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요 약 

산소포텐샬과 미량 첨가제가 UO2-6wt%Gd2O3 소결체의 밀도, 결정립 크기 및 미세조직에 

미치는 영향을 조사하였다. Al(Al2O3)을 100ppm 첨가한 UO2-6wt%Gd2O3는 건조수소 

분위기에서 낮은 밀도(94.6%)와 작은 결정립(4.2µm)을 보이는 반면, 기체비(CO2/H2)가 3x10-2 

으로 증가하면 밀도와 결정립 크기는 각각 96.2%와 12µm로 현저히 증가하고, 그 이상의 기체비 

에서는 결정립 크기는 일정하고 밀도는 약간 감소한다. 

 

Abstract 

The effects of oxygen potential and small amounts of dopants on the pellet 

properties such as density, grain size and microstructure have been investigated in UO2-

6wt%Gd2O3 pellets. The Al(100ppm)-doped UO2-6wt%Gd2O3 pellet shows low 

density(94.6%) and small grain size(4.2µm) in dry hydrogen atmosphere. However, the 

density and grain size considerably increased up to 96.2% and 12µm, respectively in H2-

3%CO2 atmosphere.  Grain size remains unchanged and density slightly decreased with 

increasing the content of CO2 in sintering atmosphere.  

 

1. 서론  

UO2-Gd2O3 핵연료는 가연성 흡수 소결체로 가장 많이 사용되고 있다[1,2,3]. 초기에는 

Gd3O3 함량이 낮았으나 노심주기의 운전이 계속 늘어남에 따라 농도가 점점 높아져서 현재에는 



4~10wt% 정도가 사용되고 있다. UO2-Gd2O3 핵연료의 제조 기술은 UO2 핵연료의 제조기술을 

기초로 하여 개발되었으나, UO2 핵연료보다 치밀화가 어렵고 미세조직이 불균질하기 때문에 

제조에 더욱 높은 기술이 요구된다. 그래서, UO2-Gd2O3 소결체는 UO2 소결체 제조 공정과 달리 

분말을 분쇄하고 또 미량의 첨가제를 사용하며, 소결 분위기는 산소분압을 UO2 보다 높게 

유지하여 소결하고 있다[4].  

현제 외국상용 UO2-Gd2O3 소결체 제조공정에서는 첨가제로 Al2O3와 Al2O3-SiO2가 

사용되고 그 첨가량은 불순물 제한치(impurity limit) 이하이며, 소결 분위기의 산소 

포텐샬(RTlnPO2)은 1750oC에서 –420 ~ -360KJ/mole  범위에서 조절하고 있다.  UO2-Gd2O3 

소결체 특성에 미치는 첨가제의 영향은 Nb2O5, TiO2, Al2O3, Cr2O3 등 다양한 첨가제에 대하여 

연구되었으나, 첨가량이 불순물 제한치를 초과하는 범위에서 주로 수행 되었다[5,6].  

본 연구에서는 상용 UO2-Gd2O3 소결체 제조에 적용될 수 있도록, 첨가제를 불순물 제한치 

이하로 사용하고 소결분위기의 산소 포텐샬을 조절하여 소결하는 실험을 통하여 산소포텐샬과 

미량 첨가제가 UO2-6wt%Gd2O3 소결체의 밀도, 결정립 크기 및 미세조직에 미치는 영향을 

조사하였다  

 

2. 실험 방법  

IDR-UO2 분말에 Gd2O3 분말 6 중량%, scrap M3O8 분말 10 중량% 와 첨가제(dopant)를 

넣고 tumbling 혼합기에서 1시간 혼합 후 attrition mill로 분쇄하였다. 분쇄 분말에 기공형성제 

(AZB)를 0.6 중량% 첨가하여 다시 1시간 혼합한 후, 1 ton/cm2 압력으로 예비 성형하여 

조립화(granulation)하고 조립화한 분말을 3 ton/cm2의 압력으로 압축 성형하여 성형체를 

제조하였다. 사용한 첨가제는 Al2O3, Al2O3-SiO2, Cr2O3-SiO2이고 첨가량은 불순물 제한치 

이하로 조절하기 위하여 150ppm (metal/(U+Gd) 기준) 이내로 하였다. 다만, Al2O3의 경우에는 

첨가량의 영향을 조사하기 위하여 불순물 제한치를 초과하는 300ppm에 대해서도 실험하였다  

소결은 1730oC에서 4시간 유지 하였으며, 소결분위기 산소 포텐샬은 건조수소(dry 

hydrogen)에 CO2을 혼합하여 조절하였다. 사용한 소결 분위기는 건조 수소와 건조수소에 CO2을 

3, 6, 10 부피% 혼합한 기체이다 (이하 CO2/H2을 “기체비” 라 표시함).  건조수소의 이슬점(dew 

point)은 –30oC로서 이 기체 산소 포텐샬의 등가 기체비는 5x10-4 이다. H2와 CO2을 혼합하면,  

다음과 같은 반응에 의하여 산소 포텐샬을 갖는다. 

CO2 + H2       CO + H2O 

H2O + H2        H2 + 1/2O2 



여기서 산소 포텐샬은 SOLGASMIX 프로그램으로 계산하였다[7].  

소결체의 밀도는  대기중의 무게, 물속 무게 및 개기공에 물이 채워진 상태에서의 무게를 

측정한 후 계산하는 침적법을 사용하였다. 소결체를 길이 방향으로 잘라서 연마한 후 기공 

조직을 관찰하였고, 결정립 입계를 노출하기 위하여 CO2 분위기로 1250oC에서 2시간 열 에칭 

하였으며, 결정립 크기는 직선 교차법으로 측정하였다. 

 

3. 결과 및 고찰  

Al(Al2O3)을 100ppm (Al/U+Gd 기준) 첨가하여 소결 기체 중의 기체비(CO2/H2)를 변화시킨  

UO2-6wt%Gd2O3 소결체의 산소 포텐샬(기체비) 변화에 따른 밀도와 결정립 크기 변화를 그림 

1 에 나타낸다.  건조수소 분위기에서 밀도는 94.7%, 결정립 크기는 4.2 µm 로 낮은 밀도와 작은 

결정립을 갖는다. 그러나,  기체비를 3x10-2 로 증가하면 밀도와 결정립 크기는 각각 96.2% 

와 12µm 로 건조수소 분위기에 비하여 현저히 증가한다. 기체비 3~6x10-2 범위에서는 소결체 

밀도와 결정립 크기 변화가 없으나, 기체비가 1x10-1 으로 증가하면 소결체의 결정립 크기는 

비슷하나 밀도가 감소한다. 따라서 UO2-Gd2O3 소결체의 높은 밀도와 큰 결정립을 갖는 소결 

분위기는 기체비 3~6x10-2 범위이다.  

그림 2 와 3 에는 첨가제의 종류와 양 그리고 소결 분위기에 따른 UO2-6wt%Gd2O3 

소결체의 밀도와 결정립 크기를 각각 나타낸다. 첨가제를 사용하지 않을 때, 건조수소 

분위기에서는 밀도가 90.1% 이고 결정립 크기는 3.1µm 로 낮은 밀도와 작은 결정립 크기를 

갖는다.  분위기의 기체비를  3x10-2 으로 증가시키면 밀도는 현저히 높아져서 95.5% 이상이 

되지만 결정립 크기는 약간 증가하나 그 크기는 5µm 이하이다.  

Al 첨가량이 300ppm 으로 많아지면 100ppm 첨가한 경우에 비해, 건조수소 분위기에서 

밀도는 약 1.5% 높아지나 결정립 크기 변화가 없고, 기체비 3x10-2 에서는 Al 첨가량에 따른 

밀도와 결정립 크기 변화가 적다. 따라서 spec. 한계(250ppm) 내에서의 적당한 Al 의 첨가량은 

100ppm 정도이다.  

Al-Si 2 상분계 첨가제는 건조수소 분위기에서는 Al 첨가한 경우보다 밀도는 약 1.5% 

낮아지고  결정립 크기 변화는 없다. 그러나 기체비 3x10-2 에서는 Al 단일 첨가제 보다 결정립 

성장 효과가 크게 나타났다.  또,  Cr-Si 2 상분계 첨가제는 건조수소 분위기에서는 다른 첨가제 

보다 현저히 낮은 밀도와 작은 결정립 크기를 갖는데, 그 값은 첨가제를 사용하지 않은 경우와 

비슷하게 밀도가 90.8%이고 결정립 크기는 3.0µm 이다.  그러나, 기체비 3x10-2 에서는 밀도와 



결정립 크기가 현저히 증가하여 Al 을 첨가한 것과 비슷하게 밀도는 96% 결정립 크기는 

11.6µm 를 갖는다.  

첨가제를 사용하지 않은 때, Al 을 100ppm 첨가, Cr(100ppm)-Si(40ppm) 첨가 및 

Al(100ppm)-Si(40ppm) 첨가하여 건조수소 분위기에서 소결한 소결체의 기공조직을 그림 4(a), 

(b), (c), (d)에 보였다. 첨가제를 사용하지 않은 소결체(4-a)와 Cr-Si 2 상분계을 첨가한 소결체 

(4-c)는 2µm 이하의 작은 기공들이 많이 존재하고 대부분의 기공들은 구형으로  발달되지 못한 

모양을 보여준다. 그러나 Al 을 첨가한 소결체(4-b)와 Al-Si 2 상분계를 첨가한 소결체(4-d)는 

2µm 이하의 작은 기공들이 소멸되어 기공의 개수가 현저히 감소하고 대부분의 기공들은 

구형으로 잘 발달된 모양을 보여준다.  

그림 5(a), (b), (c), (d)는 그림 4 소결체의 결정립 조직을 보여준다. 첨가제 사용으로 밀도가 

높아지는 Al 및 Al-Si 를 첨가한 소결체(5-b, 5-d)는 첨가제를 사용하지 않은 소결체와 Cr-Si 

첨가한 소결체 보다 결정립 크기가 약간 증가(약 1µm) 하지만 그 크기는 5µm 이하로 작다. 

그림 6(a), (b), (c), (d)에는 첨가제를 사용하지 않은 때, Al 을 100ppm 첨가, Cr(100ppm)-

Si(40ppm) 첨가 및 Al(100ppm)-Si(40ppm) 첨가하여 기체비 3x10-2 분위기에서 소결한 

소결체의 기공조직을 보였다. 첨가제를 첨가하지 않은 소결체와 첨가한 소결체 모두 2µm 이하의 

작은 기공들이 소멸되었으며 대부분의 기공들이 구형으로 잘 발달되었다.  

그림 7(a), (b), (c), (d)는 그림 6 소결체의 결정립 조직을 보여준다. 첨가제를 첨가하지 않은 

소결체는 약 4µm 크기의 작은 결정립 조직을 보이나, 첨가제를 사용한 소결체는 약 12µm 

크기의 크고 균질한 결정립 조직을 보인다.  

산소포텐샬과 미량 첨가제가 UO2-Gd2O3 소결체의 밀도 및 결정립 성장에 미치는 영향을 

종합해 보면 다음과 같다. 

첨가제를 사용하지 않았을 때, 건조수소 분위기 보다 소결분위기의 의 산소포텐샬을 높이면  

양이온의 diffusivity 가 증가한다. 이러한 양이온의 diffusivity 증가는 UO2-Gd2O3 소결체의 

치밀화에 지배적인 영향을 미치게 되어 소결체 밀도를 현저히 높이게 된다. 그러나, 소결 

분위기의 산소포텐샬을 높여도 결정립 성장을 촉진시키는 데는 제한적이다.   

Al, Cr-Si, Al-Si 첨가제는 기지에 고용되거나 2 차상을 형성하면서 UO2-Gd2O3 소결체의 

치밀화 및 결정립 성장에 촉진시킨다.  건조수소 분위기의 낮은 산소포텐샬 조건에서도 Al 과 

Al-Si 는 치밀화를 촉진시키는 효과는 크지만, 결정립을 성장시키는 효과는 매우 제한적으로 

나타난다. 그러나, 소결분위기의 산소포텐샬을 높이면 소결체의  결정립 성장 효과가 매우 크게 

나타난다. 



따라서, 높은 밀도와 큰 결정립을 갖는 UO2-Gd2O3 소결체를 제조하기 위해서는 미량의 

첨가제를 사용하고 소결분위기의 산소포텐샬을 조절하는 것이 바람직하다. 

 

4. 결 론 

(1) 첨가제를 사용하지 않을 때, 건조수소 분위기에서는 낮은 밀도(90.1%)와 작은 결정립(3.1 

µm)을 갖는다. 분위기의 산소분압을 증가시키면 밀도는 현저히 높아져서 95.5% 이상이 되지만 

결정립 크기는 5 µm 이하이다  

(2) Al 을 100ppm 첨가할 때, 건조수소에서 UO2-Gd2O3 소결체의 밀도와 결정립 크기는 

각각 94.6%와 4.2µm 이다. 기체비가 3x10-2 높아지면 밀도와 결정립 크기는 96.2% 와 12µm 

으로 건조수소 분위기 보다 현저히 증가한다. 기체비 3~6x10-2 범위에서는 밀도와 결정립 크기 

변화가 없으나, 기체비가 1x10-1 으로 증가하면 결정립 크기는 비슷하나 밀도가 감소한다.  

(3) Al-Si 첨가제는 기체비 3x10-2 에서 Al 보다 결정립 성장 효과가 크게 나타났다. 또, Cr-Si 

첨가제는 건조수소 분위기에서는 Al 을 첨가할 때 보다 낮은 밀도와 작은 결정립을 갖지만, 

기체비 3x10-2 에서는 Al 을 첨가한 것과 비슷한 밀도와 결정립 크기를 갖는다.  
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그림 1.  Al 을 100ppm 첨가한 UO2-6wt%Gd2O3 소결체의 산소포텐샬에 따른  

밀도 및 결정립 크기 변화 
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그림 2. 첨가제와 소결분위기에 따른 UO2-6wt%Gd2O3 소결체 밀도. 
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 그림 3. 첨가제와 소결분위기에 따른 UO2-6wt%Gd2O3 소결체 결정립 크기 

 

 

 



         
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

그림 4. 건조수소 분위기 UO2-6wt%Gd2O3 소결체의 기공 조직 

(a) without dopant            (b) Al 100ppm 

(c) Cr(100ppm)-Si(40ppm)    (d) Al(100ppm)-Si(40ppm) 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

 

 

 

그림 5. 건조수소 분위기 UO2-6wt%Gd2O3 소결체 결정립 조직 

(a) without dopant            (b) Al 100ppm 

(c) Cr(100ppm)-Si(40ppm)    (d) Al(100ppm)-Si(40ppm) 
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그림 6. 기체비 3x10-2의 분위기 UO2-6wt%Gd2O3 소결체 기공 조직 

(a) without dopant            (b) Al 100ppm 

(c) Cr(100ppm)-Si(40ppm)    (d) Al(100ppm)-Si(40ppm) 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

그림 7. 기체비 3x10-2의 분위기 UO2-6wt%Gd2O3 소결체 결정립 조직 

(a) without dopant            (b) Al 100ppm 

(c) Cr(100ppm)-Si(40ppm)    (d) Al(100ppm)-Si(40ppm) 
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