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요     요     요     요     약약약약

   마이크로파 가열을 이용하여 UO2+5wt%CeO2 혼합소결체의 분말화 실험을 위하여 300~800 

℃ 범위에서 공기 중 등온 산화(oxidation)실험을 수행하였고, 이를 기존 전기가열을 이용한 산화

실험 결과와 비교 분석하였다. 마이크로파 가열에서 분말화는 400~500 ℃에서 급속하게 산화가 

진행되었고, MO2 소결체에 가해지는 공기유량이 증가함에 따라 분말화는 촉진되는 것으로 나타났

다. 마이크로파 가열에서 산화에 따른 분말의 평균입자크기는 산화온도가 증가함에 따라 증가하였

다.

AbstractAbstractAbstractAbstract

   The Isothermal oxidation experiments of UO2+5wt%CeO2 pellets were carried out in 

the temperature range between 300℃ and 800℃ in air atmosphere in order to study the 

pulverization behavior in microwave heating, and the results were analyzed and compared 

with those of the samples pulverized by using the conventional electrical heating. MO2 

pellets in the microwave was quickly oxidized in the temperature range between 400℃ 

and 500℃, and the oxidation was found to be accelerated with increasing the flow rate 

of air. The average particle size of MO2 powder pulverized in the microwave was 

increased with increasing oxidation temperature.



1. 1. 1. 1. 서론서론서론서론

   산화물핵연료 소결체는 일반적으로 분말처리, 압분 및 소결단계의 통상적인 요업재료공정을 거

쳐 가공되며 이러한 제조공정 중에서 발생되는 불량소결체(scrap)는 핵물질로서 회수하여 재사용 

한다. MO2[(U, Ce)O2] 혼합핵연료 소결체는 주요 성분이 UO2 이기 때문에 분말화 특성이 UO2와 

유사한 경향을 갖으며 이러한, 소결체의 scrap 회수방법은 회수 가능한 불량소결체를 통상 이를 

산화(oxidation)방법으로 분말화하여 직접 소결체 제조공정에서 원료분말과 혼합하여 사용하거나, 

혹은 산화된 분말을 다시 MO2로 환원, 안정화하여 사용할 수 있다[1][1][1][1]. 이러한, scrap 회부방법 

중 산화에 의한 분말화를 마이크로파 가열을 통하여 수행할 경우 다음과 같은 마이크로파 특성들

을 이용할 수 있기 때문에 전통적인 전기로 가열에서 보다 경제적으로 분말을 제조할 수 있을 것

으로 사료된다. 일반적으로 세라믹재료로 사용되고 있는 물질들의 대부분은 전기적으로 유전적 성

질을 가지고 있는데, 이러한 유전체에 마이크로파를 가하면 쌍극자 회전이나 진동으로 인해 재료 

내부에 마찰열이 발생한다. 이 같은 발열현상을 이용한 마이크로파 가열방법은 기존의 전기를 이

용한 가열방법과 다르게 시료 자체가 직접 발열하여 가열되기 때문에 가열반응 시간이 빠르고, 시

료의 형태와 관계없이 시료전체를 균일하게 가열하며 특히, 이러한 특성들은 시료 고유의 물질특

성에 크게 좌우된다. 핵연료물질인 UO2 산화물은 마이크로파의 조사에 대해 매우 강하게 발열을 

하고, 짧은 시간 안에 높은 온도까지 발열을 할 수 있는 큰 손실값(loss factor)을 가지고 있다

[2][2][2][2]. 마이크로파를 이용하여 높은 온도까지 가열을 하기 위해서는 간접가열방법(전기가열)과 달리 

가열물질에 대한 마이크로파의 반응성을 고려하여 산화용기(crucible), 단열재(insulator) 및 간접

가열재(susceptor) 등의 사용에 따른 최적의 가열물(applicator) 구성을 요구한다[3][3][3][3].

   본 연구에서는 PuO2의 대체물질로서 CeO2 분말을 UO2 분말에 첨가하여 통상적인 소결공정으

로 제조된 MO2(UO2+5wt%CeO2) 혼합산화물 소결체를 마이크로파 가열을 이용하여 산화에 의한 

분말화 거동을 산화온도, 시간 및 flow rate에 따라서 실험하였고, 이를 기존의 전기가열(발열체

를 이용한 간접가열)을 이용하여 비교수행 하여 그 결과를 분석하였다.

2.  2.  2.  2.  실험방법실험방법실험방법실험방법

2-1. 2-1. 2-1. 2-1. 실험장치실험장치실험장치실험장치

   마이크로파 가열을 이용한 산화실험에 사용된 마이크로파 발생장치에는 최대출력 6KW와 

2.45GHz의 주파수를 방출하는 마그네트론(National Electronics YJ1600 model)이 장착되었다. 

마이크로파 가열장치에서 시료가 장착되는 공동(cavity) 내의 가열물(applicator) 구조를 그림그림그림그림. . . . 1111

에 나타내었다. 마이크로파 가열물에 장착되는 재료는 마이크로파와 발열반응이 적고 유전손실이 

적은 다공성의 알루미나판재를 사용하여 마이크로파 소결 시 가열 공간 내의 온도를 일정하게 유

지할 수 있도록 단열을 하였고, 가열 공간 내의 보조가열을 위해 SiC를 사용하였으며, 마이크로파 

가열 중 반사파(refracted wave)를 줄이기 위해서 gas 배관을 마이크로파 반사가 적은 알루미나 

관(tube)을 사용하였다. 또한, 비교실험에 사용된 전기가열을 이용한 실험장치는 muffle furnace

와 TGA를 사용하였다.



2-2. 2-2. 2-2. 2-2. 시료준비시료준비시료준비시료준비

   시험에 사용된 시료조성은 UO2 분말에 CeO2 분말을 5wt% 첨가한 혼합분말로 UO2 분말은 영

국의 BNFL(British Nuclear Fuel Ltd.)에서 IDR(Integrated Dry Route)공정으로 제조된 것으로

서 평균입자크기 및 비표면적은 각각 2.24㎛ 와 2.27㎡/g 이었으며 분말의 O/U비는 2.13 이었

다. CeO2(Aldrich) 분말은 평균 입자크기가 6.66㎛ 이고, 순도는 99.9% 이었다. 분말화 실험에 

사용된 소결체 시료는 혼합분말인 MO2(UO2+5wt%CeO2) 분말을 Turbula에서 2시간 혼합한 후, 

attrition mill에서 2시간 동안 분쇄하여 분말처리한 다음, 각 분말 4g 씩을 윤활제인 zinc 

stearate가 도포된 다이에 장입한 후 3 ton/㎠의 압력으로 성형하고, 이들을 1700℃에서 4시간 

동안 H2/N2 분위기에서 소결하여 소결체 시료를 제조하였다. 시험에 사용된 시료는 어떠한 가공

처리도 하지 않았으며, ethanol으로 세척하여 사용하였다. 소결체의 밀도는 수침법(water 

immersion)으로 측정하였으며 밀도 값은 10.48g/㎤(±0.03)였다. 또한, 결정립 크기는 linear 

intercept 법으로 측정하였고 크기 값은 8㎛ 이었다.

2-3. 2-3. 2-3. 2-3. 분말화 분말화 분말화 분말화 및 및 및 및 특성 특성 특성 특성 분석분석분석분석

   마이크로파 가열을 이용한 분말화 방법은 소결체 제조방법에 따라서 준비된 MO2 소결체 시료

를 마이크로파로의 동공(cavity) 내의 가열물(applicator)내의 시료용기에 장착하여 시료용기 내를 

불활성 분위기로 만들기 위해 Ar을 200cc/min으로 마이크로파로를 가동하기 전부터 설정 온도 

치에 도달 할 때까지 온도상승을 10℃/min으로 가열하면서 흘리고, 설정온도에 도달함과 동시에 

Ar 공급을 중단하고 공기(air)를 흘려 등온산화 실험을 수행하였다. 마이크로파 분말화 실험에 적

용된 변수는 산화시간(2~4 hours), 공기(air)유량(100~500 cc/min) 및 산화온도(300~800 ℃) 

등이다. 위와 같은 마이크로파 가열에 따른 분말화 특성을 비교하기 위해서 전기가열을 이용하여 

분말화 시험을 수행하였다. 산화된 분말은 Malvern사 [U.K.]의 MasterSizer/E로 입자크기를 측

정하여 분말화 정도를 분석하였고, BET를 이용하여 비표면적을 측정하였다.

3. 3. 3. 3. 실험결과실험결과실험결과실험결과

   마이크로파 가열을 이용하여 MO2(UO2+5wt%CeO2) 소결체를 온도에 따라 등온 산화

(oxidation)실험 결과로서 온도 및 공기유량에 따른 무게 변화를 그림 그림 그림 그림 2222에 나타내었다. 마이크로

파 가열에서 산화속도는 400~500 ℃에서 급속하게 산화가 진행되었으며, 공기유량에 따른 산화

정도는 MO2 소결체에 가해지는 공기유량이 많아짐에 따라서 분말화는 촉진되는 것으로 나타났다. 

또한, 시료에 가해지는 공기유량이 많아짐에 따른 산화속도는 500℃에서 400℃부근으로 낮아지

는 경향을 나타내었다. 전기가열을 이용한 UO2와 관련된 이전의 여러 연구결과[4-6][4-6][4-6][4-6]에 따르면 

소결체의 산화는 온도에 따라 크게 영향을 받는 것으로 발표하였다. 특히, Peakall과 Antill 등[4][4][4][4]

은 350~1000 ℃ 온도범위에 대한 산화거동을 연구에서 약 500℃에서 최대 산화속도를 나타내었

다고 발표하였다. MO2 소결체 산화에서 공기유량을 분당 200cc로 실험한 결과로서 산화 유지시



간 및 온도에 따른 무게 변화를 그림 그림 그림 그림 3333에 나타내었다. 산화온도가 300℃인 경우 산화 유지시간이 

증가함에 따라서 산화 정도는 크지 않았으나, 400~500 ℃의 온도구간에서 크게 나타났고, 또한 

온도가 높아짐에 따라서 기울기는 작게 나타났다. 이 같은 그림을 볼 때 산화반응은 300℃의 온

도에서 가장 적고, 400℃와 500℃ 부근에서 가장 활발하게 진행되는 것을 불수 있다.  MO2 소결

체를 마이크로파 가열과 전기가열을 이용하여 산화온도에 따라서 분말화된 분말(M3O8)의 평균입

자크기(average particle size) 변화를 그림 그림 그림 그림 4444에 나타내었다. 산화온도가 증가함에 따라서 평균입

자크기는 증가하였으며 300℃에서의 평균입자크기는 약 10㎛ 이었고, 마이크로파로 가열된 분말

의 평균입자크기 보다 전기가열 된 분말의 평균입자크기가 작게 나타났다. 분말화 조건에 따라서 

MO2 소결체를 마이크로파 가열과 전기가열로 산화된 분말에 대한 비표면적(specific surface 

area) 측정결과를 그림 그림 그림 그림 5555에 나타내었다. 마이크로파 가열에서 시료에 공기유량을 200~500 

cc/min로 불어준 경우 산화분말의 비표면적의 차이는 온도에 따라서 일정한 경향을 나타내었으

나, 공기유량을 100cc/min 로 불어준 500℃에서 산화된 분말의 비표면적은 약 3.2㎡/g 으로 크

게 증가하는 경향을 나타내었다. 전기가열로 산화된 분말의 비표면적은 400℃에서 1.4㎡/g 이었

으나 500℃에서 1.0㎡/g 으로 온도가 높아짐에 따라 비표면적이 감소하였다. 이러한 경향은 

Iwasaki 등[7][7][7][7]이 발표한 UO2 소결체 산화 실험결과의 경향과 일치하는 것이다.

   마이크로파 및 전기가열을 이용하여 400℃ 산화온도에서 MO2 소결체를  산화시킨 분말들의 

입자사진을 그림 그림 그림 그림 6666에 나타내었다. 마이크로파 가열에 의해 분쇄된 입자들은 기존 전기가열을 이

용하여 분말화된 입자와 비교해 볼 때, 파쇄 정도는 보다 미세하게 분쇄되었고 다소 불규칙한 형

태이다. MO2 소결체를 마이크로파 가열을 이용하여 400℃에서 2시간 산화 후, 800℃까지 분당 

50℃로 상승 후 2시간동안 유지하여 분말화된 입자사진을 그림 그림 그림 그림 7777에 나타내었다. 산화된 분말입자

들은 분말화 되면서 파쇄된 각진 부분들이 마이크로파에의 의한 작용으로 인해 미세한 타원 형태

의 알갱이로 존재하였다. 이러한 산화분말의 형태는 김봉구 등[8][8][8][8]이 발표한 실험결과에서 

OREOX(Oxidation and Reduction of Oxide fuel) 공정으로 분말화된 시료의 형상과 유사한 것으

로 보이며, 저온에서 산화된 분말을 고온에서 가열하는 경우에 발생하는 분말 형태인 것으로 사료

된다.

4. 4. 4. 4. 결론결론결론결론

   마이크로파 가열을 이용하여 MO2 혼합산화물 소결체를 공기 중 산화에 따른 분말화 거동을 

산화온도, 시간 및 flow rate에 따라서 실험하였고, 이를 기존의 전기가열(간접가열)을 이용한 비

교실험을 수행하여 다음과 같은 결과를 얻었다. 

1. 마이크로파 가열에서 분말화는 400~500 ℃에서 급속하게 산화가 진행되었으며, 공기유량에 

따른 산화정도는 MO2 소결체에 가해지는 공기유량이 증가함에 따라 분말화는 촉진되는 것으로 

나타났다.

2. 두 가지 방법 모두 산화온도가 증가함에 따라서 평균입자크기는 증가하였고, 마이크로파로 가

열된 분말의 평균입자크기는 전기가열 된 분말의 평균입자크기 보다 적게 나타났다. 



3. 마이크로파 가열에 의해 분쇄된 입자들의 형태는 기존 전기가열 된 경우에서 보다 다소 불규

칙 하였다. 
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Fig. 1  Schematic diagram of multi-mode cavity used in pulverizing test.
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Fig. 2  Variation of weight gain(%) of MO2 oxidized as a function of temperature 

             with different flow rates for 2hours.

Fig. 3  Variation of weight gain(%) of MO2 oxidized with oxidation time

                 and temperature in air(200cc/min).
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Fig. 4  Comparison of average particle size of MO2 oxidized for 2hours

                 in air(200cc/min) for different heating methods.

Fig. 5  Comparison of specific surface area of MO2 oxidized for 2hours 

                 for different heating methods.



                                (a)  Microwave heating

                                (b) Electrical heating(T,G) 

Fig. 6  SEM photographs of MO2 powder pulverized at 400℃ with two heating methods.



Fig. 7  SEM photographs of MO2 powder oxidized at 400℃ and heat-treated

               at 800℃ by using microwave heating
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