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1. 서론

 사용후핵연료의 재활용을 위해 핵연료 봉을 사용
후핵연료집합체로부터 인출하여 탈피복하는 과정에
서 폐 피복관이 발생한다. 폐 피복관에는 잔류 사
용후핵연료, 핵분열생성물, 방사화생성물 등이 포함
되어 있고 국내 분류기준으로는 중준위 폐기물, 미
국 기준으로는 GTCC 폐기물로 분류되고 있다[1].
 국내 개발 중인 건식 재처리 공정인 파이로 공정
에서는 핵연료 물질 대비 약 25wt.% 정도의 높은 
비율의 폐 피복관이 발생하며, 사용후핵연료집합체 
중 핵연료 물질을 제외한 공정폐기물 중에서는 약 
62wt.% 정도의 높은 비율을 차지한다[2]. 특히, 폐 
피복관 폐기물은 공정 폐기물 중에서 가장 높은 부
피비를 갖고 있어 안정성 및 경제성을 고려한 부피
감용 기술 개발이 필수적이다.
 미국에서는 1990년대 초반부터 EBR-II 핵연료 봉
의 폐 피복관  처분을 위한 SS-15Zr 용융 금속폐
기물고화체 기술개발을 진행하고 있다.[3] 폐 피복
관을 용융하여 합금화한 뒤, 금속고화체 형태로 폐
기 처분하게 되면 이론 밀도에 거의 근접한 부피감
용 효과를 얻을 수 있다. 또한 금속폐기물고화체 
합금 조성 조절을 통해 재처리공정시 주로 음극 잔
류물(anode sludge)에 포함되는 귀금속 원소, 우
라늄 및 금속계 산화물들을 내부에 고정화 할 수 
있다. 이는 폐 피복관을 방사성물질 고정화용 합금
재료로 재활용한다는 개념으로서 경제성을 고려한 
폐 피복관 처분 시 큰 장점을 갖는다. 미국과 달리 
국내 파이로 공정에서 발생하는 폐 피복관은 Zirlo, 
Zircaloy-4 등의 Zr계 합금이며, 부피감용 측면에
서 고화체 합금에 Zr을 많이 포함시키는 Zr-Metal
계 합금 고화체 제조기술 개발 연구가 필수적이다.
 본 연구에서는 우수한 고화성능과 기계적, 화학적 
안정성을 갖는 금속폐기물고화체 합금 개발을 위해 
조성을 달리한 Zr-Cr 이원계 합금 금속고화체를 
유도용융을 통해 제조하였으며, 미세조직과 기계적 
특성 및 부식 특성을 자세히 분석하여 고찰하였다.

2. 본론

2.1 실험방법
 특수 제작된 Silica 도가니에 99.9% 순도를 갖는 
시료를 장입하여 Fig. 1의 진공유도용해로에 장착
한 뒤, Ar 분위기 하에서 약 1400-1800℃ 유도용
해를 실시했다. 충분히 용해된 용융물을 구리 몰드
에 부어 급냉하였고, 시편 무게 100 g 기준으로 
약 3ɸ x 3 cm 크기의 금속고화체를 제조하였다. 
제조된 시편을 가공하여 미세조직 분석, 경도시험, 
인장시험, 부식시험을 진행하였다.

Fig. 1. (a) Vacuum induction melter and (b) pouring 
process.

2.2 실험결과 및 고찰
 Zr-Cr 이원계 합금에 대해 조성을 달리하여 시편
을 제조하였다. Zr-Cr 이원계 합금의 경우는 일부 
시편에서 균열이 존재하였으나, Zr-17, -22, -27Cr 
조성 시편에서 균일한 금속고화체가 제조되었으며, 
우수한 기계적 특성을 나타냈다. 특히 Zr-17Cr 시
편은 매우 높은 산화물 고정성능을 나타냈으며, 산
화물들이 내부에 균일하게 분포하는 것을 확인하였
다.(Fig. 2) Zr-22Cr 합금은 치밀한 공정조직을 갖
고 있으며, Zr-17Cr 합금 및 Zr-27Cr 합금은 Zr 
함량 변화에 따라 공정조성을 벗어나게 되어 응고 
cell 조직을 나타냈다. XRD를 통한 상분율 측정 및 
EPMA 조성 분포를 분석한 결과, α-Zr과 Laves 
phase 2상과 함께 Cr-rich 금속간화합물로 미세조
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직이 구성되어 있음을 확인할 수 있었다. Cr 함량 
증가에 따라 Laves phase 분율이 증가하는 것을 
확인할 수 있으며, Zr-22Cr 합금은 Laves phase
의 분율이 약 45% 정도로 높았다. 기계적 특성은 
인장시험을 통한 강도 및 경도를 측정하였으며, 조
성에 따라 강도는 약 90-140 MPa 정도를 나타냈
고, 경도는 약 730-820 Hv로 나타났다. 다만 산화
물 첨가 시에는 Zr-22Cr 부근 조성의 고화체에서
도 균열이 발생하였으나, Zr-17Cr 합금 고화체에서
는 균열이 관찰되지 않았다.
 SS-Zr 및 Zr-Cr 합금계 고화체의 동전위분극시험
을 통한 I-V 곡선 분석 결과, 부식전위는 전 시편
에서 비슷하였으나 Zr-Cr 합금계 고화체의 부식전
류값이 상대적으로 낮았으며, 특히 pitting 부식 저
항성이 SS-Zr 합금계 고화체에 비해 우수하였다. 
분극시험을 실시한 시편 표면을 관찰한 결과 
SS-Zr 합금계 시편에서는 갈색의 pitting 부식을 
확인할 수 있었고, Zr-Cr 합금계 시편에서는 
pitting이 일부 관찰되나 Zr-17Cr 시편의 경우 
pitting이 관찰되지 않았고 이를 통해 우수한 내식
성을 확인할 수 있었다.
 따라서 미세조직, 고화체 안정성 및 내식성을 함
께 고려하였을 때, Zr-17Cr 합금 고화체가 가장 우
수함을 알 수 있었다. 미세조직 및 고화체 안정성
이 우수한 원인은 상대적으로 낮은 Cr 분율로 인
해 취성이 강한 금속간화합물의 분율이 비교적 낮
아 고화체 인성이 증가한 것으로 판단된다. 그럼에
도 불구하고 Laves phase를 포함하는 금속간화합
물의 분율은 약 38% 정도로 Zr-22Cr 합금과 큰 
차이가 없었고, 이는 Cr-rich한 금속간화합물을 상
대적으로 많이 형성함으로써 고화체 내식성 또한 
향상된 것으로 판단된다. 실험결과를 종합적으로 
고려한 결과, 고화체 안정성 및 내식성 측면에서 
Zr-17Cr 합금 고화체가 가장 우수하였고, 이와 더
불어 폐피복관 재활용 효율성, NM 및 actinides 
고정화 효율도 우수한 것으로 판단된다.
 

Fig. 2. Morphology of metallic waste form 
controlled by binary alloy element compositions.

3. 결론

 본 연구에서는 폐 피복관 부피감용 및 음극 잔류
물 고화 처리를 위해 유도용융법을 통해 이원계 합
금 금속고화체를 제조하였다. Zr-17Cr 합금을 사용
하여 고화체를 제조하였을 때, 균일한 형태의 안정
적인 금속고화체를 제조할 수 있었다. 특히 
Zr-17Cr 합금의 경우는 우수한 내식성과 함께 산
화물을 포함하고도 균열이 없는 안정적인 고화체가 
형성되었으며, 내부 산화물들은 균일한 형태로 전
체 시편에 고르게 분포되었다. Zr 합금으로 이루어
진 피복관은 연소도에 따라 표면 산화물이 다량 존
재하며, 파이로 공정에서 발생하는 음극 잔류물에
도 상당한 양의 산화물이 포함된다. Zr계 합금을 
사용하여 이러한 산화물들을 고정화하기 위한 연구
는 전세계적으로 거의 이루어지지 않고 있으므로 
본 연구를 통해 기초적인 방향을 제시하고 추후 지
속적 연구 개발을 통해 한국의 건식 재처리 실정에 
맞는 금속폐기물 고화체 개발에 기여할 것으로 기
대된다. 
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