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요 약

핵연료 및 원자로 구조재 등의 조사거동에 대한 연구개발을 수행하기 위하여 조사후시험시설에

차폐형 글로브 박스를 제작하여 주사전자현미경을 설치하고 사용허가를 획득함으로서, 방사성 물

질 표면 분석체계를 갖추었다. 방사성물질 시편의 적용에 앞서 조사전 핵연료 및 모의 핵연료에

대한 표면 분석을 주사전자현미경과 EDS를 사용하여 수행하였다. 또한 시험 기기 및 검출기의 방

사선 영향을 최소화시키기 위한 최적화 조건도 확립하였다.

A bs tract

T o stu dy the irr adiat ion behavior on nu clear m at erial su ch a s nuclear fuel an d th e structural

m at erial of r eact or , S cannin g Electron Microscope (SEM ) w ith En ergy Disper siv e X - ray

Sy stem (EDS ) w a s in stalled in side the shielded glov e box at PIE facility in KAERI an d the

licen se for u sin g the SEM and shielded glov e box w as acquir ed . T herefore, th e m icro

stru cture an d surface an aly sis sy st em for irr adiated m at erial w as est ablish ed. Before the

ex am inat ion on irr adiat ed m aterial, the surface m icro- st ructures on unirr adiated nuclear fuel

and SIMF UEL w ere analy zed by u sing the shielded SEM and EDS . T he opt im um con dition

for operat ion w as also est ablished to m inim ize the radiation effect t o the equipm ent an d

det ect or s .

1 . 서 론

핵연료나 원자로를 구성하는 물질 등은 원자로의 가동 동안 핵연료의 연소로 인한 물리적·화

학적 반응에 의해 그 성질이 변화하며, 붕괴열과 조사거동으로 인한 조직변화 및 손상 등을 일으

킨다. 사용후핵연료의 조사거동은 미세 균열, 핵연료의 반경 방향에 따른 결정 (grain ) 및 기공

(pore)의 크기 변화, 입계 (grain boun dary )를 따른 핵분열성 기체의 bubble 생성 등의 변화가 발생



한다. 이외에도, 생성된 bubble의 연계에 따른 핵분열 기체의 통로 형성, 금속형태의 핵분열성 물

질의 석출과 피복관 내부와 핵연료 경계면에서의 Cs 합성물의 변화 등이 있다. 피복관에 대해서

는 사용후핵연료와 화학적 상호 작용으로 발생하는 산화층, 방사선에 의한 조사손상 및 결함 형성

등이 중요하다.

주사전자현미경은 핵연료 및 원자로 재료에 대한 조직변화 및 손상 등을 분석하는데 매우 유용

한 장비이며, EDS는 물리적·화학적 반응에 따른 특성 변화를 측정하는데 역시 유용한 분석장비

이다. 그러나, 미세 표면조직 및 재질분석을 위해 실험실에서 사용하는 일반적인 주사전자현미경

을 사용하여 사용후핵연료 혹은 원자로에서 조사된 물질 등과 같은 방사성 물질을 분석하는 것은

매우 어려운 일이기 때문에 방사성 물질의 미세 표면조직 및 재질분석을 수행하기 위해서는 차폐

또는 격납된 공간에 주사전자현미경을 설치하여야 한다.

본 논문에서는 사용후핵연료의 시험에 앞서 조사 거동에 대한 물리적 화학적 변화의 기준이 되

는 조사전 핵연료의 자료로 핵연료의 미세 균열, 입계 및 기공의 크기 등을 평가하였고, 사용후핵

연료의 표면 분석에 대비하여 사용후핵연료의 성분과 유사한 모의 핵연료 (SIMF UEL )에 대한 표

면 정성 및 정량 분석결과를 평가하였다.

2 . 시편준비 및 표면 분석장비

가 . 시편준비

미세 표면분석 및 정량분석을 수행하기 위한 핵연료와 모의 핵연료는 일반적으로 비전도성 물

질이므로, 전도성 매체인 구리 및 은 재질의 페이스트 혹은 테이프 작업이 요구되지만 핫셀에서

그러한 작업이 매우 어려우므로 전도성 레진 마운트 방식을 채택하여 준비체계를 확립하였다.

핵연료 시편은 반경 방향과 길이 방향을 절단한 2가지 형태를 준비하였다. 하나는 미세 표면조

직 분석을 수행하기 위하여 탄소를 함유한 페놀 레진 분말인 P olyF ast로 마운트를 하여 연마

(polishing ) 및 부식 (et ching )을 수행한 후 피막처리 (coat in g )를 수행하여 준비하였고, 다른 하나는

정성·정량분석을 수행하기 위하여 탄소를 함유한 페놀 레진 분말인 P olyF ast로 마운트를 하여

연마만을 수행한 후 피막처리를 수행하여 준비하였다.

나 . 차폐형 주사전자현미경 및 E D S

조사된 핵연료 및 원자로 재료 물질 등에 대해 조사에 따른 물리적·화학적 특성변화에 대한

연구개발을 수행하기 위하여 조사후 시험시설에 차폐형 글로브 박스 (shielded glov e box )를 제작

하여 주사전자현미경을 설치하고, 또한 방사성 시편을 제작하기 위해 방사성 시편 준비체계를 갖

추었다. 주사전자현미경은 내부에 포함된 검출기(detector ) 및 내부 구조물이 방사선의 영향을 받

지 않도록 개조되었으며, 사용자의 방사선 피폭을 방지하기 위하여 원격조작이 가능하도록 차폐형

글로브 박스에 원격 조종장치 (m anipulator )를 설치하였다.

2㎚의 분해능 및 40만배의 배율까지 분석이 가능한 PHILIP S사의 모델 XL - 30 주사전자현미경

은 본체부와 전기계부의 분리가 쉽고, 시편 스테이지가 동력화 되어 있어 컴퓨터의 마우스 작업만

으로 시편을 조정할 수 있으며, 시료실 내부 크기가 매우 크기 때문에 원격조종기를 사용하여 시

편을 쉽게 취급할 수 있어 방사성 물질의 미세 표면분석을 수행하기 위한 주사전자현미경으로 선



택되었다. 주사전자현미경에는 정성·정량분석을 수행하기 위하여 EDAX사의 모델 Dx4i EDS를

장착하였다. 이 EDS는 134eV의 분해능을 가지고 있으며, 0.1∼0.2 w t %의 원소까지 분석이 가능

하며, 정성·정량분석뿐 아니라 면적에 대한 원소분포 및 기준선에 대한 원소별 정량분석을 수행

할 수 있도록 관련 soft w are를 설치하였다.

3 . 핵연료 시편 분석

연마 및 부식을 수행한 핵연료에 대한 미세 표면조직은 그림 1과 같으며, 핵연료의 결정 형상

및 크기를 잘 관찰할 수 있었다. 마찬가지로 소결시 생성된 기공의 형상과 크기도 관찰할 수 있었

다. 결정 내부 기공들의 크기는 1 m이하이며, 입계면에서의 기공은 비교적 큰 것으로 나타났다.

연마만을 수행하여 제작한 핵연료에 대한 미세 표면조직은 그림 2와 같이 입계면이 보이지 않

으며, 기공들은 1000배의 배율에서도 관찰되었다. 기공 크기 및 분포에 대한 관찰은 부식을 수행

한 면보다 연마만을 수행한 면에서 더 잘 관찰되었다.

연마 및 부식을 시키지 않은 파면의 미세 조직형상은 그림 3과 같다. 파면은 int r a 및 in ter

granula 파면을 모두 보이며, 그림 4와 같이 연마면에서 몇 개의 결정립이 분리된 구멍 내에서 핵

연료 소결체의 결정립이 분명하게 관찰되었고, 그 결정의 크기는 평균 약 6 ㎛인 것으로 나타났

다.

핵연료 시편의 표면에서 그림 5와 같은 미세 균열 현상과 그림 6과 같은 다공 현상이 나타났다.

이 부위를 10000배로 확대하여 표면 분석을 수행한 결과 그림 5 및 6의 아랫 그림과 같이 균열

및 다공 부위의 내부에 섬유질 형상의 조직이 관찰되었다. 이 섬유질과 같은 부분을 EDS를 이용

하여 spot 분석방식으로 성분분석한 결과 이것은 이물질이 아닌 UO2로 판명되었다.

핵연료의 정성분석은 주사방식에 따라 수행하였으며, 전체 면적 주사방식의 결과는 그림 7과 같

으며, 창 주사방식은 그림 8과 같다. 정성분석시 가속전압은 25 ∼30 keV를 사용하였으며, 그 값

의 1/ 2 ∼ 2/ 3 구간에서 정성분석이 가능하다. 우라늄인 경우에 그 구간에서 U - M 및 U - L 궤도에

서 발생된 x - ray가 정성분석에서 peak 구분이 된다. 우라늄의 주요한 peak는 U - M 궤도에서 발

생된 x - ray이며, 이 때의 값은 3.35 k eV이며, 모든 주사방식에서 정성분석은 잘 되었다.

핵연료 시편에 대한 정량분석도 마찬가지로 주사 방식에 따라 전체면적 분석방식, 창면적 분석

방식, 초점 분석방식을 적용하여 분석하였다. 주사방식에 따라 측정된 정량 분석 결과는 표 1과

같으며, 평균 함량은 전체 면적 주사방식에서 88.46 % , 창 면적 주사방식은 88.5 % , 초점 주사방

식은 88.57 %였다. 3.2 % 농축도를 가진 핵연료의 이론적 우라늄 함량을 계산하여 보면, 중량 비

T able 1. Surface Quant it at iv e An aly sis of F resh U O2

S can
M ethod

Area W indow Spot

1s t 2n d 3r d 1s t 2n d 3r d 1s t 2n d 3r d

U (w t % ) 88.60 88.11 88.67 88.50 88.20 88.84 88.54 88.23 88.95

O (w t % ) 11.40 11.89 11.33 11.50 11.80 11.16 11.46 11.77 11.05



율로 볼 때 88.15 %이다. 이 값을 기준으로 각 주사 방식에 따른 정량분석량과 비교하여 보면, 오

차는 각각 전체 면적 주사방식에서 0.35 % , 창 면적 주사방식은 0.40 % , 초점 주사방식은 0.48 %

로 나타났다.

4 . 모의 핵연료에 대한 표면 분석

사용후핵연료는 많은 핵분열 생성물을 포함하고 있으므로, 표면 분석에서 정성과 정량 평가를

내리는 것은 용이하지 않다. 따라서, 사용후핵연료 핵분열생성물의 일부 원소를 넣어 만든 모의

핵연료 시편을 이용하여 표면 분석방식의 정성 및 정량 분석 평가를 수행하였다.

연마면에 대한 모의 핵연료의 표면 형상과 EDS에 의한 정성분석 결과는 그림 9와 같다. 핵연료

에 비해 미세 기공은 많지 않으며, 비교적 큰 기공만이 존재하고 있다. 정성분석의 결과로 여러

원소의 각 peak를 구분하지 못하고 있으며, 상호 혼재된 형태로 나타나고 있다. 적용된 원소에 대

한 EDS의 분석에서 특히, 2.4 k eV에서 P d, M o, Zr 및 U , 2.8 keV에서는 M o, Ru , Rh 및 P d 등의

각 궤도에 대한 x - ray 값들이 혼재되어 있다. 이는 EDS의 분해능이 135 eV이므로 그 값이내 상

기 원소의 peak 값이 존재하고 있으므로 정성적인 분석을 하지 못하고 있다. 반면에 EPMA는 분

해능이 10 eV이므로 정성적인 평가가 잘 수행되었다.

모의 핵연료의 정량분석 결과의 비교는 표 2와 같이 화학적 방법, EPMA 및 EDS 분석 등으로

수행하였다. 화학적 분석 결과를 기준으로 하여, EPMA 분석 결과가 우수하게 나타났다. 이는 핵

분열 생성물의 조성이 수십에서 수천 PPM 양만 존재하므로 EDS의 정량적 분석 한계인 0.1 ∼

0.2 w %이므로, 해당되는 몇 개의 원소도 정성분석시 명확한 구분을 갖지 못하여, 큰 오차를 보이

고 있다. 정량분석 한계 0.0%인 EP MA의 분석결과는 화학분석 결과와 비교하여 잘 일치하고 있

음을 알 수 있다.

T able 2. Com parison Bet w een Chem ical An aly sis , EP MA and EDS for SIMF UEL

모의 핵연료 Zr M o Ru P d Ba La Ce Pr N d Sm Sr Y Rh T e O U

정량분석
(w t % )

화학
분석

0.422 0.392 0.269 0.187 0.218 0.143 0.278 0.131 0.476 0.101 0.084 0.052 0.049 0.058 11.515 86.625

EP MA
분석

0.397 0.449 0.239 - 0.203 0.155 0.233 - 0.48 - 0.076 0.05 0.073 - - -

EDS
분석

0.19 0.48 1.62 1.69 - - - 0.24 1.03 0.17 0.71 - - - 11.43 82.44

5 . 결과 및 토의

핵연료와 모의 핵연료의 SEM 및 EDX 시험을 통해 조사 핵연료의 시험을 위한 시험 시스템을

확립하였다. 또한 미세 조직에 관한 표면 형상분석에서 결정립의 크기는 연마면의 결정립 분리 위

치에서 평가하는 것이 좋으며, 기공의 크기에 대한 평가는 연마면에서 관찰하는 것이 용이하다.

단, 결정 내부의 기공들은 입계면이 잘 드러난 부식면에서 평가되어야 한다. 핵연료의 정성 및 정

량분석에서는 전체면적 주사방식이 창면적 주사방식과 초점 주사방식에 비해 정확도가 높으며, 핵

분열 생성물의 원소를 함유한 모의 핵연료의 성분 분석에서는 EPMA로 분석하는 것이 바람직한

것으로 나타났다.
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그림 1. Et chin g Surface of F resh UO2 . 그림 2. P olish in g Surface of F resh UO2 .

그림 3. F racture Surface of F resh UO2 . 그림 4. Grain Sh ape of F racture Surface.



그림 5. Coar se Shape w ithout F orm in g
Grain in side Micro- crack .

그림 6. Coar se Shape w ithout F orm ing
Grain in side Concentr at ed P ore.

그림 7. Surface Qualitat iv e and Qu antitativ e
Analy sis un der P olish in g Con dit ion .

그림 8. Surface Qu alit ativ e an d Quant it at iv e
A naly sis un der Et chin g Con dit ion .



그림 9. Surface Qu alit ativ e An aly sis of SIMF UEL by EDS .

그림 10. Surface Qu ant it at iv e Analy sis of
SIMF UEL by EDS .
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