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요약

가압경수로에서 35000 MW d/ tU 까지 연소된 사용후핵연료를 모사한 모의 D U P IC 소결

체의 압축 크리프변형 거동을 수소분위기 하에서 일정 응력 (6 .3 4 M P a )으로 19 7 3 K ,

1 8 7 3 K , 1 7 7 3 K로 온도를 변화시켜 조사하였다 . 실험 결과 모의 D U P IC 소결체의 정상상

태 크리프변형 속도는 M AT P R O 코드에 의해 계산된 순수 U O 2 의 경우보다 크게 증가하

는 것으로 나타났다 . 금속 석출물이 결정립계에 주로 분포하여 입계이동을 용이하게 함으로

서 크리프변형 속도를 증가시키는 것으로 생각된다 . 또한 모의 D U P IC 핵연료의 크리프

활성화에너지는 6 5 9 .0 k J / m ol로 측정되었으며 , 이는 M A T P R O 코드에 의해 계산된 순수

U O 2의 경우 (3 7 6 .9 k J / m ol )와 비교하여 높은 크리프 활성화에너지를 나타낸다 . 이는 모의

D U P IC 핵연료의 m a t r ix 내에 용해된 가용성 물질들이 s ol i d s olu t ion h a r d e n in g

e ffe c t를 초래하여 높은 크리프 활성화에너지를 나타내는 것으로 사료된다 .

A bs t rac t

T he comp ress iv e cre ep d ef orm ation behav ior on s im u l a t e d D U P IC fu e l of sp en t

P W R f uel of 35000 MW d/ tU was inv es t ig ated at 1973K , 18 73K , 1773K und er hy drog en

env ironm ent and a cons tant s tress (6.34M P a) . T he creep d ef orm ation behav iors of

s im u l at e d D U P IC fu e l show ed increas ing tend ency comp ared w ith thos e f or p ure UO2

calcula ted by M A T P R O cod e. I t is the hig ht that m etallic p recip ita tes , which are

m ainly d is tr ibuted on g rain boundaries, caus e the easy m ovem ent of g rain boundaries .

S o, the creep d ef orm ation increas es . A ls o, the cre ep act ivat ion en ergy of s im u l a t e d

D U P IC f u e l was m eas ured to be 659.0 k J/ m ol, this is hig her than the calcula ted res ult

by M A T P R O code (376.9 kJ / m ol) . I t was cons id ered that the s olid s olut ion hardening

eff ect which is caus ed by s oluble m aterials d is s olv ed hom og eneous ly in the m atrix of

s im ulated D UP I C f uel, res ults in hig h creep act ivation en ergy .

I . 서론

원자로 가동중 산화물 핵연료에는 다양한 응력이 작용한다 . 즉 핵분열 생성물에 의한 팽



창 ( s w e l lin g )으로부터 야기되는 내부응력 , 열응력과 산화물 핵연료와 피복관간의 열팽창

차이에 의한 상호작용 (P e l le t - C la d d in g In t e r a ct ion , P C I )에 대한 응력 등을 받게 된다 .

이러한 응력의 존재는 연료봉을 취화시켜 균열을 생성시키거나 소성변형을 야기하게 되므로

이러한 작용응력에 대한 산화물 핵연료의 대응에 따라 전반적인 핵연료봉의 성능이 좌우된

다 . 또한 연소도에 따른 연료의 팽창은 피복관에 높은 원주응력을 초래하여 연료-피복관간

의 상호작용은 피복관에 상당한 변형을 유도할 수 있으므로 연료봉의 수명을 제한시킬 수도

있다 . 따라서 원자로 노심의 수명동안 피복관의 병형을 최소화하는 연료의 설계기준을 수립

하기 위하여 산화물 핵연료의 크리프에 대한 정량적인 데이터를 획득하는 것이 중요하다 하

겠다 .

세라믹재료는 일반적으로 상온에서는 순간적인 소성변형 (in s t a n t a n e ou s p l a s t ici t y )이

거의 없으므로 대부분의 소성변형은 고온에서 크리프를 통하여 일어난다 . 이러한 이유로 산

화물 핵연료의 크리프 연구는 주로 고온에서 수행되어왔다 . 크리프와 같은 기계적 성질에

영향을 미치는 인자는 온도 , 응력 , 조성 , 기공도 , 결정립 크기 등이 있으며 그 외 핵연료에

서는 조사효과 등이 있다 . 산화물 핵연료는 본질적으로 상온에서는 취성을 갖고 있지만 고

온에서는 상당한 소성을 보여주므로 다양한 기계적 거동이 관찰된다 . 따라서 산화물핵연료

의 고온크리프에 대한 특성과 거동은 핵연료개발 초기부터 많은 연구대상이었으며 , 특히 원

자력발전용으로 가장 많이 사용되고 있는 U O 2 및 이와 관련된 단일상의 소성 및 크리프

변형에 있어서의 이론과 모델 , 그리고 앞서 언급한 인자들이 미치는 영향 등에 대하여는 방

대한 실험이 수행되었으며 그 자료 또한 무척 방대하다 .

일반적으로 다결정 산화물 핵연료의 크리프변형은 확산크리프 (d iffu s ion cr e e p ) , 전위

이동 (d i s loca t ion m ot ion ) 그리고 입계활주 (gr a in b ou n d a r y s l id in g )에 기인되는 복잡

한 과정으로 일어난다 . 산화물 핵연료의 크리프 특성은 작용응력 , 온도 , 결정립 크기 , 밀도 ,

미세구조 , O/ U비 그리고 첨가제 등의 변수에 영향을 받으며 , 이러한 변수의 변화는 크리프

의 율속기구에 관여하여 기계적 변형거동을 크게 변화시킨다 [ 1- 4 ] . 크리프곡선은 일반적으

로 3단계로 구분하는데 , 가해진 하중 (응력 )과 온도에 따라 크게 달라지며 응력과 온도가

높을수록 크리프 속도는 증가한다 . 1차 크리프 동안 시편은 가해진 하중을 지탱하기 위해

변형경화되고 더 이상의 변형경화가 어려워짐에 따라 크리프 속도는 감소한다 . 보다 고온

(0 .5 T m 이상 )에서 2차 크리프 동안에 전위의 이동으로 회복이 변형경화에 역작용 하여 재

료는 계속해서 정상상태의 속도로 늘어나게 된다 . 일반적으로 산화물의 고온크리프는 열적

으로 활성화된 과정이므로 다음과 같이 Ar r h e n iu s 관계식으로 나타낼 수 있다 .

= A 1
n ex p (- Q c/ R T ) ( 1 )

여기서 는 크리프변형 속도 , A 1은 재료에 의존하는 상수 , 는 작용응력 , n은 응력지수 ,

Q c는 크리프 활성화에너지이다 . 산화물 핵연료의 크리프 거동에 대한 연구의 주목적의 하



나가 A 1 , n , Q c 등의 인자를 재료변수의 함수로 구하는 것이며 , 또한 이렇게 찾은 인자가

적용되는 응력과 온도구간을 구하는 것이다 . A 1과 n은 변형과정을 지배하는 기구에 강하게

의존되므로 변형기구변화에 따라 크게 영향을 받는다 . 고온 크리프에서 크리프 활성화에너

지는 변형기구의 변화에는 영향을 덜 받지만 좀 더 느리게 확산하는 입자의 자기확산 활성

화에너지와 유사할 것이다 .

본 연구에서는 D U P I C 핵연료의 성능검증을 위한 모의 D U P IC 핵연료의 크리프 실험

결과와 산화물 핵연료에 대한 이전 연구자들의 크리프 실험 결과를 비교 분석하였다 .

I I . 실험

l . 시료준비

크리프 측정에 사용된 모의 DUPIC 핵연료는 ADU (Am m onium diuran at e )공정으로 제

조된 천연 이산화우라늄 (UO2 ) 분말을 사용하였다. 가압경수로에서 35000 MW d/ tU 까지 연

소된 사용후핵연료를 모사하기 위하여 ORIGEN - 2 코드를 이용하여 핵분열 생성물을 계산

하였으며, 휘발성 물질은 배제하고 함량이 높은 15개 원소를 선정하여UO2 분말에 첨가하였

다. 이중에서 시중에서 구하기 어려운 성분은 특성이 비슷한 원소로 대치하여 첨가하였으며,

첨가된 핵분열 생성물의 양은 t able 1에 나타내었다. 핵분열 생성물이 첨가된 UO2 분말을

1.2 ton/ cm 2의 압력으로 성형하여 1800℃ 수소분위기에서 12시간 소결하여 모의 DUPIC 핵

연료를 3회의 ORE OX 공정을 거친 후 1.3∼1.65 ton/ cm 2의 압력으로 성형하였으며, 1800℃,

H 2 (100% ) 분위기에서 약 10시간 소결하여 제조하였다. 시험에 사용된 모의 DUPIC 핵연료

의 직경은 7.874m m이며, 밀도는 10.55g/ cm 3
이였다.

T able 1. Content s of fission product s added in UO2

Elem ent s Ox ides
Oxides 량

g/ 1000g U
Elem ent s Ox ides

Oxides 량

g/ 1000g U

Zr

M o

Ru

P d

Ba

La

Ce

ZrO2

M oO3

Ru O2

P dO

BaCO3

La 2O3

CeO2

0.422

0.392

0.269

0.187

0.218

0.143

0.278

Pr

Nd

Sm

Sr

Y

Rh

T e

Pr 2O3

Nd2O3

Sm 2O3

SrO

Y 2O3

Rh 2O3

T eO2

(0.131)

0.476

(0.101)

0.084

0.052

0.049

0.058

괄호안의 ox ide 양은 N d로 대치한 양임



2 . 실험방법

현재 원자력발전용으로 가장 많이 사용되고 있는 U O 2 및 이와 관련된 단일상의 고온

크리프특성에 대하여 다양한 시험조건 및 시험방법 (압축 또는 b e n d in g )에 대하여 많은 연

구가 수행되어왔다 . 모의 D U P IC 소결체의 크리프변형 실험은 압축크리프시험기

(U n i t h e r m T M 9 6 0 7 , A n t e r C or p . )를 이용하여 수소분위기 하에서 일정 응력

(6 .3 4 M P a )에서 19 7 3 K , 18 7 3 K , 17 7 3 K의 온도에서 정상상태 크리프변형 속도를 구하

였다 . 압축크리프시험 방법은 원자로 운전조건하에서 핵분열생성물에 의한 s w e l l in g과 열

팽창 차이가 피복관과 핵연료의 억제력에 반하는 반경방향의 응력성분을 초래하므로 이와

가장 유사한 조건의 크리프시험 방법이다 [5 ] . 각각의 시험에서 정상상태 크리프 변형속도 ,

는 다음 식을 이용하여 계산하였다 .

= △L / L
t

여기서 L은 초기 시료길이 , △L은 t 시간 이후의 시료길이 변화 , 그리고 t는 시험시간

이다 .

I I I . 결과 및 토의

그림 1은 모의 D U P IC 핵연료와 모의 D U P IC 핵연료의 크리프 실험에 사용된 시편의

결정립크기와 같고 똑같은 응력조건하에서 M AT P R O 코드 [6 ]에 의해 계산된 크리프 활성

화에너지를 함께 도시한 것이다 . 모의 D U P IC 소결체의 압축 크리프변형 실험 결과 수소

분위기 하에서 6 .3 4 M P a의 일정 응력에서 1 9 7 3 K , 1 8 7 3 K , 1 7 7 3 K 온도에 따라 정상상

태 크리프변형 속도는 각각 1 .2 4 5 5 6×1 0 - 5 , 9×1 0 - 7 , 1 .3 1 8 1 1×1 0 - 7 / s e c로 M AT P R O

코드에 의해 계산된 순수 U O 2 의 결과와 비교하여 높은 크리프변형 속도를 나타낸다 .



F igu r e 1 . T e m p e r a t u r e d e p e n d e n ce of s t e a d y s t a t e cr e e p r a t e of p u r e U O 2 a n d

s im u l a t e d D U P IC fu e l

첨가 핵분열생성물은 t a b le 1에 나타내었듯이 M x O y 형태의 산화물로 첨가되는데 이들

산화물은 다음과 같은 형태로 모의 D U P IC 핵연료에 존재한다 .

- m a t r ix 내에 용해된 원소 : S r , Zr , Y , L a , C e , P r , N d , S m ;

- 금속 석출물 : M o , R u , R h , P d , T e ;

- 산화물 석출물 : B a , Zr , N b , M o , (Rb , T e ) ;

그림 2는 모의 D U P IC 핵연료의 S E M 그림인데 산화물 석출물과 금속 석출물을 확인할

수 있다 . 이전 크리프 연구결과에 의하면 가용성물질을 첨가한 경우 순수 U O 2보다 정상상

태 크리프변형 속도는 감소하고 이는 첨가된 양이온에 의한 d e gr e e of ion ic m i s fit 때문

인 것으로 설명하고 있다 [7 ] . 반면 불용성물질을 첨가한 경우에는 순수 U O 2보다 정상상태

크리프변형 속도는 증가하는데 이는 첨가된 불용성물질이 주로 결정립계에 존재하여 입계이

동을 용이하게 함으로서 크리프변형 속도를 증가시킨다고 설명하고 있다 [1 ,6 ] . 따라서 그

림 3의 모의 D U P IC 핵연료의 E P M A 분석결과 금속 석출물이 결정립계에 주로 분포하고

있는 것으로 보아 , 입계에 존재하는 금속 석출물이 입계이동을 용이하게 함으로서 크리프변

형 속도를 증가시키게 되는 것으로 사료된다 .



F igu r e 2 . S E M im a ge of a p ol i s h e d a n d e t ch e d s u r fa ce of s im u l a t e d D U P IC

fu e l showing me t a l l ic ( b r ighe t spo t ) and ox ide ( da rk spo t ) p rec ip i t a t es

그림 1의 결과에서 모의 DU P IC 핵연료의 크리프 실험에 사용된 시편의 결정립

크기와 같고 똑같은 응력조건하에서 MATP R O 코드에 의해 계산된 순수 U O 2의

크리프 활성화에너지는 3 76 .9k J / m ol로 계산되었으며 이는 다른 저자들의 순수

U O 2의 실험 결과 [8 ]와 유사한 결과를 보였다 . 한편 모의 D U P IC 핵연료의 크리

프 활성화에너지는 6 59 .0k J / m ol로 측정되었으며 MATP R O 코드에 의해 계산된

순수 U O 2의 결과와 비교하여 높은 크리프 활성화에너지를 나타낸다 .

그림 4는 모의 D U P IC 핵연료의 m a t r ix 내에 용해된 원소에 대한 E P M A 결과인데

m a t r ix 내에 용해된 N d나 Zr 등의 가용성 물질들은 균질하게 분포하고있는 것으로 나타

났다 . 또한 그림 3의 p oin t 2인 m a t r ix 내에는 가용성 물질인 S r이 존재하고있다 . 결정립

내에 균질하게 용해된 가용성 물질들은 s ol i d s olu t ion h a r d e n in g e ffe ct를 초래하여 순

수 U O 2와 비교하여 크리프 활성화에너지를 높여 주는 역할을 하는 것으로 판단된다 .



F .P pt . U Zr M o Ru P d Sr Rh 기타

m et allic
precipitat es

1
3
4

5

38.26
23.97
12.70

26.88

1.24
0.88
1.88

-

34.14
27.92
42.08

31.98

19.42
41.56
32.57

30.13

1.24
1.59
2.10

2.28

2.38
1.30
2.94

1.74

2.18
2.83
1.71

2.05

T e : 1.13
-

Ba : 1.58
La : 1.15
Ce : 1.29
Ba : 1.36
La : 1.15
Ce : 1.29
T e : 0.47

m atr ix 2 98.33 0.69 0.55 Ce : 0.43

F igu r e 3 . E P M A a n a ly s i s r e s u l t of s im u l a t e d D U P IC fu e l

Nd Zr

F igu r e 4 . E P M A a n a ly s is r e s u l t of ox ides dis solv ed in th e m atr ix of s im u l a t e d

D U P IC fu e l



IV . 결론

모의 D U P I C 소결체의 압축 크리프변형 실험 결과 수소분위기 하에서 6 .3 4 M P a의 일

정 응력에서 1 9 7 3 K , 1 8 7 3 K , 1 7 7 3 K 온도에 따라 정상상태 크리프변형 속도는 각각

1 .2 4 5 5 6×1 0 - 5 , 9×1 0 - 7 , 1 .3 1 8 1 1×10 - 7 / s e c로 나타났다 . 이는 M AT P R O 코드에 의해

계산된 순수 U O 2의 결과와 비교하여 높은 크리프변형 속도를 나타내는데 , E P M A 분석결

과 금속 석출물이 결정립계에 주로 분포하여 입계이동을 용이하게 함으로서 크리프변형 속

도를 증가시키게 되는 것으로 보여진다 .

모의 D U P IC 핵연료의 크리프 활성화에너지는 6 5 9 .0 k J / m ol로 측정되었으며 이는

M A T P R O 코드에 의해 계산된 순수 U O 2의 결과 (3 7 6 .9 k J / m ol )와 비교하여 높은 크리프

활성화에너지를 나타낸다 . 이는 모의 D U P IC 핵연료의 m a t r ix 내에 균질하게 용해된 가

용성 물질들이 s ol i d s olu t ion h a r d e n in g e ffe ct를 초래하여 순수 U O 2와 비교하여 높은

크리프 활성화에너지를 나타내는 것으로 판단된다 .
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