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요 약

UO2 - 5wt%Ce O2 에 Do pa nt 0 . 1wt% Li2 O , S iO2 , Al2 O3 및 0 .2wt% Cr2 O3 를 첨가하여 1700 ℃

/ 6 h에서 환원 소결한 소결체를 중성(Ar) 및 환원성 분위기(93 N2 +7 H2 )로 200 ∼14 00 ℃의 범위에서

각 열충격 온도차(ΔT)로 열충격을 실시한 후, 특성 변화를 비교 관찰하였다. Do pa nt 첨가 소결체

는 UO2 - 5wt%Ce O2 소결체와 비교해서 소결밀도의 변화없이 결정립 성장을 나타냈으며, 열충격

온도차(ΔT)에 따른 경도값은 열충격 온도차(ΔT) 및 열충격 분위기에 따라 별다른 차이를 나타내

지 않았다. 열충격 온도차(ΔT)에 따른 파괴인성값은 ΔT=200~ 8 00 범위에서 UO2 - 5wt%Ce O2 소

결체와 비슷한 경향을 나타냈고, 중성분위기에서 ΔT= 1200부터 파괴인성값의 증가를 나타냈으며,

환원성 분위기에서는 ΔT= 1000 에서부터 파괴인성값의 증가를 나타냈다.

A b s t ra c t

The rma l s ho c k be ha vio r wa s c o mpa re d a mo ng the UO2 - 5wt%Ce O2 p e lle ts d o pe d with

va rio us a d d itive s (0 . 1wt% Li2 O , S iO2 , Al2 O3 a nd 0 .2wt% Cr2 O3 ) ,s inte re d in H2 a tmo s p he re a t

1700 ℃fo r 6 h , in te rms o f the mic ro s truc ture c ha ra c te ris tic s , q ue nc hing a tmo s p he re Ar a nd

93 N2 +7 H2 a nd te m pe ra ture d iffe re nc e (ΔT=200 ∼14 00 ℃) . Vic ke rs ha rd ne s s wa s not a ffe c te d

by ΔT a nd the rma l s ho c k a tmo s p he re . Fra c ture to ug hne s s (KIC ) o f the d o pe d pe lle ts wa s

nea rly s a me a s tha t o f no ne - d o p e d p e lle t in the ΔT ra ng e 200 to 8 00 ℃. The inc re a s e o f

KIC va lue s ta rte d a t ΔT≥1200 in Ar a nd a t ΔT≥1000 in re d uc ing a tmo s p he re .



1 . 서 론

산화물 핵연료는 원자로 가동중에 다양한 응력을 받게되며, 특히 급격한 열적 환경 변화에 의

하여 열팽창, 열탄성 및 열충격등으로 인한 열응력이 작용 하게된다. 이러한 열응력은 핵연료봉

내의 산화물 핵연료와 금속 피복관 사이의 상호작용(PCI)과 응력 부식 균열(S CC)의 원인으로 작

용하게 되는데[1∼3 ] , 이와 같은 열응력에 대한 산화물 핵연료의 저항성에 따라 핵연료봉의 성능

이 좌우된다. 산화물 핵연료에서 열적 특성에 관련된 문제는 열충격에 의한 핵연료 소결체의 파괴

인데, 특히, UO2 산화물 핵연료는 원자로 출력 증가시 열전도도가 K = (0 . 117 ×2 .65 ×10 - 4 T) +

2 . 14 ×10 - 3 ×(T+273)3 (W/ m ℃)로 아주 낮은 값 [4 ] 을 나타내기 때문에 소결체의 원주 중심부에는

핵분열에 의해 고온상태로 되고 피복관이 접해 있는 소결체의 원주 표면 부분은 냉각수에 의해

저온상태로 되어 큰 온도차가 발생하고, 이때 핵연료 소결체는 고온에서 저온으로의 급냉에 의한

열충격과 이에 따른 열응력을 받게된다. 핵연료 소결체의 열충격 거동은 다양한 인자(기공율, 미

세구조, 열전도도, 첨가물의 영향 등)에 의해 영향을 받게되며, UO2 단일 핵연료 및 혼합 핵연료

소결체에서의 열충격 거동은 이러한 인자들에 의해 각기 다르게 나타날 것이다.

UO2 에 PuO2 를 첨가한 혼합 핵연료 소결체를 제조할 때, 소결밀도 저하, 결정립 성장의 둔화,

소결체에서 Pu의 불균질한 분포등이 문제가 된다[5 ] . 이러한 문제를 해결하기 위해 혼합핵연료

분말에 여러 가지 d o pa nt를 첨가하여 소결체를 제조하는 연구가 진행되고 있으며, 이 경우

d o pa nt 첨가에 따른 소결체의 열충격 거동과 이에 따른 파괴특성에 대한 연구도 병행되어야 할

것이다.

본 연구에서는 UO2 에 P uO2 와 고온 물리 화학적인 성질이 유사한 Ce O2 를 첨가하고, 여기에 여

러 가지 d o pa nt를 첨가하여 모의 혼합 핵연료 소결체를 제조한 후, d o pa nt 첨가에 따른 소결체

의 밀도 및 미세구조 변화와 이에 따른 핵연료 소결체의 열충격 거동을 조사하였다. 다양한 조건

에서 열충격을 실시한 후, 각 소결체의 경도, 파괴인성을 측정하고, 균열의 생성 및 전파 형태를

관찰함으로서 각 소결체의 열충격 거동과 이에 따른 파괴특성을 비교 분석하였다.

2 . 실 험 방법

IDR공정으로 제조된 평균입자크기 2 .24㎛, 비표면적 2 .27 m 2 / g , O/ U비 2 . 13 인 UO2 분말에 평

균입경 6 .66㎛인 Ce O2 분말을 5wt% 첨가하고 여기에 d o pa nt (Li2 O , S iO2 , Al2 O3 0 . 1wt% 및

Cr2 O3 0 .2wt%)를 첨가하여 Attritio n mill로 2시간 동안 milling 한 후에 각각 4g 씩 취하여

3to n/ c m 2 로 성형, 1700 ℃에서 6시간 동안 N2 +7vo l.%H2 분위기로 소결하였다. 소결체의 밀도는

수침법(wa te r im me rs io n)으로 측정하였고, 결정립 크기는 Line a r inte rc e pt 법으로 측정하였다. 그

리고 열충격 물성치를 측정하기 위해 각 소결체를 두께 2 m m의 d is k형태로 절단하였으며, Al2 O3

c e me nt를 사용하여 2 m m 두께의 Al2 O3 d um my pe lle t을 d is k 양면에 접합시킴으로서 절단면의



열응력을 최소화하고자 하였다[6 ] . Al2 O3 d um my pe lle t에 접합된 소결체 d is k를 s ta in le s s w ire 로

고정하여 The rma l s ho c k용 로에 장입하고, 가열온도는 200 ∼ 14 00 ℃ 까지 200 ℃ 간격으로 하

였다. 각 설정온도에서 30분간 유지후 wa te r ba th에 떨어뜨려 급냉 시켰으며, Ga s 분위기에 따른

열충격 거동의 결과를 비교하기 위해 중성인 Ar g a s 와 환원 소결 분위기인 N2 +7vo l.%H2 g a s 조

건에서 열충격을 실시하였다. 급냉된 시편을 mo unting 한 후, 열충격에 따라 d is k표면에 생성된

균열의 형태를 관찰 하였고, Mic ro ha rd ne s s te s te r를 이용하여 500g 의 하중으로 15초 동안 유지

하여 생긴 압흔의 길이를 측정하여 경도를 산출하였으며, 표면과 중심부의 경도값 차이를 보정하

기 위하여 중심부에서 1m m 간격을 두고 십자 형태로 10회 측정하였다. 파괴인성(Fra c ture

to ug he ne s s )값은 Ind e nta tio n Cra c k Le ng th 법을 적용하였으며, Mic ro ha rd ne s s te s te r로 1kg 의

하중에서 15초 동안 유지하여 생긴 압흔의 길이 (2a )와 균열길이(2c)를 5회 측정하여 다음 식 [7 ]

으로 계산하였다.

KIC (MPa m 1 / 2 ) = 0 . 16 ×Hv ×a 1 / 2 ×(c / a ) - 2 / 3

(Hv : 비커스 경도값, a : 압흔길이의 반, c : 균열길이의 반)

3 . 결과 및 고 찰

(1) Do pa nt 첨가에 따른 소결체의 특성

UO2 - 5wt%Ce O2 분말에 d o pa nt (Li2 O , S iO2 , Al2 O3 0 . 1wt% 및 Cr2 O3 0 .2wt%)를 첨가한 소결

체는 96 .5~ 97 .5%T.D의 소결밀도를 나타냈고, d o pa nt 첨가에 따라 결정립의 성장 및 균일한 결

정립 분포를 나타냈다. UO2 - 5wt%Ce O2 소결체의 평균 결정립 크기가 8 .4㎛인데 비해, Li2 O 0 . 1%

첨가 소결체는 35 .5㎛, Al2 O3 첨가 소결체는 30 .7㎛, S iO2 는 17 .3㎛, Cr2 O3 0 .2% 첨가 소결체는

25 .6㎛의 평균 결정립 크기를 보여, UO2 - 5wt%Ce O2 소결체는 d o pa nt 첨가에 따라 소결 밀도의

변화없이 결정립의 성장이 일어남을 알 수 있었다.

(2) 열충격에 따른 기계적 물성의 변화

F ig . 1은 UO2 - 5wt%Ce O2 분말에 d o pa nt (Li2 O , S iO2 , Al2 O3 0 .1wt% 및 Cr2 O3 0 .2wt%)를 첨가

한 소결체와 UO2 및 UO2 - 5wt%Ce O2 소결체의 열충격에 따른 경도값의 변화를 나타낸 것이다.

(a ) 는 중성분위기(Ar)에서 각 소결체의 열충격 온도차(ΔT)에 따른 경도값의 변화인데, UO2 소결

체는 ΔT= 1000 이상의 조건에서 경도값의 증가를 나타냈으나[8 ] , UO2 - 5wt%Ce O2 와

UO2 - 5wt%Ce O2 에 Al2 O3 0 .1% , S iO2 0 . 1%를 첨가한 소결체는 ΔT 변화에 따른 경도값의 변화를

나타내지 않았으며, Li2 O 0 .1% Cr2 O3 0 .2%를 첨가한 소결체는 ΔT= 1200 이상의 조건에서 ΔT가

증가할수록 경도값이 증가하는 경향을 나타내었다. (b) 는 환원성 분위기(N2 +7vo l.%H2 )로 열충격



을 실시했을 때 각 소결체의 열충격 온도차(ΔT)에 따른 경도값의 변화를 나타내고 있는데, 중성

분위기에서의 열충격 결과와는 다르게 UO2 와 UO2 - 5wt%Ce O2 및 UO2 - 5wt%Ce O2 에 Do pa nt를

첨가한 소결체는 ΔT 변화에 따른 경도값의 큰 변화를 나타내지 않았다. 따라서 환원성 분위기

(N2 +7vo l.% H2 )와 중성분위기(Ar)에서의 열충격 온도차(ΔT)에 따른 경도값은 ΔT=8 00 이하에서는

열충격 분위기의 영향을 받지 않지만, ΔT= 1000 이상에서는 열충격 분위기에 따라 다소 차이가

남을 알 수 있었다. 일반적으로 Ce ra mic s 의 경도값은 소결체의 밀도와 관계가 있는데[9 ] ,

UO2 - 5wt%Ce O2 및 UO2 - 5wt%Ce O2 에 Do pa nt를 첨가한 소결체는 모두 96 .5 ~ 97%T.D 범위의

소결밀도를 나타내어, d o pa nt 첨가에 의한 소결밀도의 변화가 없었고, 이에 따라 열충격 온도차

(ΔT) 및 열충격 분위기에 의한 경도값의 변화는 관찰되지 않았으나, ΔT= 1000 이상의 중성분위기

(Ar) 열충격 조건에서는 약간의 경도값 변화를 관찰할 수 있었다.

F ig .2 는 각 소결체의 열충격에 따른 파괴인성값의 변화를 나타낸 것이다. (a ) 는 중성분위기(Ar)

열충격에 의한 각 소결체의 열충격 온도차(ΔT)에 따른 파괴인성값의 변화인데, UO2 소결체는 Δ

T=600 이상에서 ΔT 증가에 따라 파괴인성값의 증가를 나타냈으며[8 ] , UO2 - 5wt%Ce O2 및

UO2 - 5wt% Ce O2 에 Do pa nt를 첨가한 소결체는 ΔT= 1000까지는 파괴인성값의 변화를 나타내지

않다가 ΔT= 1200 이상에서 다소 증가하는 경향을 나타냈다. (b) 는 환원성 분위기(N2 +7vo l.%H2 ) 열

충격에 의한 파괴인성값의 변화인데, 각 소결체는 ΔT=4 00까지 열충격에 따라 파괴인성값이 약간

감소하였고 ΔT=600~ 8 00 에서 열충격을 실시하지 않았을 때와 비슷한 값을 나타냈으며, ΔT= 1000

이상의 조건에서는 파괴인성값의 증가를 나타냈다. 파괴인성값(KIC )은 소결체에 작용하는 응력에

따른 균열 진전(Cra c k p ro pa g a tio n)에 대한 저항력을 나타내는 물성값으로써, 응력의 크기, 소결

체의 결정립 크기 및 분포, 소결체에 존재하는 Mic ro c ra c k등의 영향을 받게된다[ 10 ] . 또한 UO2

및 UO2 - 5wt%Ce O2 소결체는 낮은 열전도도로 인하여 열충격시 내부와 외부의 급격한 온도차로

인한 큰 열응력을 받게 되며, UO2 - 5wt%Ce O2 에 Do pa nt를 첨가한 소결체는 불순물에 의한 열전

도도의 감소로 더욱 큰 열응력을 받게되어, UO2 - 5wt%Ce O2 소결체에 비해 낮은 파괴인성값을 나

타낼 것으로 예상할 수 있다. 그러나 Do pa nt를 첨가한 소결체의 열충격 실험 결과, 결정립 성장

에 의한 균열 진전력의 감소로 UO2 - 5wt%Ce O2 소결체와 비슷한 값을 나타냈으며, ΔT= 1200 이

상의 조건에서는 급격한 열충격 온도차(ΔT)에 의해 결정입계에 생성된 Mic ro c ra c k이 균열의 진전

을 지연시켜 일어나는 Mic ro c ra c k To ug hne s s [ 11] 로 인해 오히려 파괴인성값이 증가하는 경향을

나타냈고, 특히 환원성 분위기(N2 +7vo l.% H2 ) 열충격에서는 ΔT= 1000 에서부터 이러한 경향이 나타

났다.

(3) 열충격에 따른 균열의 생성 및 전파



UO2 - 5wt%Ce O2 분말에 d o pa nt (Li2 O , S iO2 , Al2 O3 0 . 1wt% 및 Cr2 O3 0 .2wt%)를 첨가한 소결체

는 열충격 온도차(ΔT) , ΔT=200 에서부터 각 소결체 모두 균열이 생성되어, ΔT=4 00 부터 균열이

생성되었던 UO2 및 UO2 - 5wt%Ce O2 소결체에 비해 균열 생성의 열충격 온도차가 낮았으며, 이

때의 균열은 원주의 표면에서 시작되어 중심쪽으로 전파되는 양상을 나타내었다. ΔT=600 일 때는

균열이 원주의 표면에서 시작되어 중심을 통과하였으며, 원주 표면에 여러개의 균열이 생성되었

다. ΔT=8 00 에서는 원주를 횡단하는 십자상의 균열이 관찰되었는데, 표면에서 시작된 균열이 원

주를 따라 생성되어 중심쪽으로 진전됨을 알 수 있다. ΔT= 1000 에서는 시편 전체에 균열이 생성

되었고, ΔT= 1200 이상의 조건에서는 급격한 열충격으로 인한 열응력의 영향으로 더욱 많은 균열

이 생성되었다. Fig .3 은 중성분위기(Ar) , ΔT=600 에서 열충격을 실시했을 때, 각 소결체의 미세조

직 및 균열의 진전 형태를 나타낸 것이다. 상대적으로 큰 결정립을 나타냈던 Li2 O , Al2 O3 0 . 1wt%

첨가 소결체는 균열이 결정입계를 따라 진전되었으며, 상대적으로 작은 결정립을 나타낸

UO2 - 5wt%Ce O2 소결체 및 S iO2 , 0 . 1% 첨가 소결체는 균열이 결정립을 통과(Tra ns g ra nule )하여

진전됨을 나타내고 있다. F ig .4 는 환원성 분위기(N2 +7vo l.%H2 ) , ΔT=600 에서 열충격을 실시했을

때의 미세조직 및 균열의 형태인데, 중성분위기 열충격과 같은 경향을 나타냈다.

4 . 결 론

UO2 - 5wt%Ce O2 에 d o pa nt (Li2 O , S iO2 , Al2 O3 0 . 1wt% 및 Cr2 O3 0 .2wt%)를 첨가하여 1700 ℃

/ 6 h , N2 +7vo l.% H2 분위기에서 환원 소결한 소결체를 200 ∼14 00 ℃의 온도 범위에서 열충격 시험

을 실시한 결과 다음과 같은 결론을 얻었다.

( 1) UO2 - 5wt%Ce O2 에 d o pa nt (Li2 O , S iO2 , Al2 O3 0 . 1wt% 및 Cr2 O3 0 .2wt%)를 첨가한 소결체는

Do pa nt 첨가에 따른 소결밀도의 변화없이 약 20㎛이상의 결정립 성장을 나타냈다.

(2) Do pa nt를 첨가한 소결체의 중성(Ar) 및 환원성분위기(N2 +7vo l.%H2 ) 열충격에 따른 경도값은

ΔT=8 00 까지는 열충격 분위기 및 열충격 온도차(ΔT)의 영향을 받지 않아 변화가 나타나지 않았

으며, ΔT= 1000 이상의 조건에서는 중성분위기(Ar)에서 약간의 경도값 상승을 나타냈다.

(3) Do pa nt를 첨가한 소결체의 중성(Ar) 및 환원성분위기(N2 +7vo l.%H2 ) 열충격에 따른 파괴인성

값은 ΔT=8 00까지 파괴인성값의 큰 변화를 나타내지 않았고, ΔT= 1200 이상에서는 Mic ro c ra c k

To ug hne s s 에 의한 파괴인성값의 증가를 나타냈으며, 환원분위기 열충격에서는 ΔT= 1000 에서부터

파괴인성값의 증가를 나타냈다.

(4) Do pa nt를 첨가한 소결체의 중성(Ar) 및 환원성분위기(N2 +7vo l.%H2 ) 열충격에 따른 균열의 생

성 및 전파는 원주 표면부에서 균열이 생성되어 상대적으로 결정립이 큰 Li2 O 0 . 1% , Al2 O3 0 . 1%

첨가 소결체는 균열이 결정입계를 따라 진전되었으며, UO2 - 5wt%Ce O2 소결체 및 S iO2 , 0 . 1% 첨



가 소결체는 균열이 결정립을 통과(Tra ns g ra nule )하여 진전되었다.
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F ig . 1 . C ha ng e o f Vic ke rs ha rd ne s s fo r a d d it iv e - d o p e d UO 2 - 5 w t%C e O 2 p e lle ts

s ubje c te d to t he rm a l s ho c k a t v a rio us ΔT .

(a ) A r a tm o s p he re (b ) (N2 + 7 v o l.%H2 ) a tm o s p he re

(b )

(a )



F ig .2 . C ha ng e o f F ra c t u re to ug hne s s (KIC ) fo r a d d it iv e - d o p e d UO 2 - 5 w t%C e O 2 p e lle t s

s ubje c te d to t he rm a l s ho c k a t v a rio us ΔT .

(a ) A r a tm o s p he re (b ) (N2 + 7 v o l.%H2 ) a tm o s p he re

(a )

(b )



F ig .3 . In f lue nc e o f t he rm a l s ho c k te m p e ra t u re d iffe re nc e (ΔT) o n c ra c k p a tte rns

o f a d d it iv e - d o p e d UO 2 - 5 w t%C e O 2 a t ΔT6 0 0 (A r a tm o s p he re )



F ig .4 . In f lue nc e o f t he rm a l s ho c k te m p e ra t u re d iffe re nc e (ΔT) o n c ra c k p a tte rns

o f a d d it iv e - d o p e d UO 2 - 5 w t%C e O 2 a t ΔT6 0 0 (N2 + 7 v o l.%H2 a t m o s p he re )
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