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요약

한국원자력연구소에서 현재 수행중인 사용후핵연료 차세대 관리공정 개발과제는 그

최종 산출물인 금속 전환체의 안전성 입증여부가 매우 중요하다. 이러한 안전성 중에서도

전환체 내에 존재할 금속전환 핵분열생성물과 우라늄 금속간의 균질성 및 금속학적 혼화

도는 특히 중요하다. 따라서 우라늄(U)과 지르코늄(Zr )을 몇가지 다른 비율로 섞은 합금

을 제작한 후 금속조직학적 분석을 통하여, 실제 금속 전환체의 주성분인 금속 우라늄과

지르코늄 원소간의 혼화특성을 검사하였다. 시험결과 지르코늄과 우라늄은 비교적 균질한

2차상을 형성하는 것으로 나타났으며, 과다 지르코늄에 의한 석출물의 경우 그 크기 및

분포가 시편면 전체로 볼 때 비교적 균일한 것으로 나타났다.

A b s tra ct

An advanced spent fuel management process, based on the pyroreduction technology of

PWR spent fuels with molten lithium, is to reduce the storage volume and to lessen the

storage cooling load by the removal of highly radioactive decay-heat elements. For success of

this process development, the storage safety of the metallized spent fuel is very important .

Especially, the element inhomogeneity of the metalized spent fuel can cause the serious

accident of storage facility. Some ingots of the simulated metallic spent fuel were fabricated

and evaluated by its microstructural property analysis. The inhomogeneity of zirconium in the

Simulated Metallic Spent Fuels was also checked by micro-structural and micro-compositional

analyses.



1 . 서 론

원자력발전소를 보유하고 있는 국가들은 발전소의 운영시 필연적으로 발생하는 사용

후핵연료를 소내 저장시설 또는 소외 저장시설에서 보관 및 관리하고 있다. 사용후핵연료

의 관리방법으로는 습식 및 건식방법이 있으며, 습식의 경우는 소내 관리시설과 재처리시

설을 연계한 소외 관리시설에서 주로 채택하고, 건식의 경우는 일정기간 소내 관리시설에

서 관리하던 사용후핵연료를 소내 관리시설의 저장용량 한계를 극복하기 위한 수단으로

임시 중간관리하는 경우에 주로 이용하는 방법이다. 그러나 사용후핵연료 발생량이 많지

는 않지만, 후행핵연료주기 정책을 조기에 결정하지 못하여 사용후핵연료의 누적량이 증

가하게 되는 국가들에 있어서는 관리방안의 선정이 상당히 어렵다. 따라서 현재 원자력연

구소에서는 사용후핵연료 차세대관리 공정개발이라는 과제로 이러한 후행핵연료주기 정

책 미결정국들을 위한 새로운 사용후핵연료 관리기술을 개발하고 있다[1].

이러한 새로운 공정 개발을 통해 생산된 사용후핵연료 금속전환체는 금속 핵물질 및

잔존 금속전환 핵분열생성물과의 혼합체이다. 금속전환체는 그 구성 성분의 거의 대부분

이 금속 우라늄이며, 이 외에도 플루토늄 및 금속전환 핵분열생성물이 존재하게 된다. 금

속전환체의 핵, 열 및 구조적 안정성은 이러한 금속 우라늄외의 물질이 금속우라늄과 혼

합될 때 일어날 수 있는 분리나 비균질성 등과 같은 금속학적 혼화도 여부에 따라 크게

좌우될 수 있다. 본 연구는 이러한 잔존 핵분열생성물 중 이미 수행한바 있는 다른 핵분

열생성물과의 혼화도[2,3,4] 연구에 이어 지르코늄과 금속 우라늄의 혼화도를 알아보기 위

한 것으로, 지르코늄과 금속 우라늄을 몇가지 비율로 섞은 모의 금속전환체를 제조한 후,

제조된 모의 금속전환체를 금속조직 시험장비들을 사용하여 분석하였다.

2 . 우라늄 - 지르코늄의 상태 도

우라늄과 지르코늄 상태도에 관한 연구는 Elliot [5], Zegler [6], 및 Ageev [7] 등이 수

행하였다. 그림 1은 우라늄- 지르코늄의 평형 상태도로 주로 Elliot에 의해 수행되었으며,

우라늄이 많이 함유된 0- 46.5 at .% Zr과 775 o C 이하의 영역은 Zegler에 의해 금속조직학

적, 화학적, X- ray 및 열적분석에 의해 연구되었다. 아크용융 및 풀림작업이 수행된 합금

의 산소함량은 36- 150 ppm 정도였고, Elliot에 의해 수행된 상관계는 정성적으로 확인되

었다. Miscibility gap의 지르코늄 함량한계는 42.4 at .%Zr과 693 o C였고, 최대치는 29.8

at .%Zr과 772 o C 였다. 우라늄에 대한 지르코늄의 고용도 연구는 Zegler [6]와 Ageev [7]

에 의해 수행되었고, β- U에 대한 지르코늄의 최대 고용치는 1.06 at .%이고 eutectoid는

0.68 at .% Zr이다. α- U의 Zr 최대 고용치는 0.55 at .%이고 γ- U eutectoid는 11.0 at .%

Zr이다.

3 . 모의 금속전환체 제 작 및 시험방법

모의 금속전환체에 대한 산화 안정성 및 혼화도를 알아보기 위하여 우라늄에 핵분열

생성물의 하나인 지르코늄을 실제 전환체에 포함될 양보다 과다 양으로 섞어 지르코늄의



함량에 따른 산화 안정성 및 금속학적 혼화도를 조사하였다. 각 시편의 합금비는 우라늄

에 대해 지르코늄을 무게비 0, 5, 10, 15 %로 하였다. 이는 앞서 상태도와의 비교를 위해

원자비로 환산하면 0, 12.1, 22.5, 31.6 %에 해당하는 양이다. 시편의 제작은 지르코늄의

높은 용융점(1,852 o C)으로 인해 아크 용융로를 사용하였으며, 장치의 전체적인 모습이

그림 2에 나타나 있다. 잉곳 제작시 잉곳의 균일한 용융을 위해 수냉의 구리 hearth에 놓

인 잉곳을 아래, 윗부분을 뒤집은 상태에서 세번 용융하였으며, 용융시 분위기에 의한 산

화를 방지하기 위하여 고순도의 아르곤을 사용하였다. 금속 전환체와의 비교를 위하여 풀

림처리는 별도로 수행하지 않았다. 우라늄- 지르코늄 2상 합금에 대한 조직시험 및 미세

성분 분석은 광학현미경과 주사전자현미경 및 EDX에 의해 수행되었다. 시편의 준비는

먼저 잉곳을 약 100 mg 정도로 절단하여 알코올과 물에서 세척한 후 건조하였으며, 마운

팅은 전도성 레진을 사용한 핫 마운팅 방법을 사용하였고, 연삭 및 연마작업은 실리콘 카

바이드 400, 800 Grit 및 다이아몬드 페이스트 1μm을 사용하였다.

4 . 시험 결과 및 토의

우라늄- 지르코늄 2상 합금에 대한 미세조직을 검사한 결과 그림 2에서 처럼 나타났

다. 그림에서 보듯이 2상 합금의 전체적인 미세구조는 풀림처리가 되지 않은 급냉 주조물

의 미세구조 양상을 그대로 보여주고 있다. 그림 2a는 지르코늄 함량이 0 %인 순수 우라

늄의 광학현미경 미세조직을 보여주며, 입계의 크기는 약 20∼50 μm 인 것으로 나타났

다. 약한 에칭 상태의 지르코늄 함량 10 및 15 %인 시편들에서는 그림 2b, 2c와 같이 흰

색의 순수 우라늄 조직과 우라늄- 지르코늄 상 및 검은 색의 지르코늄 석출물로 분리되어

나타났다. 앞서 상태도에서와 같이 α- U의 경우 지르코늄의 최대 고용치는 0.55 at%로

이를 초과하는 지르코늄은 우라늄- 지르코늄 상과 석출물에 고루 분포된 것으로 보인다.

그림 3과 4는 우라늄- 지르코늄 시편에 대한 EDS 시험결과로 라인스캔 결과들을 보여

주고 있다. 라인스캔의 경우 광학현미경 및 SEM에서 관찰한 지르코늄 화합물에서는 기

저금속 내의 지르코늄 양보다 더 많은 양의 지르코늄이 검출되었으며, 지르코늄 석출물을

지날 때는 지르코늄의 피크를 보여주었다. 이러한 경향은 지르코늄의 양이 많아질수록 더

욱 두드러지게 나타났으며, 석출물의 양도 15 % 시편에서 가장 많은 것으로 나타났다.

라인스캔 결과로부터 나온 지르코늄 함량의 평균값은 실제 투입량 보다 약간 높은 값을

보여주었는데, 이러한 결과는 라인스캔 시 우라늄- 지르코늄 상이 밀집된 부위에서 시험

을 수행했기 때문이다. 그림 5와 6은 EDS 면 매핑 시험결과들로 각각의 시편들에서의

우라늄 및 지르코늄의 양을 면 매핑을 통해 나온 분포를 보여주고 있다. 이 결과에서도

앞서 라인스캔 결과와 마찬가지로 지르코늄의 부분적 비균질 양상이 지르코늄의 함량이

많아질수록 두드러지게 나타났으며, 석출물이 존재하는 위치에서는 더욱 뚜렷한 양상을

보여주었다. 시편에서 지르코늄의 분포가 부분적으로 불균일하지만 전체적으로 보면 비교

적 균일한 것을 관찰할 수 있었다.

결론적으로 실제 금속 전환체가 가질 수 있는 핵분열생성물로써의 지르코늄 양보다

훨씬 과다하게 투입되고, 또한 균질화 처리가 되지 않은 3종류의 시편을 사용한 본 실험



의 결과들은 실제 금속 전환체 내에서의 핵분열생성물로서의 지르코늄 혼화도는 양호할

것으로 생각할 수 있다.

5 . 결 론

- 우라늄- 지르코늄 2상 금속 모의 전환체의 미세구조는 균질화 처리가 되지

않은 주조물의 미세구조 양상을 보여주었다.

- 지르코늄 함량 5, 10 및 15 wt%인 시편들에서 우라늄과 우라늄- 지르코늄 2상

조직 및 지르코늄 석출물이 공존하는 것으로 나타났다.

- 지르코늄 석출물의 경우 그 형상 및 분포가 시편 전체면으로 볼 때 비교적

균일한 것으로 나타났다.
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그림 1. U-Zr 상태도



그림 2. U-Zr의 시편의 금속조직 광학현미경 상
        (A) U-0Zr (B) U-10Zr (C) U-15Zr 
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그림 3. U-0Zr(A) 및 U-5Zr(B)의 
        라인스캔 정량분석 결과
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그림 4. U-10Zr(A) 및 U-15Zr(B)의 
        라인스캔 정량분석 결과
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그림 5. U-0Zr(A) 및 U-5Zr(B)의 
        면 매핑 결과
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그림 6. U-10Zr(A) 및 U-15Zr(B)의 
        면 매핑 결과
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