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요약

월성 1 호기 원자력발전소에서 10 년 동안 가동되어 264-305.6 oC 온도에서 최대 8.9x1025nm-2 중성자

조사선량을 받은 M-11 압력관에 대한 미세조직 분석이 투과전자현미경을 사용하여 수행되었다.  중

성자 조사는 압력관의 a 형 전위의 농도를 4x1014 m-2 에서 최대 7.5x1014 m-2 까지 증가시켰으며, 그

증가 정도는 압력관의 온도가 낮은 지점인 Inlet 부위에서 가장 컸다.  또한 5-10 nm 크기의 아주

미세한 a 형 전위의 loop 도 관찰되었다.  그러나 c 형 전위의 농도는 조사 전. 후에 별로 변하지 않

은 것으로 나타났으며, 0.8x1014 m-2 로 적게 나타났다.  조사재 압력관에서는 비조사재 압력관과는

달리 α-Zr 입자 내에 균질하게 석출된 4-4.7 µm 크기의 미세한 β-Nb 입자들이 관측되었다.  중성

자 조사는 Outlet 지점에서의 β-Zr 내의 Nb 농도를 최대 55 wt.%까지 증대시켰으나 중성자 선량이

가장 큰 Middle 지점에서는 오히려 Nb 농도의 증가가 억제되었다.

ABSTRACT
TEM examination was successfully conducted for the first time in KAERI on thin foils taken

from the inlet, the middle and the outlet of the M-11 tube irradiated with the fluence of up to 8.9x1025

nm-2 and temperatures of 264-305.6 oC in the Wolsong Unit-1 for 10 years.  Irradiation yielded an
increase in a-component dislocation density to 7.5x1014m-2, which was the highest at the inlet of the
tube exposed to 275 oC.  Besides, small dislocation loops with the maximum diameter of 5 to 10 nm
were observed in the α-Zr grains.  In contrast, the c-component dislocation density did not change
with irradiation as opposed to that of the as-fabricated tube, keeping an initial dislocation density of 0.7-
0.8x1014 m-2.  Irradiation facilitated the decomposition of β-Zr phase, leading to the enrichment of Nb
concentration in the β-Zr phase, which was the highest at the outlet but was suppressed at the middle of
the tube with the highest neutron fluence.
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1. 서론

가압중수로 Zr-2.5Nb 압력관은 중성자 조사를 받으면 파괴인성이 감소하고 delayed hydride

cracking (DHC) 전파속도가 증대되고, 아울러 길이성장이 일어난다.  그러나 이러한 중성자 조사취
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화 현상을 제어하는 주 인자가 무엇인지는 규명되지 않은 상태이며, 아울러 중성자 조사취화 현상

을 제어하는 것도 명확히 알려져 있지 않은 상태이다.  중성자 조사취화 현상은 Zr-2.5Nb 재료의

미세조직 변화로 인하여 일어날 것이므로, 중성자 조사에 따른 미세조직의 변화를 규명하는 것이

필요하다.  예를 들어, Zr-2.5Nb 압력관의 길이성장의 가속화 현상은 c-형 전위 농도의 증가와 유관

하다고 제시하고 있으며 [1-3], 조사선량에 따른 강도의 증대는, 1x1025 nm-2 이상의 조사선량에서 포

화되는 a-형 전위농도의 변화 때문에, 선형적으로 증대되는 것이 아니라 포화상태를 보인다고 제시

하고있다 [4].

본 연구의 목적은 캔두 Zr-2.5Nb 압력관에서 중성자 조사에 따른 미세조직의 변화를 규명하

고, 미세특성과 거시 특성의 상호관계를 파악하여 궁국적으로는 설계수명 동안  압력관의 건전성을

확보하는 것이다.  이를 위하여 국내에서는 월성 1 호기 원자력발전소에서 8.9x1025 nm-2 의 중성자

조사를 받은 M-11 압력관을 대상으로 처음으로 TEM 분석을 수행하였으며 그 결과를 제시하였다.

2. 실험방법

월성 1 호기 원자력발전소에서 10 년 동안 가동 된 후 인출된 Zr-2.5Nb 압력관 (W1M11)의 전

위밀도, 석출물 생성 및 상변화 등을 국내에서는 처음으로 투과전자현미경으로 조사하였다.  온도

및 중성자 조사에 따른 영향을 보다 명확히 관찰하고자 압력관의 Inlet, Middle 및 oultlet 에서 170

mm 크기로 절단된 원형 링에서 TEM 시편을 채취하였다.  이들 압력관 ring 의 온도 및 중성자 조

사선량은 Table 1 에 나타낸 바와 같이 각각 275.4 – 302.1 oC 및 6.84x1025 – 8.91x1025 nm-2 의 범위로

변화되었다.  비 조사재 시편으로는 W1M11 과 동일 lot (200817Q)의 압력관 off-cut (1970 년대에 제

작된 압력관) 에서 채취된 시편이 사용되었으며, 이들의 미세조직 또한 TEM 으로 분석하였다.

c-형 전위를 보다 잘 관찰하기 위해서 압력관의 반경-원주 평면 (길이방향의 수직한 단면)에

서 시편을 채취한 후, 직경 3 mm, 두께 0.1 mm 의 TEM 용 박판 시편을 제작하였다.  Zr-2.5Nb 시편

이 높은 방사능을 보이기에, 박판 시편제작을 반드시 핫셀에서 해야만 하였다.  Tenupol-3 twin jet

polisher 를 사용하여 10% perchorolic acid + 90% ethanol 용액 및 20 V 의 전압을 가한 상태에서 박판

시편을 jet polishing 하였다.  TEM 분석은 Jeol-2000FX (200KeV) 장비를 사용하여 수행하였으며, 명

시야, 암시야 및 SADF (Selected Area Diffraction Pattern) 기법을 사용하여, 전위농도, 석출물의 크기

및 Nb 농도를 결정하였다 [5].

3. 결과 및 토의

3.1. 비조사재 압력관의 미세조직

중성자 조사에 따른 Zr-2.5Nb 압력관의 미세조직을 변화를 평가하기 위하여는 조사 전 후의

미세조직을 조사해야 한다.  본 연구에 사용된 조사 전 시편은 W1M11 과 동일 lot 로 제작된 압력

관의 off-cut 을 사용하였다.  그림 1 은 조사 전의 Zr-2.5Nb 압력관의 미세조직을 보여준다.  대부분

의 α-Zr 결정입자는 원주방향과 반경방향으로 10:1 정도로 원주방향으로 길게 늘어진 모습을 보인

다. α-Zr 결정입자 내의 a-형 및 c-형 전위밀도는 각각 4.0x1014, 0.97x1014 m-2 이었으며, 이것은 X-ray
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로 분석된 결과와 잘 일치한다 [6].  β-Zr 내의 Nb 량은, SADF 로 결정된 d(110)의 격자상수 및 [7]

에 제시된 Nb 농도와 격자상수 관계식을 이용하여 구하였으며, 38 at.% Nb 로 나타났다.

3.2. 조사재 W1M11 압력관의 미세조직

압력관의 하부는 핵연료집합체와 접촉하고 있기에 상부보다는 보다 높은 온도을 유지할

것으로 보이며, 실제 측정된 산화막의 두께 결과에 따르면, 하부에 형성된 산화막이 다른 부위보다

는 두꺼운 것으로 나타났다 [8].  마찬가지로 Middle Ring 에서 TEM 시편을 0, 3 시, 6 시, 9 시 방향에

서 각각 채취하여 미세조직을 조사하였으나, 위치에 따라 눈에 띌만한 미세조직의 차이는 거의 없

었다.  따라서, 모든 TEM 시편은 Inlet, Middle 및 Outlet Ring 의 0 시 지점에서 채취하여 그 결과를

비교하였다.  그림 2 는 조사전의 미세조직과 함께 압력관의 Inlet, Middle 및 Outlet 각 지점에서의

미세조직을 보여준다.  조사 전의 미세조직에 비하여 조사 후의 미세조직은 a-형 전위가 서로 엉켜

있을 정도로 그 농도가 증대되었다는 것을 보여준다.  전위농도는 line intercept method 로 측정하였

으며 (그림 3), 온도가 낮은 Inlet 지점이 가장 높은 전위농도 (7.5x1014 m-2) 를 갖지만, 온도가 높은

Outlet 지점이 상대적으로 낮은 전위농도 (5.2x1014m-2)를 보였다. 특히, a-형 전위 loop 는 그림 3 에

나타난 바와 같이 Inlet 지점에서는 최대 10 nm, Outlet 지점에서는 최대 15 nm 정도로 매우 작게 형성

되었으며, 이렇게 작은 a-형 전위 loop 형성은 효율적인 강도증대 효과를 야기시킬 것이다.  따라서

중성자 조사로 인한 강도의 증대 및 파괴인성 감소는 Inlet 부위에서 가장 클 것으로 예상된다.  한

편 Griffiths 등은 TEM 이 아닌 X-ray 의 line broadening 방법으로 1.6x1025 nm-2의 중성자 조사 후 Zr-

2.5Nb 압력관에서 전위농도를 측정한 결과, Inlet 부위에서 (250 oC) 8x1014 m-2, 300 oC 의 Outlet 지점에

서는 6x1014m-2로 보고한 바 있다.  따라서 TEM 으로 측정된 8.9x1025 nm-2조사선량을 받은 압력관의

전위농도는 Griffiths [6, 9] 결과와 잘 일치한다.   이러한 결과로 볼 때, Zr-2.5Nb 압력관의 a-형 전위

농도는 1-2x1025 nm-2 조사선량 후에는 조사선량에 비례하여 증가하는 것이 아니라, 포화되는 것으로

보인다.

그림 4 는 조사 전 후에 W1M11 압력관의 c-형 전위를 보여준다.  이들 c-형 전위는 prism

박판에서 0002 회절 방향으로 관찰할 때, 직선으로 나타났다.  이들 c-형 전위의 농도는 측정한 결

과, 조사 전에는 0.97x1014 m-2 이었으며 조사 후에는 위치에 관계없이 0.8x1014 m-2로 중성자 조사에

따른 c-형 전위 농도의 변화는 거의 없었다.  결론적으로 c-형 전위의 농도는 8.9x1025 nm-2 조사선량

까지는 변화되지 않으며, 이들이 강도 증대에 미치는 영향은 거의 없다고 말할 수 있다.  한가지

주목할 것은 압력관 길이성장의 가속화를 일으키는 c-형 전위의 loop 는 8.9x1025 nm-2 조사선량까지

는 형성되지 않았다.

중성자 조사에 따른 β-Zr 의 상분해 정도를 평가하고자, W1M11 압력관의 Inlet, Middle 및

Outlet 지점에서 그리고 조사 전 시편에서 β-Zr 내의 Nb 량을 측정하였다.  조사 전 시편에서의 β-Zr

내의 Nb 량은 평형상태인 20% Nb 보다 많은 38 %Nb 을 함유하였다.  중성자 조사는 β-Zr 의 상분

해를 촉진시켰으며, 온도가 높은 Outlet 지점에서 가장 빠르게 진행되어 55 at. %Nb 가 β-Zr 내에 농축

되었으며, inlet 지점에서 β-Zr 내의 Nb 농도도 48 at.% 이었다.  그러나 중성자 조사선량이 가장 컸던

Middle 지점에서는 β-Zr 내의 Nb 농도는 41at. %로 오히려 Inlet 또는 Outlet 지점에 비하여는 감소하
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였다.  이것은 중성자 조사선량이 높으면 오히려 β-Zr 상의 상분해가 오히려 억제될 수 있다는 것

을 시사하는 것이며, 이 결과는 Griffiths 가 보고한 결과와 잘 일치한다 [9].

4. 결론

264 – 305.6 oC 의 냉각재 온도에서 최대 중성자 조사선량 8.9x1025 nm-2을 받은 월성 1 호기 압

력관 W1M11 을 대상으로 중성자 조사 전. 후에 미세조직을 TEM 으로 평가하였다.  중성자 조사는

α-Zr 내에 a-형 전위농도를 최대 2 배 정도 증가시켰으며, 아울러 직경 5-10 nm 크기의 아주 작은 a-

형 전위의 loop 도 형성시켰다.  특히, a-형 전위농도는 온도가 낮은 Inlet 지점에서 7.5x1014m-2로 가

장 높고 온도가 높은 Outlet 지점에서 5.2x1014m-2로 가장 낮았다.  따라서 a-형 전위농도의 증가 경

향을 볼 때, 중성자 조사에 따른 압력관의 중성자 조사취화는 Inlet 지점에서 가장 현저하게 나타날

것으로 기대된다.  그러나 c-형 전위 농도는 중성자 조사 전. 후에 거의 차이가 없었으며, 4x1014m-2

로 일정하였다.  중성자 조사는 β-Zr 의 상분해를 촉진시켜 β-Zr 내의 Nb 농도가 증가하였으며, 온

도가 높은 Outlet 지점에서 Nb 농도는 55 at. %Nb 까지 농축되었다.  그러나 이러한 조사에 따른 β-

Zr 내의 Nb 농도 증가는 조사선량이 가장 큰 압력관 Middle 지점에서는 오히려 억제되었다.
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     (a)   (b) (c)

Fig. 1. Microstructures of the unirradiated Zr-2.5Nb tube made of the same lot as that of W1M11 tube: (a)

grain structures, (b) <a> component dislocations and (c) <c> component dislocations.

  

Fig. 2. Evolution of <a> type dislocations with irradiation in the W1M11 pressure tube: (a) before irradiation and

(b-d) after irradiation – (b) the inlet, (c) the middle and (d) the outlet.

(b)(a)

(c) (d)
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Fig. 3. <a> type dislocation loops on the inlet ring of the W1M11 tube irradiated to 8.9x1025 nm-2.

Fig. 4. Typical <c> component dislocations in the W1M11 tube irradiated to 8.9x1025 nm-2 along with those of the

preirradiated tube: (a) preirradiated tube, (b) the inlet, (c) the middle and (d) the outlet of the W1M11 tube.

(a) (b)

(a)

(c)

(b)

(d)
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