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요 약

고연소 핵연료의 정확한 핵분열 생성물 방출량 평가를 위해 최근 개발되어 크게 주목을 받고

있는 두 모델, tw o st age 모델과 sin gle st ag e w ith grain boun dary saturat ion 모델을 고연소 핵

연료 자료 (BR - 3 24I6)를 이용해 분석하였다. 그 결과 single 및 t w o st age모델은 각각 실험값

(21.8% )와 유사한 16.7, 19.2%를 예측하였으며 tw o st age 모델이 다소 더 정확한 것으로 나타났

다. 연구결과 이러한 차이는 두 모델에서 각기 달리 채택한 확산계수, 결정립계내 가스원자의 계

산절차, 결정립 크기 등의 인자들에 기인한다는 것이 확인되었다. T w o st ag e 모델이 좀더 보수적

인 확산계수를 사용하고 있을 뿐 아니라 결정립 크기를 5μm로 제한하고 있고 또한 그 크기를

토대로 M assih 상수등을 도출하여 사용하고 있어 결정립계내 가스원자 밀도의 계산절차가 single

stage 모델과 다르기 때문이다. 따라서 향후 독자적인 최적 고연소 핵분열 생성물 방출 모델을 개

발하기 위해서는 최근 모델들과 방출량에 영향을 미치는 인자들에 대해 좀더 종합적인 검토가 필

요하다고 사료된다. 이 모델들은 모두 동일한 전산환경에서 평가 될 수 있도록 F EMAXI-Ⅳ 코드

에 이식되어 평가되었다.

A b s tra ct

Recent m odels , t w o st age m odel an d single st ag e m odel w ith grain b oundary saturat ion , for

calculating fis sion g as release rat e in the high burnup fu els ar e r eceiv ed an d est im ated by

u sing BR - 3 24I6 fu el rod irr adiation dat a . T he com put ation al r esult s of the tw o m odels are in

g ood agreem ent w ith th e ex perim ent al result (19.2% ) of BR - 3 24I6 irr adiat ed fuel rod . T he

est im at ion of th e tw o stage m odel is closer t o th e in - pile dat a (19.2% ) th an that of the sin gle

stage m odel (16.7% ). T his differ ence st em s from the differ ent diffu sion coefficient s , differ ent

approach for the g as atom den sity calculation w ithin grain boundary , different grain sizes , et c.

F or the un - biased param etr ic com parison , these t w o m odels are tr an splanted in th e F EMA XI-

Ⅳ fu el perform an ce code. T his study dem on str at e that it is necessary that through rev iew

and com parison of the param et er s affecting the release rate ev alu ation m u st be carr ied out

b efore th e con struct ion of the fu el perform an ce m odel for high burnup application .



1 . 서 론

핵분열 생성물은 핵연료의 봉내 압력을 상승시키고 기체상 핵분열 생성물들의(Xe, Kr )

낮은 열전도도로 핵연료의 온도를 상승시켜 결국 선출력 제한치를 낮추게 되는등 핵연료

의 열적, 기계적 성능에 가장 중요한 현상이다. 모든 핵연료 성능평가 코드들에서 핵분열

생성물 방출량 계산은 방출 모델에 매우 의존적이다. 그리고 이 모델들에 대한 연구가 수

십년 동안 진행되어 왔다. 그러나 기존에 개발된 모델들은 발전소 및 실험으로부터 얻어

진 측정치와 비교를 통해 타당성을 입증하였으나 각 모델 검증에 사용된 자체 데이터베

이스의 범위가 결국 각 모델의 적용범위를 결정하는 한계를 가지고 있다. 뿐만아니라 최

근 핵연료는 고연소·장주기 체제로 전환되어 핵분열 생성물 방출이 더욱 심각한 문제로

대두되고 있다. 이에따라 고연소에서 방출되는 핵분열 생성물 방출량을 예측할 수 있는

모델이 더더욱 필요한 시점이다. 따라서 고연소에서의 핵분열 생성물 방출의 역학을 잘

이해하고 이를 바탕으로 핵연료 성능평가 코드내의 모델을 정확히 기술하는 것이 필요하

다. 그러므로 본 연구에서는 독자적인 고연소도 모델 개발의 초기 단계 연구로서 주요 원

자력 선진국들이 최근 발표한 고연소 모델중 현재 많은 논의가 되고 있고 고연소에서 핵

분열 생성물 방출량의 이론적인 접근을 시도한 tw o stage 모델과 single stage with

grain boundary saturation 모델을 이론적으로 비교 분석하였고 실제 고연소도 조사시험

자료(BR- 3 24i6 fuel rod)를 적용하여 각 모델의 차이를 확인하고 검증하였다.

2 . S in g le an d T w o - s t ag e Grain B oun dary S aturation 모델

S in g le S t ag e w ith Grain B oun dary S aturation 모델

FEMAXI- IV 코드에서 사용되고 있는 single stage grain boundary saturation 모델[7]

은 기본적으로는 Booth의 확산 방정식[3]에 근거하고 있고 확산방정식은 다음과 같다.

C
t

= D r C( r , t) + b' m - g ' c +

여기에서는 유효확산계수 값을 사용하며 방정식을 풀기 위해 핵분열 생성기체의

resolution에 관계된 항과 trapping에 관계된 항을 고려한다. 또한 최종적인 핵분열 생성

기체 방출양을 계산하기에 앞서 결정립 경계면의 성장에 의한 sweeping현상에 의해 추

가로 방출되는 핵분열 생성기체 방출양의 증가를 다음과 같은 형태로 고려하고 있다.

f g = ( a n + 1

a n )- 1

여기서, an + 1 = 성장후 결정립 크기(cm ), an = 성장전 결정립 크기(cm )이다.

또한 결정립 경계면 버블내에 존재하던 기체가 기지내로 re- dissolution되는 현상을 고려

하여 핵분열 생성기체의 생성률(β)에 반영하고 있다. 상기 기술한 미분방정식을 풀기위

해 Galerkin에 의해 제안된 유한요소법을 사용하고 있으며 최종식은 다음과 같은 matrix

형태이다.

[ Wij ]{ n + 1
j }= [ Q i ]

여기서 n + 1
j 을 계산함으로서 결정립내의 핵분열 기체의 양을 구하며 식을 풀기 위한 조

건으로 결정립의 표면에서 n + 1
j =0가 사용된다



T w o S t a g e 모델

T wo Stage 모델[4]도 역시 일반적인 Booth 모델에서의 확산 방정식에 기반을 두고 있

다.

C ( r , t)
t

= D ( t) r C ( r , t) + ( t)

확산 방정식에서 사용된 D값은 resolution rate(b ' )와 trapping rate(g ' )를 고려한 유효

확산 계수(effective diffusion coefficeint )를 사용하며 β(t )는 핵분열 생성기체의 생성률

을 나타낸다.

D ef f = b ' D
b ' + g '

경계조건 및 초기조건은 다음과 같다

C( r , t) = 0

C( a , t) = ( b( t) N ( t) / 2D ( t) )

두 번째 조건이 기존의 연구결과와는 달리 결정립계 경계면에서도 일정한 양의 핵분열

생성기체가 존재한다는 것을 의미한다. 또한 경계면 핵분열 생성기체 버블내의 기체농도

가 포화 농도 이상이 되어야 핵분열 생성기체가 방출된다고 하여 경계면에서의 포화농도

를 고려하고 있다.

수치 해석적인 방법을 통하여 구한 N (τ) (number of gas particles per unit area of

grain on the grain boundary )는 다음과 같다.

N ( ) = 2
0

K ( - 0 )( e ( ) - 1
2 0

[ h 1 ( 0 )N ( 0 ) ])d 0

여기서

K 2 ( ) = 1
4 a 2 (4 a 3

3
- K ( )), =

0
D ( 0 ) d 0 , K ( ) = 8 a 3

n = 1

e - n 2 2 / a 2

n 2 이다

따라서 연료의 단위부피당 방출된 핵분열 생성기체의 양,F R ,은 다음과 같다.

F R =fGs

여기서,

Gs : 포화시 결정립 경계면내의 기체밀도

f : 핵분열 생성기체의 방출율

이 모델은 NRC의 감사계산용으로 개발된 FRAPCON - III 코드에서 채택되고 있는 모델

이다.

B R - 3 24I6 연료봉 고연소 조사실험 [5 ]

DOE 후원으로 벨기에에 위치한 BR- 3 원자로에서 WH사에서 제작된 PWR(15x 15) 형

태의 연료봉 5개를 고연소도에서의 핵연료봉 건전성 입증 및 폐기물 양을 줄일 목적으로

1974∼1980에 걸쳐 3주기동안 고연소도 조사실험을 수행하였다. 방출당시 봉 평균연소도

는 61GWd/ MT U 이었고 국부적으로 70GWd/ MT U 까지 달성되었다. 또한 조사초기 출력

은 15∼16kW/ ft 이었고 세 번째 주기에는 10∼12 kW/ ft 정도로 감소되었다. 연료봉 평균

출력 프로파일은 그림1에 나타난 바와 같고 BOL에서 축방향 출력 프로파일은 코싸인 분



포를 가지고 있다가 조사시간에 따라 평평한 출력을 보이고 있다.(그림 2) 실험결과

0.218의 핵분열 생성물 방출비를 보였다. 좀더 자세한 조사전 특성과 조사조건은 각각 표

1과 참고문헌 6에 나타나 있다. FEMAXI- IV (Ver . 2)에서의 모사를 위해 54 time steps으

로 적용하였고 위 실험에서 사용한 모든 조건을 동일하게 입력하였다.

3 . 결과 및 논의

최근 핵연료의 장주기·고연소 추세에 따라 고연소도에서 핵분열 생성물 방출기구에

대한 철저한 이해와 이에 따른 정확한 독자모델 개발의 필요성이 대두되고 있는 시점에

서 본 연구에서는 최근 발표된 tw o stage 모델과 single stage with grain boundary

saturation 모델을 이론적으로 검토하고 실제 고연소 핵연료 조사시험 자료(BR- 3 24I6)와

일본에서 개발된 FEMAXI- IV 전산코드[6]에 tw o- stage 모델을 이식하여 동일한 조건으

로 비교/검증 하였다. 그 결과 그림 3에 나타나 있듯이 약 56,500 MWd/ MT U 연소도에

서 핵분열 생성기체 방출비는 two stage모델이 0.235(equal radial ring volume인 경우),

0.192(equal radial ring size인 경우) 그리고 유한요소법이 적용되어 있는 single stage 모

델이 0.167로 평가하였다. 실험값인 0.218에 비해 tw o stage 모델이 좀더 근사하게 평가

하였고 single stage 모델은 다소 저평가하였다. 이러한 차이는 핵분열 생성물 방출에 결

정적인 영향을 미치는 확산계수를 서로 다르게 고려하기 때문이다. Single stage 모델은

T urnbull의 연구결과[7]인 확산계수를 사용하고 있고 tw o stage 모델은 조사시험 데이터

를 바탕으로 하여 고연소도, power ramping 등을 고려한 NRC 보정인자를 반영하였기

때문에 실험값에 근접하게 예측하고 있는 것으로 판단된다. 실제 두 모델에서 사용된 확

산계수는 그림 4에 나타나 있듯이 연소도가 약 50,000MWd/ MT U를 넘어서면 노내 조사

온도 범위내에서 tw o stage 모델이 single stage 모델보다 높은 확산계수를 적용하고 있

다. 그리고 두 모델 평가 차이에 영향을 미치는 것으로 판단되는 인자들은 다음과 같다.

결정립계내 가스 원자 수

Single stage 모델은 전 t imestep과 이번 timestep에서 결정립에 존재하고 있는 가스

원자수의 차이가 결정립계로 빠져나가고 결정립계 가스원자 포화농도 이상이 되면 그 차

이 만큼이 방출되는 것으로 고려하고 있는 반면 tw o stage 모델은 결정립과 결정립의 크

기에 따라 결정된 Massih 상수를 바탕으로 결정립계내에 존재하는 가스 원자를 고려하

여 결정립계내 가스원자 포화농도 이상이 되면 전부 방출되는 것으로 고려하고 있다. 실

제 코드내에서 계산되는 값을 분석해 보면 tw o stage 모델의 경우, 약 30,000MWd/ MT U

연소도 이상에서 결정립계내 가스원자가 포화농도를 초과해 방출이 일어나고 있고,

single stage 모델의 경우, 약 10,000MWd/ MT U 연소도에서부터 포화농도 이상이 되어

지속적으로 방출이 일어나고 있다. 이는 상기에서 서술한 두 모델간의 차이에 기인한 것

으로 보인다.

결정립 크기

두 모델의 또 하나의 큰 차이점인 결정립 크기는 single stage 모델에서는 그 제한을

두지 않고 있지만 tw o stage 모델에서는 그 크기를 5μm로 제한하고 있을 뿐아니라 모

델내에서 사용되고 있는 Massih 상수가 이 크기를 적용하여 도출되었다. 결정립 크기에

따른 핵분열 생성물 방출량은 그림 5에 나타나 있다. 결정립 크기가 커질수록 거의 선형

적으로 핵분열 생성물 방출량이 증가하는 것을 볼 수 있다. 따라서 two stage 모델의 경



우 결정립 크기에 대한 좀더 현실적인 반영이 필요하다고 사료된다.

Rin g 부피

T w o- stage 모델을 적용하는데 있어 반경반향의 ring 두께를 등간격으로 나누었을 경

우와 ring의 부피를 등부피로 나누었을 경우 핵분열 생성물 방출비는 그림 3에서 볼 수

있듯이 각각 0.192, 0.235(24i6 rod)로 예측하였다. 등부피로 선정했을 때 온도가 높은 핵

연료 중심 영역이 상대적으로 많아져 방출량이 높게 나타난 것으로 판단된다. 이처럼 전

산코드의 계산 scheme에 의해서도 핵분열 생성물 방출비는 차이가 날 수 있기 때문에

실제 모델을 적용함에 있어 신중한 고려가 필요하다는 것을 확인하였다.

4 . 결론

결론적으로 핵분열 생성기체 방출의 물리적인 현상을 이론적으로 자세히 기술한 최근

논의되는 모델들도 실제 방출량을 정확히 예측하지 못하고 각기 장단점이 존재하고 있다

는 것을 본 연구를 통해 확인하였다. 이는 이론적인 모델을 기술하는데 있어 많은 가정과

정량적으로 표현하기 힘든 변수들을 사용하고 있고 모든 현상을 고려하기가 불가능하기

때문인 것으로 생각된다. 따라서 향후 핵분열 생성기체 방출량에 영향을 미치는 인자들,

특히 상기에서 기술한 확산계수, 결정립 크기, sw eeping , trapping , resolution,

re- dissolution 등의 현상에 대한 철저한 검토를 통하여 최적의 모델을 기술하고 다양한

고연소 핵연료 자료를 통해 검증해야 할 것으로 사료된다.
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그림 1 Rod- Average Power Versus Operating T ime for Rod 24- I- 6

표 1 General Design Specificat ion s for BR - 3 24I6 Rod

Fuel Rod

Overall length (in .)

Diameter (in .)

Fuel stack height (in .)

Nominal plenum chamber length (in .)

Number of pellet s per rod

Fuel/ clad diametral gaps (mils )

Fill gas composit ion

Fill gas pressure(atm )

44.714

0.4220

38.40

4.0145

64

7.5

He

13.61

Cladding

Material

Diameter outside(in .)

Diameter inside(in .)

Clad w all thickness (in .)

Zircaloy - 4

0.4220

0.3734

0.0243

Fuel

Material

Enrichment (%)

Pellet sintered density (%T D)

Pellet diameter (in .)

Pellet length

Pellet geometry

Dish radius (in .)

Dish depth (in .)

Grain size(μm )

UO2

6.42

95.007

0.3659

0.6

Dished, both ends

0.66

0.0135

10.9



그림 2 Relat iv e Axial P ow er Ver su s Operat in g T im e

그림 3 F ission Gas Release w ith Rod Av erag e Burnup



그림 4 Diffu sion Coefficient s w ith T em perature

그림 5 F is sion g as release w ith grain size
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