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요 약

분산핵연료시편에서 원심분무 U - 10w t .%M o 핵연료입자와 및 알루미늄기지 사이의 고온반응

이 파쇄 U - 10w t .%M o와 비교하여 조사되었다. 원심분무 U - 10w t .%M o 핵연료시편은 파쇄

U - 10w t .%M o에 비해 얇은 반응층두께와 작은 체적증가를 나타내 보였다. 이것에 대한 원인은

다음과 같이 추정되었다. 1) 원심분무분말과는 달리, 파쇄분말 U - 10w t .%M o 핵연료시편은 파쇄과

정 동안에 생긴 균열 및 변형영역을 통해 높은 확산속도를 가지는 침투경로를 가진다. 2) 비정형

파쇄분말에 비해 구형 원심분무분말의 작은 비표면적은 결국 작은 U - 10w t .%M o - Al 간 계면면

적을 발생시켜 전반적으로 상호확산속도를 감소시킨다.

A BSTRA CT

T he int er act ion bet w een at om ized U - 10w t .%M o an d alum inum in disper sion fu el sam ples

h as b een charact er ized and compared w ith that of com m inuted U - 10w t .%M o. F uel sam ples

w ith at om ized pow der show ed a thinn er r eaction lay er thickn ess an d a sm aller v olum e

increase com pared t o those w ith th e com m inuted pow der . T he pos sible r ea son s for this seem

t o be as follow s ; 1) the com m inuted pow der part icles hav e distinct iv e aluminum penetr at ion

path s in th e form of crack s an d deform at ion zon es that orig in at ed from th e com m inut ion

proces s , 2) the sm aller specific surface area of th e at om ized spherical pow der com pared t o the

irr egular com m inut ed pow der tr an slating in a sm aller U - 10w t .%M o - Al in terface area for

the form er affect in g w hat appear s t o be a diffu sion - controlled in teraction process .



1 . 서 론

연구로용 원자로의 핵연료로서 고농축 U - Al 합금이 주로 사용되었으나, 핵확산 방지를 위하

여 미국의 DOE (T he Departm ent of En ergy )를 주축으로 하여 1978년부터 RERT R (Redu ced

Enrichm ent Research an d T est React or ) program을 구성하여 저농축 우라늄합금 핵연료를 개발

하기 시작하였다. 이에 따라 농축도 90% 이상의 U - Al 합금 대신에 저농축 핵연료로서

uranium - silicide (U 3Si2 , U 3 Si) 분산 핵연료가 개발되어 왔다[1- 5]. 그 결과, u r anium - silicide 분

산핵연료는 우라늄 밀도가 높을 뿐만 아니라 노내 안정성이 최고로 우수한 핵연료로서 인정되어

미국, 유럽 등 세계적으로 널리 사용되고 있다. 이와 같은 U 3Si2 핵연료를 사용하는 Al 기지 분

산형 핵연료의 개발로 인해 ∼ 5 g - U cm - 3 까지 핵연료심재의 loadin g을 필요로 하는 연구로를

90% 정도 성공적으로 전환해 왔다. 그러나 uranium - silicide 분산 핵연료는 프랑스 RHF 및

Orph ee, 벨기에의 BR - 2 등과 같은 고출력, 고중성자속을 요구하는 원자로에 대하여는 저농축 핵

연료로 전환할 수 없다. 왜냐하면 이와 같은 연구로를 완전히 저농축우라늄 원자로로 전환하기

위해서는 U - loading 8∼9 g - U/㎤의 핵연료가 필요하기 때문이다.

이에 따라 고밀도 우라늄 합금의 개발이 1990년대 중반에 시작되었고, 핵연료의 우라늄 밀도

와 조사안정성을 고려하여 우라늄화합물 보다는 γ상 안정성이 있는 고밀도 U - M o 합금에 초점을

맞추어 개발을 시작하였다[6]. 준안정 γ- U 상을 가지는 U - M o 분말 제조방법은 크게 나누어,

기존방법으로 진공용해주조에 의해 ing ot를 제조하고, γ- U 안정영역에서 균질화 열처리후 소입

하여 준안정 γ- U 상을 얻은 다음, 파쇄, 분쇄 등 복잡한 공정을 거치는 기계적인 파쇄에 의한 핵

연료분말 제조방법과 1980년대 한국원자력 (연)에서 창안한 합금용탕으로부터 직접 준안정 γ- U

상을 가지는 원심분무 핵연료분말 제조방법이 있다[7- 9]. 이 원심분무 핵연료분말 제조법은 기존

의 파쇄공정에 비해 분말제조공정을 크게 단축할 수 있었으며, 높은 생산성 및 회수율을 나타낸

다. 미국 ANL과 공동연구로 고성능 연구로용 고밀도 핵연료 후보재료를 개발하기 위해, 파쇄

U - 10w t .%M o 핵연료분말 및 원심분무 U - 10w t .%M o 핵연료분말을 사용하여 미소조사시편을 제조

하여 중심부온도 약 65℃에서 제 1차 연소시험을 수행하였다. 그 결과, U - 10w t .%M o 분산핵연

료는 U 3Si2와 거의 유사한 안정한 연소거동을 나타내었고, 원심분무 U - 10%M o 핵연료는 70at .%

연소후에 핵분열 생성개스에 의해 생성된 기포는 미세하면서 균일하여 우수한 노내거동을 보여주

었다. 그러나 알루미늄기지와의 열반응에 의해 생성된 반응층두께는 큰 차이를 나타내 보여 주지

않았다[10]. 본 연구에서는 고밀도 우라늄합금이므로 알루미늄기지와의 양립성이 매우 중요한

U - M o 분산핵연료에 대해 핵연료분말 제조방법에 따른 U - 10w t .%M o 분산핵연료를 고온반응을

통해 반응층 두께, 체적변화, 반응형태 및 알루미늄 침투경로 등을 면밀히 조사하고자 하였다.

2 . 실험방법

파쇄 U - 10w t .%M o 핵연료분말은 진공용해주조에 의해 in got를 제조하고, γ- U 안정영역인

900℃에서 100시간 동안 등온 유지후 소입하여, chipping 및 pulv erizat ion을 통해 제조하였으며,

원심분무 핵연료분말은 그 동안 연구에서 제조한 제조방법 대로 회전 디스크의 원심력을 이용하

여 합금용탕으로부터 직접 준안정 γ- U 상을 가지는 분말을 제조하였다[7- 9]. 팽윤량을 측정하

기 위하여 직경 6.5 mm의 U - 10w t .%M o시편을 약 25 m m 길이로 절단하였으며, 양립성 시험온도

는 500℃로 실시하였다. 양립성시편을 pyrex tube로 진공 sealing한 후 열처리하면서 일정한 시

간마다 치수를 측정하면서 시편의 팽윤량을 측정하였다. 양립성 시험 후에 고온 팽윤이 진행된

여러 종류의 시편에 대해서 광학현미경 및 주사식 전자현미경을 이용하여 미세조직을 분석하였다

[10].



3 . 실험결과 및 고찰

1 ) 열처리에 의한 반응층 두께 및 체적 변화

500℃에서 Al - 30v ol%U - 10w t %M o 핵연료 심재의 등온유지시 시간에 따른 치수 변화율을 표

1에서 나타내었다. 팽윤량은 열처리 시간이 증가함에 따라 증가하였다. 분산핵연료 시편의 열처

리 실험으로부터 U - 10w t .%M o - Al 계면에서 uranium - alum inide층의 성장은 고전적인 확산 반

응속도, 즉 Y =[K 0 ex p (- Q t h/ RT )t]1/ 2를 따른다는 것을 보여주었다. 여기서 Y는 반응층의 두께, Qt h

는 uranium - alum inide의 상호확산에 대한 활성화에너지, K 0는 반응상수, t는 시간 (초), T는 절대

온도 그리고 R은 기체상수이다. 500℃에서 20시간 유지후 원심분무분말을 포함하는

U - 10w t .%M o 핵연료시편과 비교해 보면, 파쇄분말 핵연료시편은 약 2 배 정도로 큰 체적 증가를

보여주었다. 알루미늄이 핵연료와 반응함에 따라, 핵연료 심재의 부피는 본래 입자와 반응 생성물

간의 밀도 차이 및 Kirken dall effect에 의해 생긴 기공 때문에 증가한다[11]. 또한 비정형 파쇄분

말과 비교하여 분무 구형분말의 작은 비표면적은 확산율속 과정에 기인하는 체적변화를 감소시킨

다고 생각된다[12]. 파쇄분말은 원심분무분말과는 달리, chippin g 및 pulv erization 과정중에 기계

적인 충격 또는 force에 의해 분말 입자내에 균열 또는 변형영역을 가진다. 균열 또는 변형영역

을 가지는 상계면(ph ase in t erface)을 통해서 파쇄 U - 10w t .%M o 분말은 알루미늄 침투가 현저하

게 빠르게 일어난다.

2 ) 미세조직

500℃에서 10시간 동안 유지후 파쇄분말 30v ol%U - 10w t .%M o 핵연료 심재의 주사식 전자현

미경 사진을 그림 1- (a )에 나타내었다. 미세하게 파쇄된 분말은 분말 전체가 거의 완전하게 반응

되어 있었다. 핵연료 심재내에서 존재하는 조대한 파쇄분말은 체적팽창을 초래하는 알루미늄 침

투와 관련되는 두 가지 양상을 보여주었다. 침투양상 중 첫 번째는 외주부 주위에 상당한 량의

반응영역을 가지는 kern el- like stru cture’를 가지고 있었다. 두 번째는 분말 내 균열 또는 변형

영역을 가지는 여러 개의 미반응 islan d 영역을 보여주었다. 상호확산 양상과 무관하게, 알루미늄

원자의 침투는 U - 10w t .%M o 분말의 계면을 통해 이루어졌으며, 그런고로 새로운 중간상층은 외

주부 경계주위에서 발달하였다. 파쇄 U - 10w t .%M o 분말에 대한 알루미늄의 현저한 침투는 여러

개의 islan d를 남기는 균열 또는 변형영역을 가지는 상계면을 통해서 일어난다. 500℃에서 20시

간 동안 유지후 파쇄분말 30v ol%U - 10w t .%M o 핵연료심재의 주사식 전자현미경 사진을 그림

1- (b ) 에서 나타내었다. 20시간 동안 유지한 핵연료심재는 분말이 Al로 완전하게 침투되었거나,

또한 중앙부에 남아있는 미반응 island를 가지면서 침투된 분말로 구성되어있었다. 초기 단계의

반응양상과는 무관하게, 열처리시간이 증가함에 따라, 미반응 10w t .%M o 영역은 모상으로 새로운

중간상층에 의해 둘러 싸여있는 큰 islan d에서 한 개 또는 여러 개의 작은 island로 점점 작아졌

다. 결국 핵연료분말의 모든 영역은 uranium - alum inide로서 반응되었다.

500℃에서 10시간 동안 유지후 원심분무분말 30v ol%U - 10w t .%M o 핵연료심재의 주사식 전자

현미경 사진을 그림 2- (a )에서 나타내었다. 반응생성물의 형성정도는 분말 단면적의 1/ 2 정도이었

으며, 파쇄분말 핵연료의 체적증가보다 적은 부피변화를 초래하였다. 핵연료 심재내 조대한 분말

은 알루미늄 침투와 관련되는 uranium - alum inide를 포함하고 있었다. 원심분무분말은 대개 한 개

의 큰 반응 islan d를 가졌다. 원심분무분말 30v ol%U - 10w t .%M o 핵연료심재를 500℃에서 20시간

동안 유지후 관찰한 주사식 전자현미경 사진을 그림 2- (b )에서 나타내었다. 20시간 동안 유지한

핵연료 심재는 중앙부에 위치한 작은 미반응 island를 가진 분말로 구성되어 있었다. 초기 단계

에서 알루미늄 원자의 침투는 U - 10w t .%M o 분말의 표면에서 주로 발생하였으나, 최종단계에서는



중간상의 형성은 분말의 중앙부 쪽으로 향해 발전하였다.

4 . 결 론

고온에서의 핵연료 팽윤량은 등온유지온도와 함께 증가되었다. 원심분무 U - 10w t .%M o 분산

핵연료시편은 파쇄 U - 10w t .%M o에 비해 얇고 균일한 반응층두께 및 작은 체적증가를 나타내 보

였다. 이것에 대해 다음과 같이 설명된다. 1) 원심분무분말과는 달리, 파쇄분말 U - 10w t .%M o 핵

연료시편은 파쇄과정 동안에 생긴 균열 및 변형영역을 통한 높은 확산속도를 가지는 침투경로를

가진다. 2) 비정형 파쇄분말에 비해 원심분무 구형분말의 작은 비표면적은 전반적인 상호확산속

도를 감소시킨다. 파쇄 U - 10w t .%M o 분말에 대한 알루미늄의 현저한 침투는 여러 개의 islan d를

남기는 균열 또는 변형영역을 가지는 상계면을 통해서 일어난다.
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표 1. 500℃에서 등온시간에 따른 알루미늄기지 30v ol.%U - 10w t .%M o 분산핵연료의

분말종류별 반응층 두께 및 체적 변화율.

분말종류
등온유지시간

(hr )

반응층 두께

(㎛)

체적 변화율

(% )

원심분무분말

10 4.0 3.4

20 5.2 6.7

파쇄분말

10 5.9 7.2

20 8.0 14.8



그림 1. 500℃에서 소둔 후 파쇄분말 30v ol%U - 10w t .%M o 핵연료 심재의 주사식

전자현미경 사진; (a ) 10 시간, (b ) 20 시간.



그림 2. 500℃에서 소둔 후 원심분무분말 30v ol%U - 10w t .%M o 핵연료 심재의

주사식 전자현미경사진; (a ) 10 시간, (b ) 20 시간.
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