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요약

사용후핵연료의 안전한 장기저장을 위해서는 실제 원자력발전소에서 연소된 사용후핵

연료에 대한 여러 가지 특성자료의 확보가 필요하다. 이러한 목적으로 국내에서는 처음으

로 고리 2호기에서 2주기 연소된 후 1년 냉각 및 7년 동안 공기 중에서 방치된 시편에

대한 미세조직 및 성분시험이 수행되었다. 시험은 핫셀 내에서 준비된 조사 시편에 대해

방사선 차폐형 EPMA를 이용하여 수행하였으며, 파면에 대한 면밀한 미세조직 관찰 및

표면 미세성분 분석이 수행되었다. 시험결과 조사 핵연료의 핵분열 생성기체 기공 및 기

공들의 연결고리 모습을 명확히 관찰할 수 있었다. 또한 핵분열생성물 원소들에 대한 미

세성분 분석결과 금속 석출물들은 관찰할 수 없었으며, 결정립 내에 Ru 및 Nd가 가장

많이 함유된 것으로 나타났다.

A b s tra ct

For a safe storage of spent nuclear fuel, the physical and chemical properties obtained

from irradiated nuclear fuel are needed. An analysis on irradiated fuel from Kori-2 was

performed by Shielded EPMA installed in IMEF/KAERI. The fuel has many fission gas

bubbles and interlinkages on grain surfaces and boundaries, but doesn't show any metallic

precipitates. The results also show that Ru and Nd are richer than other fission elements.



1 . 서 론

원자력발전소는 운영시 필연적으로 사용후핵연료를 발생시키며, 이러한 사용후핵연료

는 국가의 후행핵연료주기 정책이 결정될 때까지 안전하게 보관 및 관리되어야 한다. 사

용후핵연료의 안전한 보관을 위해서는 우선 사용후핵연료에 대한 정확한 특성자료가 필

요하며, 이러한 자료들 중에서도 실제 사용후핵연료에 대한 핵분열생성물의 양, 분포 및

물리적·화학적 특성자료는 매우 중요하다. 사용후핵연료에 대한 미세구조 및 핵분열생성

물의 여러 가지 상태자료는 실제 사용후핵연료를 사용한 시험의 어려움 때문에 핵연료에

핵분열생성물을 추가한 모의 사용후핵연료에 대한 시험이 주로 수행되고 있다 [1- 3]. 그

러나 이러한 모의 사용후핵연료를 사용한 시험은 실제 조사 핵연료의 특성자료와는 많은

차이를 보여줄 수 있다. 사용후핵연료의 경우 고준위 방사능을 가지고 있어서 일반 실험

실과 분석장비로는 시험이 불가능하며, 핫셀이라는 특수 방사선 차폐용 실험실과 특수하

게 설계/ 제작된 차폐형 분석기기가 요구된다.

본 연구에서는 국내에서는 처음으로 현재 한국원자력연구소에서 보유중인 조사후시험

시설과 조사재시험시설의 핫셀시설을 이용하여, 고리원자력 2 발전소에서 2 주기에 걸쳐

연소된 후 약 1년간 냉각되고 약 7년간 공기 중 방치된 실제 사용후핵연료에 대해 주사

전자현미경 시험 및 EPMA 시험을 수행하였다.

2 . 시편의 이력 및 시험방 법

핵연료의 시편은 고리 2호기로부터 2주기 동안 연소하고 1년간 냉각되었으며, 약 7년

간 공기중 방치된 핵연료로부터 채취되었다. 시료가 채취된 핵연료봉의 평균 연소도는

35,199 MWD/ MT U 이었으며, 시료가 채취된 부위는 연료봉의 하단으로부터 2,400 mm의

연소도 39,700 MWD/ MT U 위치로 연료봉의 평균 연소도보다 높은, 이 연료봉의 최고 고

연소부위에 해당한다. 채취된 핵연료 파편은 먼저 silver paint내에 하루동안 침전시켜 금

속조직시험 준비과정을 거친 후 차폐형 EPMA 기기로 운반하였다. 주사전자현미경에 의

한 시편에 대한 형상관찰은 주로 핵연료 파면에 대해 수행되었으며, 표준시편을 사용한

핵분열생성물 정량 및 분포 분석은 비교적 평탄한 시편 준비된 면에 대해 수행되었다.

3 . 시험 결과 및 토의

3 .1 핵연료 주사전 자현미경 시험

조사 핵연료에 대한 주사전자현미경 시험결과는 그림 1∼5와 같다. 그림 1은 에칭된

시료표면에 대한 미세조직 사진으로 결정립의 크기는 약 10∼15 μm 정도이다. 시편표면

은 분석을 위해 레진주입을 하지 않은 관계로 많은 결정립들이 떨어져 나온 모습을 관찰

할 수 있다. 그림 2는 핵연료의 조사후 전형적인 균열부위에 대한 사진으로 결정립들의

내부에 많은 미세균열과 긴자국이 있음을 알 수 있다. 핵연료의 반경방향 비교적 외관부

위에 대한 시험은 그림 3과 같은 많은 작은 기공들이 모여 있는 모습을 보여주었다. 이러

한 미세기공들은 초기 미조사 시편에서 관찰되는 소결 기공과는 그 양상이 다르며, 핵분

열생성기체의 분포와 관계 있는 것으로 보인다. 그림 4는 연마된 결정립 내부에 긴자국



모양의 흔적을 보여주고 있는데, 이것은 Schaner [4]와 Yagnik 등[5]이 관찰한 바 있는 비

교적 고연소 핵연료에서의 U4O9의 acicular precipitate들과 그 모양이 유사한 것으로 보

인다. 조사 핵연료의 결정립 분리부위에 대한 비교적 높은 확대율의 시험결과 그림 5에

서와 같은 미세조직을 확인할 수 있었다. 그림에서 보듯이 일반적으로 핵분열생성기체의

누출 기구로 알려진 핵분열생성기체 기공들의 명확한 모습을 관찰할 수 있었으며, 이러한

기공들의 연결고리의 모습도 뚜렷이 관찰할 수 있었다. 또한 이 사진은 조사 핵연료가 상

당기간 공기중 방치시 보일 수 있는 입계 산화로 인한 균열현상을 보여주고 있다.

3 .2 핵연료 미 세성분 분석

사용후핵연료 내에 분포되어 있는 핵분열생성물은 다음과 같이 몇가지 그룹으로 나

눌수 있는 것으로 발표되었다[6].

+ 기저재료 내의 고용된 원소 : Sr , Zr , Nb, Y, La, Ce, Pr , Nd, Pm, Sm

+ 금속 석출물 원소 : Mo, T c, Ru, Rh, Pd, Ag, Cd, In, Sb, T e

+ 산화 석출물 원소 : Ba, Zr , Nb, Mo, (Rb, Cs, T e)

+ 기화성 원소 : Kr , Xe, Br , I, (Rb, Cs, T e)

본 연구에서는 이러한 사용후핵연료 내의 원소들의 존재를 실제확인하기 위하여 고리

사용후핵연료에 대한 핵분열생성물의 분포 및 조성을 확인하였다. 시험은 먼저 핵연료의

결정립 및 입계 부위에 대한 자세한 관찰을 통해 모의 및 사용후핵연료 시험에서 보고[7]

된 Mo- Ru- Rh- Pd 형태의 금속 석출물들을 관찰코자 하였으나, 이러한 금속 석출물은 관

찰되지 않았다. 이것은 이러한 금속 석출물의 경우 모의 사용후핵연료 및 비교적 고연소

사용후핵연료에서 관찰되는 현상으로, 이 시험에서와 같이 비교적 낮은 연소도를 가진 핵

연료의 경우 그 크기가 아주 작아 관찰되지 않았거나, 또는 석출된 작은 금속들이 중성자

조사에 의해 기저재료 내로 고용되어진 것으로 생각된다. 또한 산화 석출물 역시 관찰할

수 없었다.

표 1은 사용후핵연료 결정립 내부의 20 군데 지점에 대한 평균 정량분석 자료로서 결

정립 내부에서 측정된 각 핵분열생성물 원소의 양을 나타내고 있다. 표에서 보는 바와 같

이 결정립 내부에는 금속 석출물 형태로 존재하는 Ru, Pd, Mo, Rh가 각각 0.450, 0.000,

0.222 및 0.010 at %로 측정되었고, 기저재료에 고용된 형태로 주로 존재하는 Nd, Y, Sr ,

La 및 Ce는 각각 0.416, 0.064, 0.024, 0.095 및 0.245 at%로 나타났다. Zr의 경우 기저재

료에 고용 또는 산화 석출물 형태로 존재하며 0.235 at%가 결정립 내부에 있는 것으로

나타났다. 산화 석출물 형태로 존재하는 Ba의 경우 Barium - Zirconate type perovskite 상

(BaZrO3 )을 가지며 이러한 석출물은 입계에 주로 존재하는 것으로 보고되어 있다[7]. 그

러나 이번 실험에서는 이러한 BaZrO3 상은 측정하지 못하였으나, 결정립 내 함량은

0.200 at%인 것으로 나타났다.

4 . 결 론

조사 핵연료의 결정립 분리부위에 대한 비교적 높은 확대율의 시험결과 핵분열 생성



기체의 누출 기구로 알려진 핵분열 생성기체 기공들의 모습과 이러한 기공들의 연결고리

의 모습도 명확히 관찰할 수 있었다. 또한 핵분열생성물 원소들에 대한 미세성분 분석결

과 모의 사용후핵연료 및 조사핵연료의 시험에서 알려진 Mo- Ru- Rh- Pd 형태의 금속 석

출물들은 관찰할 수 없었으며, 결정립 내에 Ru 및 Nd가 가장 많이 함유된 것으로 나타

났다.
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표 1. Stoi 방법에 의한 핵연료 정량분석 결과

원 소
정량 Atomic %

평균값 표준편차
Ru 0.450 0.064
Pd 0.000 0.000
Mo 0.222 0.094
Rh 0.010 0.031
Zr 0.235 0.108
Ba 0.200 0.165
Y 0.064 0.064
Sr 0.024 0.041
Nd 0.416 0.101
La 0.095 0.099
Ce 0.245 0.148



그림 1. 사용후핵연료 미세조직
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그림 2. 사용후핵연료 균열부위
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그림 3. 사용후핵연료 미세기공조직
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그림 4. 사용후핵연료 미세조직
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그림 5. 사용후핵연료 핵분열생성기체 기공
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