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요 약 

  M3O8 첨가가 UO2-6wt%Gd2O3 및 UO2-10wt%Gd2O3 소결체의 특성 (밀도, 결정립 크기, 

미세조직, Gd 균질도)에 미치는 영향을 조사하였다. M3O8을 산화한 상태로 첨가한 

소결체는 M3O8 첨가량에 따라 밀도가 선형적으로 감소 (0.035%TD/wt%) 하지만, M3O8을 

분쇄하여 첨가한 소결체는 M3O8 첨가량에 무관하게 일정한 밀도를 나타낸다. 소결체의 

결정립 크기는 M3O8 첨가량이 증가할수록 증가하여 20 중량% M3O8 첨가한 소결체는 

결정립 크기가 약 13㎛ 이다.  

 
Abstract 

The effect of M3O8 addition on the pellet properties such as density, grain size, microstructure 
and Gd homogeneity has been investigated in UO2-6wt%Gd2O3 and UO2-10wt%Gd2O3 pellets. 
The sintered density of as-received M3O8-added pellet decreased linearly with the M3O8 content 
at the rate of 0.035%TD per 1wt% M3O8.  However, the sintered density of milled M3O8-added 
pellet remained invariant with the M3O8 content. The grain size increased with M3O8 content and, 

thus grain size was about 13㎛ at 20wt% M3O8. 

 

1. 서론  

산화 가돌리니움 (Gd2O3)이 첨가된 UO2 핵연료, UO2-Gd2O3 핵연료는 가연성 흡수 

소결체로 가장 많이 사용되고 있다[1,2]. 초기에는 Gd3O3 함량이 낮았으나 노심주기의 

운전이 계속 늘어남에 따라 농도가 점점 높아져서 현재에는 4~10wt% 정도가 

사용되고 있다. UO2-Gd2O3 핵연료의 제조 기술은 UO2 핵연료의 제조기술을 기초로 

하여 개발되었기 때문에 제조 공정이 유사하다[3]. UO2-Gd2O3 소결체 생산공정에서 

발생하는 불량 소결체를 재활용하기 위하여 이것을 산화시켜 (U,Gd)3O8 (이하 M3O8로 



표기) 분말로 만들어 모 분말과 함께 분쇄하여 사용한다. 이때 M3O8 분말의 성질 및 

분쇄 조건이 UO2-Gd2O3 소결체 특성에 큰 영향 미친다. 그러나 M3O8 첨가에 따른 

UO2-Gd2O3 소결체의 특성변화에 대한 연구는 제한적으로 수행되었다.  

본 연구에서는 M3O8을 첨가하여 제조한 UO2-Gd2O3 소결체의 특성을 관찰하기 

위하여, UO2-Gd2O3 소결체를 475OC공기분위기에서 산화한 M3O8 분말을 0~20wt% 

첨가하여 UO2-Gd2O3 소결체 제조하고, 이때 M3O8 첨가량에 따른 UO2-Gd2O3 

소결체의 밀도 및 미세조직 변화를 조사하였다.  

 

2. 실험 방법  

2-1. M3O8 분말 제조  

Scrap 제조용 UO2-Gd2O3 소결체는  AUC-UO2 분말에 6, 10wt% Gd2O3 분말을 

첨가하여 회전 혼합기에서 1시간 혼합 후 attrition mill로 분쇄하였다. 분쇄 분말에 

기공형성제(AZB)를 0.5 중량% 첨가하여 다시 1시간 혼합한 후, 분말을 3 ton/cm2의 

압력으로 압축 성형하여 성형체를 제조하였다. 이 성형체를 1730oC에서 wet hydrogen 

분위기로 4시간 유지하여 소결하였다. 이렇게 제조한 UO2-Gd2O3 소결체를 475oC 

공기 분위기에서 4시간 산화하여 M3O8 분말을 만들었다. 산화한 분말은 X-ray 회절 

분석을 통해 상 분석을 하였으며, 분말 형상은 SEM으로 관찰 하였다. 분말의 입자 

크기는 laser light scattering 방법으로 측정하였다.  

2-2. Scrap을 재활용한 UO2-Gd2O3 소결체 제조  

Scrap을 재활용한 UO2-Gd2O3 소결체 제조 공정도를 그림 1에 나타낸다.  AUC-

UO2 분말에 6, 10wt% Gd2O3 분말과 M3O8 첨가하여 회전 혼합기에서 1시간 혼합하여 

균질화 하였다. 이때, M3O8 분말은 분쇄하여 첨가하는 경우 (case1) 와 산화된 상태로 

첨가하는 경우 (case2)의 두 방법으로 하였다. 균질화한 분말은 attrition mill로 

분쇄하였으며, 분쇄 분말에 기공형성제(AZB)를 0.5 중량% 첨가하여 다시 1시간 

혼합한 후, 분말을 1 ton/cm2의 압력으로 예비성형 하여 슬러그(slug)를 만들고 이 

슬러그를 파쇄하여 과립을 제조하였다. 과립 분말에 윤활제를 혼합한 후 3 ton/cm2의 

압력으로 압축 성형하여 성형체를 제조하였다. 이 성형체를 1730oC에서 wet hydrogen 

(dew point 24oC) 분위기로 4시간 유지하여 소결하였다. 소결체의 밀도는 침적법으로 

측정하였으며, 결정립 크기는 직선 교차법으로 측정하였다. 소결체 내 Gd 균질도는 

EPMA를 이용하여 분석하였다.  



3. 결과 및 고찰  

   그림 2(a), (b)는 UO2-6wt% Gd2O3 소결체와 UO2-10wt% Gd2O3 소결체를 475oC 

공기 분위기에서 4시간 산화시킨 분말의 X-선 회절 도형을 각각 나타낸다. 6wt%와 

10wt% Gd2O3이 치환된 두 시편 모두 475oC에서 산화된 경우 사방정계 구조의 

M3O8로 산화 되었다. UO2-Gd2O3소결체을 산화할 때 Gd 함량과 산화 온도에 따라 

안정상이 달라진다[4,5]. Gd 함량이 높을 경우와 산화 온도가 낮거나 높으면 입방정계 

구조의 M4O8 상이 안정화 된다[6]. 이러한 입방정계 구조의 안정화는 산화분말의 

특성과 관계된다. 그러므로 scrap 재활용 측면에서는, 산화 분말은 M3O8 상으로 

완전히 변환되어 미세한 입자를 갖는 것이 바람직하다.  

그림 3(a), (b)는 UO2-6wt% Gd2O3 소결체와 UO2-10wt% Gd2O3 소결체를 475oC 

공기 분위기에서 산화하여 제조한 M3O8 분말의 SEM 형상을 각각 보여준다. 

6wt%Gd2O3 소결체를 산화한 M3O8 분말의 입자 평균 크기는 10㎛인 반면, 

10wt%Gd2O3 소결체를 산화한M3O8 분말은 16㎛로 Gd 함량이 높은 M3O8 분말의 

입자가 조대하다. 그리고 두 분말 입자 모두 균열이 많고 표면이 매우 거친 

형상이다.     

   그림 4는 M3O8을 분쇄 후 첨가하는 경우 (case1)와 산화한 상태로 첨가 (case 

2)하여 제조한 소결체의 M3O8 첨가량에 따른 밀도 변화를 나타낸다. M3O8을 산화한 

상태로 첨가하여 제조한 소결체는 6wt% 및 10wt% Gd2O3이 고용된 소결체 모두 

1wt% M3O8 당 밀도가 약 0.035% 감소하지만, M3O8을 분쇄한 후에 첨가하여 제조한 

소결체는 6wt% 및 10wt% Gd2O3이 고용된 소결체 모두 M3O8 첨가량에 무관하게 

일정한 밀도를 갖는다.   

   UO2 분말에 scrap U3O8 분말을 첨가하면 소결밀도가 감소하는 것으로 알려져 

있는데, 그 감소율은 대략 1wt% U3O8 당 0.09~0.15%이다. U3O8이 밀도를 떨어뜨리는 

이유는 U3O8 분말의 비표면적이 0.5 m2/g 으로써 UO2 분말의 비표면적 보다 매우 

낮아 소결성이 나쁘기 때문이고, 또 다른 이유는 성형체 안에 있는 U3O8 분말은 

환원성 분위기에서 가열하면 약 500oC부터 환원이 시작된다. 이때 사방정계 구조에서 

입방정계 구조로 변환될 때 부피가 약 30% 수축되면서 응력이 발생하기 때문에 U3O8 

분말에 균열이 형성되고 이 균열은 소결 온도에서도 완전히 소멸하지 않고 기공으로 

잔류하기 때문에 밀도가 떨어진다.  그러므로 M3O8 분말의 입자 크기를 줄이고 

균질하게 분산시키면 M3O8 첨가에 의해 발생되는 소결체 밀도 감소를 줄일 수 있다. 



M3O8을 산화한 상태로 모 분말에 첨가하여 분쇄하면 M3O8 분말의 비표적이 증가하여 

소결성이 좋아지게 되고, 또 미세한 M3O8 분말 입자는 환원에 의한 응력이 매우 적기 

때문에 M3O8을 단순 혼합하는 경우보다 밀도 감소가 적게 나타난다. M3O8 분말을 

분쇄한 후에 모 분말과 혼합하고 다시 분쇄하는 경우는 M3O8 분말이 더욱 미세하게 

되고 또한 M3O8 분말 입자는 모 분말에 균질하게 분산되어 모 분말과 유사한 소결성을 

가지게 되기 때문에 M3O8을 첨가한 경우에도 밀도 감소가 일어나지 않는다.  

   그림 5(a), (b)는 M3O8 분말을 첨가하지 않은 경우와 M3O8 분말을 20wt% 첨가하여 

제조한 UO2-6wt% Gd2O3 소결체의 기공조직을 보여주며, 그림 6은 이들 두 소결체의 

기공 크기 분포를 나타낸다. 기공 크기 분포는 두 소결체 모두 단일 모드를 가지고 약 

10㎛ 크기를 갖는 기공의 분율이 가장 높다. M3O8 분말을 20wt% 첨가한 소결체는 

M3O8 분말을 첨가하지 않은 소결체에 비하여 4㎛ 이하의 작은 기공의 분율이 약간 

높게 나타난다.  

   그림 7은 UO2-6wt% Gd2O3 및 10wt% Gd2O3 소결체의 M3O8 첨가량에 따른 

결정립 크기 변화를 나타내고, 그림 8(a), (b) 와 그림 9(a), (b)에는 각 소결체의 결정립 

조직을 보여준다. M3O8 분말 첨가량이 증가할수록 결정립 크기가 증가한다. 6wt% 

Gd2O3 소결체의 결정립 크기는 M3O8을 첨가하지 않은 경우 9.4㎛이고 10wt% 첨가한 

소결체는 11.2㎛, 20wt% 첨가한 소결체는 13.4㎛ 이다. 10wt% Gd2O3 소결체의 

결정립 크기는 M3O8을 첨가하지 않은 경우 11.2㎛이고 10wt% 첨가한 소결체는 

12.4㎛, 20wt% 첨가한 소결체는 13.2㎛ 이다. 소결체 모두 결정립 cluster 분율이 

매우 낮은 균일한 결정립 조직을 갖는다.   

   그림 10과 그림 11은 M3O8 분말을 10wt% 첨가한 UO2-6wt% Gd2O3  소결체의 

Gd 분포를 EPMA 이용하여 line profile 과 area mapping 한 결과를 각각 나타낸다. 

Gd 농도는 소결체 전체에서 균질하며 Gd 양이온은 UO2에 완전히 고용된 것을 

확인하였다. 이러한 Gd 고용은 분말 처리 방법에 지배적인 영향을 받게 되는데, 분말을 

분쇄하는 경우에는 성형체에 Gd2O3이 미세한 입자로 분산되고[7] 이러한 미세한 Gd 

입자는 소결 동안 UO2에 고용될 때  확산거리가 짧게 되므로 쉽게 완전히 고용될 수 

있다.  

    

 

 



 

4. 결 론  

 1) M3O8을 산화한 상태로 첨가하여 제조한 (U,Gd)O2 소결체는 1wt% M3O8 당 밀도가 

약 0.035% 감소하지만, M3O8을 분쇄한 후에 첨가하여 제조한 (U,Gd)O2 소결체는 

M3O8 첨가량에 무관하게 일정한 밀도를 갖는다.   

2) M3O8 첨가량이 증가할수록 결정립 크기가 증가하여 20 중량% M3O8 첨가한 

소결체의 결정립 크기는 약 13㎛ 이다.  

3) M3O8을 10wt% 첨가한 UO2-6wt% Gd2O3 소결체의 Gd 분포를 분석한 결과, Gd 

농도는 소결체 전체에서 균질하며 Gd 양이온이 UO2에 완전히 고용되었다.  
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그림 1. Scrap을 재활용한 UO2-Gd2O3소결체 제조 공정도 

(*case1 : 분쇄한 M3O8 첨가, case2 : as-received M3O8 첨가) 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

그림 2. 475oC 공기 분위기에서 산화시킨 M3O8 분말의 XRD 도형 

(a) UO2-6wt%Gd2O3, (b) UO2-10wt%Gd2O3 
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그림 3. 475oC 공기 분위기에서 산화시킨 M3O8 분말의 SEM 형상  

(a) UO2-6wt%Gd2O3, (b) UO2-10wt%Gd2O3  
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그림 4. M3O8 첨가량에 따른 UO2-Gd2O3 소결체의 밀도 변화 
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그림 5. UO2-6wt%Gd2O3 소결체의 기공 조직  

(a) without M3O8, (b) with 20wt% M3O8  
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그림 6. M3O8 첨가하지 않은 경우와 20% M3O8 첨가한  

UO2-6wt%Gd2O3 소결체의 기공분포  
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그림 7. M3O8 첨가량에 따른 소결체의 결정립 크기 변화  
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그림 8. UO2-6wt%Gd2O3 소결체의 결정립 조직  

(a) without M3O8, (b) with 20wt% M3O8  
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그림 9. UO2-10wt%Gd2O3 소결체의 결정립 조직  

(a) without M3O8, (b) with 20wt% M3O8  
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그림 10. UO2-6wt%Gd2O3 소결체의 Gd 농도  분포  

(EPMA 을 이용한 line profile)  

 

그림 11. UO2-6wt%Gd2O3 소결체의 Gd 분포  

(EPMA 을 이용한 area mapping)  
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