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요약요약요약요약

  중수로압력관은 고온, 고압 및 중성자조사등과 같은 가혹한 환경에 사용되고 있으며

이러한 환경에 의해 여러 가지 형태의 파손 및 파괴가 발생한다. 본 연구에서는 수소화물이

압력관의 파괴인성에 미치는 영향을 규명하기 위하여 여러 농도의 수소를 장입한 CANDU

Zr-2.5Nb압력관의 재료를 사용하여 상온에서 파괴인성실험을 행하였다. 그 결과, 수소의

농도가 증가함에 따라  파괴인성값은 감소하며 약 70~80ppm이후에서는 일정한 값을

나타내었다. SEM에 의한 파면 결과,  AR재는 연성적인 특성을 나타내는 dimple이 관찰되며,

수소가 삽입된 시험편의 경우, 취성적인 특성인 quesi-cleavage 와 함께 fissure가 관찰되었다.

또한 fissure는 수소의 농도에 따라 그 크기가 증가하지만 인성의 실험결과와 비슷하게 약

70~80ppm에서 일정한 경향을 나타내었다.

Abstract

The aim of his study is to investigate the effect of hydrogen embrittlement of Zr-2.5Nb
CANDU pressure tube. The tests were performed at various of hydrogen contents for CCT
specimens. The specimens were directly machined from the tube retaining original curvature
using electric discharge machine. From the fracture toughness test, it was found that fracture
toughness dJ/da was decreased with speedily increasing hydrogen content. And it observed
constant value about 70~80ppm of hydrogen content. In fractography by SEM, we observed
dimple fracture in AR materials, dimple and short fissure in 30ppm, and quesi-cleavage and



large fissure in 80ppm. The decrease of fracture toughness with the addition of hydrogen is due
the distribution of hydride and habit plane(10.7) of zirconium grain.

1. 서 론

  월성원자력발전로와 같은 가압 중수로형 발전로의 압력관은 핵연료 집합체 및 냉각재인

중수를 지지하는 부품으로, 중소로 원자력발전소의 안정성 및 가동룔의 관점에서 1차

계통의 압력경계 부품 중 가장 핵심이 되는 부품이다. 압력관은 중수로 내의 핵연료와

칼란드리아 튜브(Calandria tube)사이에 설치되어 있고 핵연료에서 발생된 열을 전달하기

위한 중수(D2O)가 흐르고 있다. 또한 약 10MPa의 압력, 250~310℃의 고온의 냉각수 및 최대

30×1025n/m2 (E>1MeV, E:중성자에너지)의 누적조사량을 받으며 설계수명 30년 동안

운전되도록 되어 있다. 이러한 가혹한 사용환경을 만족시키기 위하여 고온에서 기계적

특성과 내식성이 우수하고 중성자 흡수단면적이 작은 Zr-2.5Nb합금을 개발하여 사용하고

있다.

  한편, 중수로 압력관의 건전성에 치명적인 영향을 미치는 요소로는 중성자 조사조건에

의한 제원변화, 사용환경에 의한 파괴인성 감소, DHC(Delayed Hydride Cracking,

지체균열전파)등이 있다(1,2). 이중 파괴인성의 감소와 DHC현상은 수소화물에 의한 것이다(3).

중수로 압력관내부의 수소양이 용해한도를 넘게 되면 수소화물이 압력관내에 석출하게 된다.

수소화물은 대부분의 온도구간에서 대단히 낮은 파괴인성을 가지므로 압력관의 파괴인성을

낮추게 된다. 압력관의 파괴인성은 파단전 누설(LBB, leak-before- break) 개념에서 대단히

중요한 역할을 하게 된다. CANDU(CANada Deuterium Uranium) 압력관에서는 불안정 파괴가

일어나기 시작하는 길이인 CCL(critical crack length)(4)보다 짧은 관통균열이 발생하여 중수의

누출이 감지되고 적절한 조치가 취해질 때까지 균열의 성장이 CCL을 넘지 않을 경우에

파단전 누설 개념을 보장한다. 여기서 CCL은 파괴인성과 매우 밀접한 관계가 있다. 이 값은

압력관의 대형 Burst Test나 소형 CCT 시험편의 파괴인성 시험을 통하여 구할 수 있으며

압력관의 파괴거동에 대한 연구는 원자로의 경제성과 안전성에 매우 중요한 부분을

차지하게 된다.

  따라서 본 연구에서는 압력관내에 석출된 수소화물이 파괴인성특성에 미치는 영향을

알아보기 위하여 여러농도의 수소화물을 장입하여 캐나다의 AECL(Atomic Energy of Canada

Limits)에서 개발한 소형 CCT시험편을 제작하여 파괴인성 실험을 행하였다.

2. 재료 및 실험

2.1 재료 및 시험편

  본 연구에 사용한 재료는 CANDU Zr-2.5Nb 압력관 중에서 4차 용해재(Quad-melted)를



사용하였으며 표1에 압력관의 조성을 나타내었다. CANDU 압력관은 800℃에서 11:1로 Hot

Extrusion과 Cold Drawing (25%) 후에 400℃에서 24시간 autoclave처리되어 제조된다.

  J-R 곡선을 얻기 위한 파괴인성 시험편은 Fig. 1과 같은 위치에서 축방향의 노치를 갖는

CCT (Curved Compact Tension)시험편을 제작하여 사용하였다. CCT시험편의 크랙 진전방향은

Axial방향이며, W는 17mm, 크랙비 (ai/W)는 0.5이다.

실험조건에 따른 여러 농도의 수소화물을 석출 시키기 위하여 고온 음극 수소 장입 방법

(Cathodic Hydrogen Charging Method)을 이용하여  30~80ppm의 수소를 KAERI의 표준 수소

장입 절차서(5)에 따라 장입하였다.

Fig. 1 CCT Specimen for Fracture Toughness

Table 1 Chemical compositions of Cold-worked Zr-2.5Nb pressure tube material

   

2.2 파괴인성 시험

  

 파괴인성은 ASTM E 1737-96(6)에 준하여 Single-specimen method에 의하여 수행하였다.

파괴인성실험을 위해 사용한 시험기는 Instron 8501이며, 파괴인성 실험을 위한 그립은 Zr-

2.5Nb합금을 사용하여 가공하였으며 직류전위차(DCPD, Direct Current Potential Drop)장치의

전류의 절연을 위하여 800℃에서 3시간 열처리 후에 공랭하여 산화막 처리를 하였다.

파괴인성실험을 위해서 피로예비균열을 삽입하였다. 예비균열은 ΔK=12~10MPa√m로 ΔK를

감소시키면서 하중비(R=Pmax/Pmin)를 0.1로 하여 3Hz의 주기로 삽입하였다. 또한 균일한 피로

예비균열을 얻기 위하여 1.5o 의 테이퍼 핀을 사용하였다. 이때의 피로 크랙의 진전을

측정하기 위해서 2대의 travelling microscope를 사용하였으며, 파괴인성 실험 중에는 크랙

Nb (wt%) O (ppm) Fe (ppm) Sn (ppm) Hf (ppm) C (ppm) Zr

2.8 1100 0.086 <25 <25 60 Bal.



진전을 DCPD장치를 이용하여 측정하였으며 실험이 끝난 후에는 9점 평균 균열길이 측정

방식에 의해 실제 균열길이를 측정하여 DCPD값을 보정하였다.

2.3 파괴인성 평가

    

  파괴인성시험은 0.05mm/min의 하중선변위(Load Line Displacement, LLD)속도로 변위량을

0.025~ 0.01mm의 간격으로 조절하여 실시하였다. LLD의 측정은 지그에 부착된 2개의

선형변위측정장치(LVDT)를 이용하였으며, 안전균열 성장량은 DCPD장치를 이용하였다.

실험이 끝난 후에는 약 300℃에서 10분간 heat-tinting작업을 하였으며, 시편의 추가적인

변형을 방지하기 위하여 하중비, 0.7에서 피로크랙 작업을 하여 시험편을 파단시켰다. 파단된

시험편의 최종 크랙길이를 9-point average method에 의해 측정하였다.

   J-R 곡선은 ASTM E-1152(7) 의 J계산식에 의해 구할 수 있다. J값은 식(1)을 이용하여

하중, 하중변위값, 그리고 그 시점에서의 크랙길이에 의해 구할 수 있다.

J = Jel + Jpl                                                                    (1)

여기서 Jel과 Jpl은 각각 탄성 및 소성에 해당되는 J의 값이다. Jel값은 작용하중, Pi,와 크랙

길이, ai,의 함수이며, 식(2)에 의해 구해진다.
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B는 시편의 두께이며, ν는 Poisson s ratio, W는 시편의 폭, 그리고 E는 Young‘s Modulus이다.
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Jpl은 하중점 변위에 의해 구해진다.
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이때, Apl(i) - Apl(i-1)은 하중과 하중점 변위 곡선상의 소성역 부분의 면적 증가분으로 식(6)에

의해 구할 수 있다.

2/]][[ )1()(1)1()( −−− −++= iplipliiiplipl PPAA δδ                                     (6)

  δpl(i)는 전체 하중점 변위, δ의 소성영역에 해당되는 부분이며, 현재 크랙에 대한 탄성

컴플라이언스로부터 구할 수 있다.

iiiipl CP−=δδ )(                                                              (7)



또한, Ci는 시편의 컴플라이언스로 식(8)에 의해 계산된다.
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식(8)의 E*은 시험방법의 불확실성을 고려한 Effective Young‘s Modulus이다. 이 값은 초기

시험편의 컴플라이언스의 값, C0,와 원래 크랙길이 a0에 의해 구해진다.

])(9314.9)(609.20                             

)(9925.0)(065.20219.121630.2[)(1

5040

302002

0

0

0

*

W
a

W
a

W
a

W
a

W
a

aW
aW

BC
E

−+

−−+
−
+

=
          (9)

3. 실험결과 및 고찰

3.1 파괴인성거동

  

 Fig. 2에 파괴인성실험에서 얻은 하중-하중선 변위선도의 대표적인 예를 나타내었다.

최대하중은 AR(As-Received)재가 가장 크며 80ppm, 30ppm순으로 감소하였으며, 변위량은

AR재, 30ppm, 80ppm 순으로 감소하는 경향을 나타내었다. 수소함량이 80ppm의 경우 중성자

조사재와 비슷한 하중의 불안정한 변화가 나타났다(8). Fig. 3에 수소농도변화에 따른

파괴인성 실험을 행하여 얻은 J-R 곡선을 나타내었다. AR재는 연성파괴의 양상을 나타내는

안정적인 균열진전을 나타내지만 수소함량이 30ppm과 80ppm의 경우 균열이 발생한 후

저항곡선의 기울기가 감소하는 경향을 보여주고 있다. 또한 30ppm은 균열길이가

0.5mm이상에서는 다시 안정적인 저항곡선의 증가를 나타내지만, 80ppm은 균열길이가 약

1.0mm이상에서는 일정한 값을 나타내고 있다. Fig. 4는 Fig. 3의 J-R 곡선으로부터

결정되어지는 특성 파괴인성치인 dJ/da의 값을 나타낸 것이다. 여기서 dJ/da는 0.15mm와
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Fig. 2 The behaviors of load and LLD



1.5mm의 균열성장점에서 둔화직선(blunting line)과 같은 기울기의 직선을 그린 후, 두 직선

사이의 J-R Curve의 기울기를 의미한다. dJ/da는 AR재의 경우 가장 큰 값을 나타내었으며

수소의 함유량이 증가할수록 급격히 감소하며 약 70~80ppm이상에서는 일정한 경향을

나타내고 있다.
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Fig. 3 Crack resistance curves in various hydrogen concentration
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Fig. 4 The dJ/da values with various hydrogen concentration

3.3 파면해석

  파괴인성 실험 후에 파면에 대한 특성을 비교 평가하는 것은 파괴인성 특성 연구에

귀중한 정보를 제공한다. 따라서 각 실험 후에는 파면을 SEM을 이용하여 촬영하여 비교

분석하는 파면해석을 행하였다.

  Fig. 5는 CANDU 압력관의 수소농도의  따른 상온에서의 파괴인성 실험 후에 얻은 파면을

관찰한 사진들이다. Fig. 5(a)는 AR재의 파면으로 소성변형에 의한 두께의 변화를 보이는

thickness yielding의 특징을 보여준다. 반면, Fig. 5(b)의 경우는 수소함유량이 30ppm의 경우로



파면중앙에서의 균열성장이 표면에서 보다 훨씬 많이 되는 tunneling의 특징을 나타내고

있다, 또한 파단면에서 균열이 진전하는 방향과 같은 방향으로 배열되어 있는 fissure를

확인할 수 있었다. 이런 fissure의 생성은 Zr 합금의 Cl의 성분과 관련이 있는 것으로

보고되고 있다(9). Fig. 5(c)는 수소함유량이 80ppm인 경우로 수소의 함유량이 증가함에 따라

tunneling의 현상은 감소하고 전체적으로 취성적인 경향을 나타내며 fissure는 더욱 커짐을 알

수 있다.

  Fig. 5(d)는 (a) 파단면의 중앙 부위에 대한 확대 사진으로 연성파괴의 특징인

딤플(dimple)이 잘 생성된 것을 확인하였다.  Fig. 5(e)와 (f)는 각각 (b)와 (c)의 고배율

사진으로 fissure의 주위를 촬영한 것이다. 수소함량이 30ppm의 경우는 fissure의 길이는 약

100~200µm로 80ppm에 비하여 비교적 짧으며 의벽개(quesi-cleavage)파괴가 일부 관찰되지만

딤플의 형상을 관찰할 수 있다. 수소함량이 80ppm인 경우는 딤플파괴가 일부 관찰되지만

의벽개파괴와 함께 균열진전방향에 대하여 길게 형성되며 약 700~900µm의 fissure가

관찰된다. 또한 수소함량이 100과 200ppm인 시편의 파면관찰에서도 Fig.5 (c), (f)와 비슷한

파면이 관찰되었다.

위의 파면 관찰에서 가장 큰 특징으로 AR재는 상온에서 파괴인성 실험시에 가해지는

하중 방향과 수직인 방향으로 국부적이고 규칙적인 딤플의 영역이 형성되며 연성파괴의

형태를 나타낸다. 그러나, 수소를 장입하였을 경우에는 수소함유량의 정도에 따라

취성파괴를 나타낸다는 것이다. 이것은 앞의 J-R 곡선과 dJ/da의 실험결과의 분석에

의해서도 수소에 의한 취화특성을 확인할 수 있었다.

    

(a) As-received                 (b) H - 30ppm               (c) H - 80ppm

    

(d) As-received                 (e) H - 30ppm              (f) H - 80ppm

Fig. 5 Fracture Surface of CANDU Pressure Tubes by SEM



3.4 수소취화

  수소화물 형상의 영향중에서 가장 중요한 요소는 수소화물과 응력의 방향관계이다.

수소화물이 인장축과 평행하게 석출된 경우에는 인장성질에 영향을 거의 미치지 못하지만

인장축과 수직한 방향으로 석출된 경우는 인성이 급격히 감소한다. 이러한 현상은 특히

압력관에서 수소화물이 반경방향으로 재배열될 때 주요한 문제를 일으킨다. 특히

수소화물이 반경방향으로 석출될 경우는 파괴인성이 연성-취성 천이를 나타낸다. 이러한

천이가 나타나는 이유는 삼축응력하에서 취성파괴를 일으킨 반경방향의 수소화물이 균열의

경로로 작용하기 때문이다. 또한 수소화물의 간격과 길이가 지르코늄 합금의 수소취화

정도를 제어할 것이다.

  CANDU 압력관은 지르코늄결정립의 약 60%가 기저면성분이 원주방향으로 배치된

비등방성의 집합도를 나타내며 기저면(00.1)과 14.7도의 각도를 갖고 기울어진 상주면(habit

plane, (10.7))에 수소화물이 우선적으로 석출된다고 알려져 있다(10). 위와 같은 fissure의

발생은 수소화물의 방향 및 상주면과 관련이 있을 것으로 생각하지만 그 발생 메카니즘에

대해서는 아직 명확하지 않으며 추후 많은 고찰이 필요한 부분으로 추후 확인할 예정이다.

  Fig.4의 결과에서 수소함량이 약 70~80ppm이하의 경우, 수소화물에 의한 파괴인성의

저하는 Fig. 5(e), (f)와 같이 fissure의 성장과 함께 균열을 blunt시키는데 필요한 연성 기지가

부족하게 되어 하나의 수소화물의 파괴가 인접해 있는 fissure로 상주면을 따라 빠르게

전파되기 때문에 파괴인성값이 급격히 감소하는 것으로 생각한다. 그러나 수소함량이 약

70~80ppm이상에서 파괴인성값이 일정하게 되는 원인은 아직 명확하지 않으며 현재 이에

대한 추가적인 연구가 진행되고 있다.

4. 결 론

CCT시험편을 사용하여 중소로 압력관내에 석출된 수소화물이 파괴인성특성에 미치는

영향에 대하여 검토하였으며 다음과 같은 결론을 얻었다.

  (1) CANDU 압력관의 파괴인성 dJ/da는 AR재에서 가장 큰 값을 나타내었고 수소의

함유량이 증가할수록 급격히 감소하며 약 70~80ppm이상에서는 일정한 경향을 나타내었다.

  (2) 파면 관찰에서 AR재는 dimple과 tunneling의 현상이 관찰되며 전반적으로 연성파괴의

특성을 나타내고 있다. 수소를 장입하였을 경우에는 수소취화의 특성을 뚜렷하게 나타내며

fissure는 파괴인성과 유사하게 70~80ppm 정도까지 성장하는 경향을 나타내고 있다.

  (3) 수소함량에 따른 CANDU 압력관의 파괴인성 저하는 fissure의 성장 및 상주면의

파괴와 관련이 있는 것으로 생각한다.
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