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요 약

하나로원자로부터의 U 3Si/ Al 사용후핵연료에 대한 연소도와 U , Pu 동위원소와의 상관관계를

실험적 방법으로 연구하였다. 사용후핵연료에 대한 총연소도와 23 5U 핵분열에 의한 부분연소도를

각각 N d- 148 방법 및 질량분석 방법으로 측정하였다. 사용후핵연료시료 중의 U과 P u 농도 및 동

위원소 조성은 사용후핵연료 시료로부터 화학적 분리 후 2 33U an d 2 42Pu을 스파이크로 사용한 동

위원소희석 질량분석법으로 정량하였다. 23 5U 감손, Pu/ U 비, 2 35U에 대한 포획/ 핵분열 비, 23 5U ,

2 39P u 및 24 1Pu의 핵분열에 대한 상대적 기여를 화학적 방법으로 측정하였다. 측정한 연소도값 및

변수들과 U과 Pu 동위원소와의 상관관계를 나타내 보았다. 또한 측정한 U과 Pu 동위원소조성 사

이의 상관관계를 나타내 보았다.

A b s tra ct

T h e corr elat ion of isotope com position of uranium and plut onium w ith the burnup in the

spent U 3 Si/ A l fu el from Hanaro reactor h as been inv est ig at ed ex perim ent ally . T h e t otal and

fr act ional(235U ) burnup w ere determ ined by N d- 148 an d m ass spectrom etr ic m eth od



r espect iv ely . T he content s of the U and Pu elem ent s and their isot ope com position s , aft er th eir

separat ion from th e spent fuel sam ples w ere det erm in ed by isot ope dilut ion m ass spectrom etr ic

m ethod u sin g 2 33U and 24 2Pu as spikes . T he depletion of 2 35U , the Pu/ U rat io, th e

capture - t o- fis sion ratio for 235U , and the ratio of fis sion contr ibut ion s for 23 5U , 23 9Pu an d 2 4 1P u

w ere determ ined. T he burnup v alu es an d som e param et er s w ere ex pressed by the corr elat ion

w ith uranium an d plut onium isot opes . T he corr elat ion s bet w een isot ope com posit ion s

them selv es w ere also ex pres sed .

1 . 서 론

사용후핵연료 분석결과의 검증 및 신뢰도 확인을 위하여 핵연료중의 무거운 원소와 핵분열생성

물의 농도 및 동위원소비와 연소도를 포함한 핵연료변수 사이의 상관관계에 대한 연구가 많이 이

루어 졌다. 이러한 상관관계는 원자로 핵연료의 건전성 확인, 연소도와 Pu 생성에 대한 예측 및

safegu ards 목적으로 연구되기도 하였다. 이러한 연구는 3가지 부류, 즉, 무거운 원소와 동위원소

에 기초를 둔 상관관계, 안정한 핵분열생성물에 기초를 둔 상관관계 및 방사성 핵분열생성물에 기

초를 둔 상관관계로 나누어 연구되었으며, 주로 이용되어 온 원소는 U , Pu , Kr , Xe, Cs , Nd, Eu ,

Ru 및 Zr등이다. 상관관계 연구에 주로 이용되는 변수는 총연소도(tot al burnup )와 부분연소도

(23 5U burnup ), 23 5U와 239Pu 감손 (deplet ion ), 2 39P u 생성(buildup ), Pu/ U 및 U/ UO (UO : 초기 우라늄

농도)등이며 이러한 연소도변수들과 무거운 원소 및 핵분열생성물 동위원소비 사이의 상관관계,

연소도변수들사이의 상관관계 및 동위원소비 사이의 상관관계가 연구되었다[1- 7]. 무거운 원소의

동위원소 중 234U과 23 8Pu은 성분 함량이 미량으로서 질량분석에 의하여 검출되지만 오차가 커서

일반적으로 동위원소 상관관계는 이용되지 않았다.

본 연구에서는 H an aro 원자로부터의 U 3Si/ Al 사용후 분산핵연료에 대한 연소도 및 동위원소비

측정결과와 실험값을 토대로 계산한 연소도변수들을 이용하여 몇가지 방법으로 무거운 원소에 대

한 동위원소 상관관계를 연구하였다.

2 . 실 험



가. 사용후핵연료시료 용해

U 3 Si/ A l 하나로 사용후핵연료 연소도측정을 위하여 산용해장치를 방사성구역의 h ot cell

(sh ielded line) 내에 설치하였다[8.9]. 사용후하나로핵연료 시료의 무게를 측정하고 핵연료용해장치

의 용해용기에 넣은다음 4 M HCl 용액으로 1차 적가용해하고 이어 10 M HNO3 용액으로 90O C

로 24시간 용해하였다.

나. 연소도 및 동위원소비 측정

사용후핵연료 시료를 용해 및 희석한 후 용액 일정량을 glov e box로 옮겨 화학적 전처리 및

음이온교환 분리, 질량분석을 한 후 연소도를 측정하였다. 연소도 및 연소도변수 측정, 무거운 원

소정량 및 동위원소비 측정을 위한 전반적인 과정은 F ig . 1과 같다. 연소도는 Nd - 148 방법 및 U

과 Pu 질량분석 방법으로 측정하였다[10- 12]. 핵연료중의 U과 Pu의 농도는 23 3U과 2 42P u를 스파

이크로 사용한 동위원소희석 질량분석법으로 정량하였다.

다. 핵연료변수의 측정

동위원소 상관관계 연구룰 위하여 연소도 및 동위원소 측정결과를 이용하여 문헌상의 방법을

토대로 아래와 같은 몇가지 핵연료변수를 측정하였다.

3 . 결과 및 고찰

Sym bol Defin it ion Reference

F T T ot al burnup in at om % fission [10,11]

F 5 F raction al burnup (at om % fission ) from fis sion of 235U [7,12]

D5 Depletion (W 5
O/ W 5

O - W 5 ) of 2 35U in w eight [7]

α5 Capture- to- fis sion ratio of 2 35U [13]

Pu/ U Plut onium - to- uranium rat io in w eight [1,5- 7]

NF 235/ NF 239/ NF 24 1 Ratio of fis sion contr ibut ion s of 235U , 2 39P u an d 24 2Pu [14]



3.1. 동위원소조성 측정

T able 1에는 6종의 U 3 Si/ Al 사용후핵연료 시료로부터 분리한 U의 질량분석에 의한 동위원소 조

성 (atom % )을 나타내었다. 23 5U의 동위원소조성이 초기농축도인 19.95 at om %에서 5- 14 at om %

로 감손되었음을 보여주고 있다. 핵연료시료로부터의 U과 Pu 및 스파이크첨가 핵연료시료로부터

의 U과 Pu에 대한 질량분석 결과를 이용하여 동위원소희석 질량분석법으로 핵연료시료 중의 U과

P u을 정량하였다.

3.2. 연소도변수 산출

T able 2에는 연소도 및 질량분석 측정결과를 이용하여 계산된 몇가지 연소도변수(F T , F 5 , D5 ,

α5 , Pu/ U 및 NF 23 5/ N F 23 9/ N F 2 4 1를 나타내었다. 총연소도 (F T )는 Nd - 148 방법[10.11], 부분연소도 (F 5 )

는 질량분석 방법[12] 및 몇가지 연소도변수들은 문헌(7- 14) 상의 방법을 토대로 산출하였다.

P u/ U 비는 동위원소희석 질량분석법에 의한 U과 Pu 정량결과를 이용하였으며 235U , 2 39P u 및

2 4 1P u의 핵분열에 대한 상대적 기여를 나타내는 N F 2 35/ NF 2 39/ NF 24 1 비는 238U의 고속중성자에 의한

핵분열에 대한 기여를 무시하고 계산하였다.

3.3. 동위원소 상관관계

3.3.1. 연소도변수와 동위원소조성 사이의 상관관계

연소도와 U 동위원소조성 사이의 상관관계는 연소도가 증가함에 따라 235U은 감소하고 236U과

2 38U은 증가하는 것을 확인 할 수 있었다 (F ig . 2). 반면 연소도와 Pu 동위원소조성 사이의 상관관

계는 연소도가 증가함에 따라
239Pu은 감소하고

2 40P u , 2 4 1Pu 및
2 42Pu은 증가하는 것을 확인 할 수

있었다(F ig . 3). 이러한 감소와 증가 경향은 거의 직선성을 나타내었다. 또한
235U 감손(D5 ), Pu/ U

비 및 포획/ 핵분열 비 (α5 )와 U과 Pu 동위원소분율 또는 동위원소비(23 5U/ 2 38U , 23 6U/ 238U 및

2 40P u/ 2 39P u 등) 사이의 상관관계를 표시할 수 있었으며 좋은 직선성을 나타내었다(F ig 4와 5). 이

들 결과를 기초로 측정한 연소도와 연소도변수 및 동위원소 측정결과를 검증할 수 있었으며 분석

결과에 대한 예측 (Pu 생성량 등)이 가능하였다.

3.3.2. 연소도변수 사이의 상관관계

본 연구에서 구한 몇가지 연소도변수 사이의 상관관계를 표시할 수 있었다. 총연소도(F T ) 및 부



분연소도 (F T )와 235U 감손 (D5 ), 포획/ 핵분열 비 (α5 ) 및 Pu/ U 비와의 상관관계를 표시할 수 있었다.

F ig . 6에는 총연소도 증가에 따른 핵연료시료 중의 Pu 생성, 즉, Pu/ U 비와의 상관관계를 나타내

었으며 좋은 직선성을 보여주었다.

3.3.3. 동위원소조성 사이의 상관관계

질량분석에 의하여 측정한 동위원소비 또는 동위원소 분율사이의 상관관계를 표시할 수 있었으

며 질량분석의 정확도, 천연 및 기기로부터의 오염, U , Pu의 화학적 분리에 따른 동중원소들의

간섭등을 규명하는데 기초자료로 활용할 수 있었다. 236U과 235U의 동위원소 분율, 2 36U/ 23 8U와

2 35U/ 23 8U 동위원소비 (F ig . 7), 238U/ 2 36U와 2 35U/ 23 6U 동위원소비, 24 1Pu/ 23 9Pu와 242Pu/ 240Pu 동위원소

비, 23 9Pu와 235U 동위원소 분율, 그리고 2 35U/ 23 8U와 24 0Pu/ 23 9Pu 동위원소비 (F ig . 8) 사이의 상관관

계를 표시할 수 있었으며 좋은 직선성을 보여주었다.

4 . 결 론

1) 연소도 및 연소도변수 측정에 필요한 U의 동위원소비는 본 연구의 화학적 분리와 질량분석

과정을 거쳐 동중원소들의 간섭없이 효과적으로 측정할 수 있었다.

2) 핵연료시료 중 미량함유된 Pu의 동위원소비 측정을 위해서는 충분한 시료량 (수십 ng )을 질량

분석하고 U 및 다른 핵연료로부터의 오염에 대한 주의가 필요하였다.

3 ) 측정한 동위원소비를 이용하여 U 3Si/ Al 사용후핵연료의 연소도 및 연소도변수와의 상관관계

연구를 효과적으로 수행할 수 있었다. 이들 연구결과를 이용하여 총 및 부분 연소도, 23 5U 감손,

23 9Pu 생성, 무거운 원소농도, U/ UO 와 Pu/ U 분포, 23 5U의 포획/ 핵분열 비, 핵분열에 대한 분열성

원소의 상대적 기여 등을 예측하고 사용후핵연료 분석결과의 검증을 위한 기초자료로 활용할

수 있었다.

4 ) 차후 U 3Si/ Al 사용후핵연료 대한 상관관계 연구를 지속적으로 수행할 경우 원자로 및 핵연료

특성과 관련하여 보다 신뢰성있는 정보를 얻을 수 있을 것으로 기대된다.
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T able 1. Burnup P aram et er s Determ ined by Chem ical M ethods

* : n eglect ed th e fast fis sion s originat in g in 23 8U

T able 2. Isot opic Composit ion of U S eparated from th e Spent U 3 Si/ Al F u el S amples

P aram et er
Spent F u el S am ple

L1- M L1- L L1- H L2- M L2- L L2- H

F T 11.2577 9.0301 5.5145 11.4942 9.0935 5.4241

F 5 10.4497 8.3666 5.1167 10.5318 8.4868 5.0091

D5 1.6834 2.1226 3.5130 1.6661 2.0991 3.5790

α5 0.1952 0.2070 0.2274 0.1937 0.2045 0.2300

Pu/ U 4.768x 10 - 3 3.715x 10- 3 2.294x 10 - 3 4.837x 10 - 3 3.907x 10- 3 2.375x 10 - 3

NF 2 35/ NF 239/ NF 24 1 * 89.8/ 9.6/ 0.7 93.2/ 6.5/ 0.3 96.5/ 3.4/ 0.1 89.6/ 9.7/ 0.7 93.1/ 6.6/ 0.3 96.4/ 3.5/ 0.1

Isotope
At om %

L1- M L1- L L1- H L2- M L2- L L2- H

U - 234 0.1194 0.1468 0.1542 0.1355 0.1427 ` 0.1500

U - 235 8.1105 10.5626 14.2811 7.9874 10.4575 14.3856

U - 236 2.4883 2.0623 1.3304 2.5278 2.0533 1.3220

U - 238 89.2819 87.2282 84.2343 89.3493 87.3464 84.1424

T ot al 100.0001 99.9999 100.0000 100.0000 99.9999 100.0000



F ig . 1. Basic Processes for Isot ope Correlation Stu dy .

Spent F uel S am ple

Dissolu t ion

Dilut ion

S am plin g

Spikin g

S eparation

M ass Spectrom etry

Data P roces sin g

Determ inat ion

Burnup & P aram eter s

U , Pu Cont ent

Isot opic Com posit ion



 

 

 

 



 

 

 

 



 



 

 

 

 



 

 

 

 



 

 

 

 



 


	분과별 논제 및 발표자

