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요    약

  고온가스로 핵연료로 부터의 핵분열생성물 방출을 계산하는 컴퓨터 프로그램 

COPA-FPREL을 개발하였다. COPA-FPREL은 유한차분법을 이용하여 핵분열생성물의 피복입

자 및 핵연료체 내에서의 이동 그리고 냉각재로의 방출을 계산한다. 핵연료입자의 연료핵, 
완충층 그리고 세 개의 피복층은 각각 일정 개수의 유한차분구간으로 나누고, 그 각 구간에 

생성률을 포함하는 Fick 확산식을 적용하였다. 파손된 피복층에서의 확산은 그 확산계수로서 

큰 수를 할당하여 표현하였다. 핵연료체 또한 일정 개수의 유한차분구간으로 나누어서, 선원

항을 포함하는 Fick 확산식을 적용하였다. PMR (prismatic modular reactor)의 경우, 컴펙트 

(compact)와 흑연구조물 사이의 gap에서 핵분열생성물의 기체압과 그 컴펙트 (compact)와 흑

연구조물 표면의 핵분열생성물 농도가 수착평형 (sorption isotherm)에 있다고 가정하였다. 
냉각재와 접해있는 핵연료체의 표면에 형성되는 경계층에서 표면 쪽의 기체압과 표면의 핵

분열생성물 농도가 수착평형에 있다고 가정하였다. 그 경계층을 통하여 물질전달이 일어난

다. 가열 및 조사 조건에서 핵종 
137Cs, 90Sr, 110Agm

이 연료입자, 페블 (pebble), 육각블럭 

(prismatic fuel block)에서 방출되는 분율을 계산하였다.
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Summary
  A computer code, COPA-FPREL, has been developed to estimate the releases of fission 
products from a high temperature gas-cooled reactor (HTGR) fuel under normal and 
accident conditions. The COPA-FPREL code treats the fission product releases from a 
coated fuel particle, the diffusion in the fuel element and structural graphite, and the 
leakage into a coolant. The code uses a finite difference method to calculate the fission 
product migration. In the finite difference method, the kernel, buffer and the coating 
layers of a coated fuel particle are divided into small intervals, respectively. A Fickian 
diffusion equation including birth rates is applied to the intervals. The effect of a failure 
of the coating layers on the release from a coated fuel particle is described with a 
relatively higher diffusion coefficient than usual. The fuel element and structural graphite 
are also divided into various small intervals, respectively. A Fickian diffusion equation 
including source terms is applied to the intervals. In a prismatic HTGR fuel, a sorption 
equilibrium is assumed to form between the compact and graphite sleeve surfaces, and 
between the graphite sleeve surface and the graphite side of the boundary layer which 
forms on the graphite sleeve surface facing a coolant. In a pebble-bed HTGR, a sorption 
equilibrium is set up between the pebble surface and the graphite side of the boundary 
layer which forms on the pebble surface. A mass transfer occurs through the boundary 
layer into the bulk coolant. For the isotopes 137Cs, 90Sr and 110Agm, the fractional releases 
from a TRISO-coated fuel particle, a pebble and a fuel block under heating and irradiation 
were calculated using the COPA-FPREL.
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Nomenclature

Ac 1/12 of the coolant hole area in a fuel block (cm2)
Af 1/6 of the fuel surface area in a fuel block (cm2)
 Birth rate per volume (μmol cm-3 s-1)
  Fission product generation rate per volume due to fission (μmol cm-3 s-1)
  Recoil rate per volume (μmol cm-3 s-1)
C Concentration (μmol/cm3)
C0 Initial concentration (μmol/cm3)
Ca Concentration at the graphite side of a boundary layer between graphite and 

coolant (μmol/cm3)
Cgap Concentration in a gap (μmol/cm3)
Cm Mass concentration at a surface (μmol/g)
Cm,t Transition concentration (μmol/g)
CP Concentration at the surface of a particle (μmol/cm3)
C Mixed mean concentration in a coolant (μmol/cm3)

 Concentration at the left side of node m (μmol/cm3)

 Concentration at the right side of node m (μmol/cm3)

D Diffusion coefficient (cm2/s)
D0 Pre-exponent factor of a diffusion coefficient (cm2/s)
 Fission rate per volume (fissions cm-3 s-1)
J Current (μmol cm-2 s-1)
M Total number of nodes
N Number of intervals
P Vapor pressure (Pa)
PF Freundlich isotherm vapor pressure (Pa)
Pgap Vapor pressure in a gap (Pa)
PH Henrian isotherm vapor pressure (Pa)
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Q Activation energy (J/mol)
R Gas constant (8.314 J mol-1 K-1)
 Source term (μmol s-1 cm-3)
T Temperature (K)
V Volume (cm3)
fd Failure fraction of coated particles
fj Heavy metal contamination fraction in a layer j
fmg Heavy metal contamination fraction in matrix graphite
fsg Heavy metal contamination fraction in structural graphite
h Mass transfer coefficient in He coolant (cm/s)
hgap Mass transfer coefficient in a gap (cm/s)
m m-th node
n Coated particle density in a pebble or a compact (particles/cm3)
r Radial coordinate (cm)
rP Pebble radius (cm2)
t Time (s)

 Recoil length (cm)
λ Decay constant (s-1)
ξ Fission yield (atoms/fission)
ρ Density (g/cm3)
φ Partition factor

첨자

B Buffer
CP Coated particle
CPF Failed coated particle
I IPyC
K Kernel
O OPyC
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S SiC
f Fuel
g Graphite
i Isotope
j Layer (K, B, I, S, O)
j' Layer on layer j
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제 1 장  서론

  고온가스로 노심에는 가압경수로의 핵연료집합체 (fuel assembly)에 해당하는 페블

(pebble) 또는 육각블럭 (prismatic fuel block)이라 불리는 핵연료체가 들어 있다. 기
체 및 금속 핵분열생성물은 핵연료체에서 생성되어 냉각재로 방출되고 1차 계통에 

침착(deposition)한다. 고온가스로의 안전 설계 및 운전을 위하여 핵분열생성물 방출

을 정확하게 평가하여야 한다. 이를 위하여 핵연료체에서 냉각재로의 핵분열생성물 

방출을 모사 할 수 있는 컴퓨터 프로그램 개발이 필요하다.
  고온가스로 핵연료성능분석코드 COPA (coated particle)가 개발되고 있다[1]. COPA 
코드는 총 9개의 모듈로 구성되어 있는데, COPA-FPREL은 그 COPA 코드의 모듈 중 

하나이며 핵분열생성물 방출 분석을 담당한다. 본 보고서에 COPA-FPREL 개발을 위

하여 수행된 수학적 모델링과 cesium, strontium, silver에 대한 방출량 계산 결과를 

기술하였다.
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제 2 장  TRISO 입자에서 핵분열생성물의 이동

  TRISO 입자는 그림 2.1과 같이 연료핵 (kernel), 완충층 (buffer layer), 내부열분해

탄소층 (inner pyrocarbon layer, IPyC), 탄화규소층 (silicon carbide layer, SiC), 외부

열분해탄소층 (outer pyrocarbon layer, OPyC)으로 구성되어 있다. 핵분열생성물은 연

료핵물질 및 피복층에 오염된 핵물질의 핵분열에 의해서 발생한다. 또한 이웃한 층

에서의 반도 (recoil)에 의해서 생성되기도 한다. 생성된 핵분열생성물은 바깥 방향으

로 확산한다. 그 확산은 보통 농도와 온도에 의존하는 현상이다. 

그림 2.1. TRISO 입자

  TRISO 입자 내부에서의 핵분열생성물 이동은 다음의 Fick 확산식으로 표현할 수 

있다[2,3].
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, (2.1)

 , (2.2)

  ′′, (2.3)

 ′, (2.4)

 , (2.5)

 
, (2.6)

여기서

  
  

 . (2.7)

층 j에서 단위부피당 핵분열생성물 발생률은 다음과 같다.

 
   

  . (2.8)

핵분열에 의한 단위부피당 핵분열생성물 발생률은 다음과 같다.
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×. (2.9)

층 j에서 단위부피당 반도속도는 다음과 같다[4].

    
    . (2.10)

  유한차분법에서 연료핵, 완층층, 내부열분해탄소층, 탄화규소층, 외부열분해탄소층

은 각각 NK, NB, NI, NS, NO 개의 구간으로 나눈다. 유한차분구간에서 절점(node)의 

번호는 그림 2.2와 같이 매겨진다. 층 사이의 계면의 절점번호는 안 쪽으로부터 

NK+1, NK+NB+1, NK+NB+NI+1, NK+NB+NI+NS+1이다. 절점의 총 개수는 M은 

NK+NB+NI+NS+NO+1이다. 각 구간에 대한 유한차분식은 point scheme을 이용하는 유한

차분법으로 구할 수 있다[5].

그림 2.2. TRISO 입자의 유한차분구간

부록 A에서와 같이 식 (2.1)을 부피적분하면 다음의 유한차분식을 구할 수 있다.
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 , (2.20)

식 (2.17)-(2.20)의 m = 2, 3,…, M-1.

입자표면에서의 농도 
은 식 (2.5)로 주어진다. 입자표면에서의 current는 다음과 

같다.
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제 3 장  핵연료체를 통한 핵분열생성물의 이동

  핵연료체는 PBR (pebble-bed reactor)에서는 페블 (pebble), PMR (prismatic 
modular reactor)에서는 육각블럭 (prismatic fuel block)을 말한다. 핵연료체의 물질은 

흑연이다. 핵분열생성물은 냉각재로 이동하는 중에 많은 양이 흑연에 포획된다. 핵연

료체에서의 이동은 농도와 온도에 의존한다.

제 1 절  페블 내의 확산

  페블은 그림 3.1과 같이 핵연료 영역과 흑연 영역으로 이루어져 있다. 핵연료 영역

은 피복입자를 혼합한 흑연 구(sphere)이다. 핵분열생성물은 피복입자에서 발생하여 

핵연료 영역과 흑연 영역을 차례로 이동하고 주변의 냉각재로 방출된다. 

그림 3.1. Pebble-bed reactor의 페블



- 10 -

  페블 내부에서의 핵분열생성물 이동은 다음의 Fick 확산식으로 표현할 수 있다[6].




   



 



 

, (3.1)

 , (3.2)

  , (3.3)

페블 표면에서 핵분열생성물은 증발한다. 페블 표면에는 경계층이 형성되는데, 그 경

계면에서 페블 쪽의 핵분열생성물의 증기압은 페블 표면에서의 핵분열생성물 농도와 

다음과 같은 단성분 수착평형(single-component sorption isotherm) 관계에 있다[7]. 

    , (3.4)

      , (3.5)

         , (3.6)

    , (3.7)

여기서 A, B, G, E, d1, d2는 수착평형상수이며 실험치 이다. 수착평형은 부록 B의 핵

종 사이의 수착경쟁을 표현하는 다성분 수착평형으로 기술할 수도 있다[8]. 경계층을 



- 11 -

통하여 다음과 같은 물질전달이 일어난다.

   ∞, (3.8)

물질전달계수 h는 부록 D에 주어져 있다[9].
  핵연료 영역에서의 선원항은 (1) 피복입자로부터의 단위부피당 방출률과 (2) matrix 
graphite에 오염되어 있는 우라늄의 핵분열에서 발생하는 단위부피당 발생률을 의미

한다.

 
       . (3.9)

흑연 영역에서의 선원항은 흑연에 오염되어 있는 우라늄의 핵분열에서 발생하는 단

위부피당 발생률을 의미한다.

 
 . (3.10)

  유한차분법에서 핵연료 및 흑연 영역은 각각 Nf 및 Ng 개의 구간으로 나눈다. 유

한차분구간에서 절점의 번호는 그림 3.2와 같이 매겨진다. 계면의 절점번호는 Nf+1이

다. 절점의 총 개수는 M은 Nf+Ng+1이다. 각 구간에 대한 유한차분식은 피복입자에서

와 마찬가지로 point scheme을 이용하는 유한차분법으로 구할 수 있다.
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그림 3.2. 페블의 유한차분구간

부록 A 및 B의 방법을 식 (3.1)에 적용하면 다음의 유한차분식을 구할 수 있다.
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, (3.24)

  , (3.25)

  , (3.26)

  ∞ . (3.27)

제 2 절  육각블럭 내의 확산

  Prismatic reactor의 육각블럭에는 그림 3.3과 같은 대칭요소가 많이 있다. 대칭요

소는 컴펙트, 컴펙트 및 흑연구조물 사이의 gap, 흑연구조물, 냉각재 통로로 구성되

어 있다. 컴펙트는 피복입자가 섞여 있는 흑연실린더이다. 핵분열생성물은 컴펙트의 

피복입자에서 발생하여, 컴펙트, gap, 흑연구조물을 통하여 이동하고 냉각재로 방출

한다. 물질전달을 보다 쉽게 계산하기 위하여 대칭요소는 그림 3.4와 같은 

equivalent slab으로 근사한다[8,10]. slab의 두께는 대칭요소와 같은 물질전달저항을 

갖도록 조정되어야 한다. 그러나 대칭요소에서의 물질전달은 계산이 까다롭기 때문

에 물질전달저항 대신 열전달저항이 같도록 조정된다.
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그림 3.3. PMR 핵연료 육각블럭의 대칭요소

그림 3.4. PMR 핵연료 육각블럭의 대칭요소

         의 equivalent slab

  컴펙트 및 흑연 내부에서의 핵분열생성물 이동은 다음의 Fick 확산식으로 표현할 

수 있다[6].




   



 



 

, (3.28)
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 , (3.29)

  , (3.30)

여기서

       
.

식 (3.28)의 선원항은 페블의 경우에서와 같다.
  컴펙트와 흑연구조물 사이의 gap에서 분열생성물 증기압은 컴펙트와 흑연구조물 

표면에서의 핵분열생성물 농도와 동시에 수착평형 관계에 있다고 가정할 수 있다.




 
   


   

  . (3.31)

냉각재와 접해 있는 흑연구조물 표면에서의 경계조건은 페블의 경우와 같다. 
  유한차분법에서 핵연료 및 흑연 영역은 각각 Nf 및 Ng 개의 구간으로 나눈다. 유

한차분구간에서 절점의 번호는 그림 3.5와 같이 매겨진다. 절점의 총 개수는 M은 

Nf+Ng+2이다. 각 구간에 대한 유한차분식은 피복입자 및 페블의 경우와 마찬가지로 

point scheme을 이용하는 유한차분법으로 구할 수 있다.
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그림 3.5. Equivalent slab의 유한차분구간

부록 A-C에서와 같은 방법을 식 (3.28)에 적용하면 다음의 유한차분식을 구할 수 있

다.
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제 4 장  COPA-FPREL의 구조와 기능

  COPA 코드는 총 9개의 모듈로 구성되어 있다: MECH, FAIL, TEMTR, TEMPEB, 
TEMBL, FPREL, MPRO, BURN, ABAQ. 각 모듈은 고유의 기능과 모델을 갖고 있으

며, 독립적으로 실행되거나 다른 모듈에 삽입되거나 다른 모듈의 입력 자료를 생산

하는데 사용된다. COPA-FPREL은 약 5000 줄로 이루어진 FORTRAN 프로그램이다. 
제 3 장에서 유도한 수식을 이용하여 PBR 및 PMR의 핵연료 및 핵연료체에서의 핵

분열생성물 이동을 모사한다. COPA-FPREL 코드는 또한 조사시험 및 가열시험 조건

에서 피복입자 및 핵연료체로부터의 핵분열생성물 방출을 모사한다.
  COPA-FPREL 코드에서 수행되는 계산 순서는 그림 4.1에 나타내었다. 특정 시점

에서 플루언스, 연소도, 냉각재 온도가 순차적으로 계산된다. 핵연료체 내부의 온도

는 입력옵션변수의 값에 따라 냉각재 온도를 이용하여 그 분포가 계산되거나 일정하

다고 가정되기도 한다. 핵연료체의 온도에 따라 새로운 확산계수, 수착평형상수, 물

질전달계수의 값이 계산된다. 피복입자로부터 방출되는 양과 핵연료체에 오염된 우

라늄의 핵분열로 생성되는 양으로 이루어진 선원항이 계산된다. 유한차분식이 비선

형일 때는 반복법 (successive substitution)으로 농도분포를 계산한다. 피복입자로 부

터의 방출률을 계산하기 위해서는 핵연료체에서와 마찬가지로 유한차분법이 피복입

자에 적용된다. 피복입자 내부의 온도 및 농도 분포가 그 유한차분법으로 계산된다. 
피복입자 표면에서의 핵분열생성물 농도는 그 피복입자가 위치한 핵연료체 내의 위

치에서의 핵분열생성물 농도이다. 피복입자 표면의 온도는 그 피복입자가 위치한 핵

연료체 내의 위치에서의 핵연료체 온도이다. 핵연료체 내부의 온도와 마찬가지로, 피

복입자 내부의 온도는 입력옵션변수의 값에 따라 피복입자 표면의 온도를 이용하여 
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그 분포가 계산되거나 일정하다고 가정되기도 한다. 
  표 4.1에 COPA-FPREL 코드에 포함되어 있는 주요 부프로그램과 그 기능을 나타

내었다. 부프로그램 TEMTR, TEMPEB, TEMBL은 원래 COPA 코드의 모듈이지만 

COPA-FPREL 코드에 삽입되었다. 부프로그램 TEMTR, TEMPEB, TEMBL은 각각 피

복입자, 페블, 육각블럭 내부의 온도분포를 유한차분법으로 계산한다. 부프로그램 

FPREL_CP는 피복입자 내부의 농도분포를 계산하고 그 농도분포를 이용하여 방출률

을 계산한다. FPREL은 COPA-FPREL 코드의 주프로그램이며, 핵연료체 내부의 농도

분포를 계산하고 그 농도분포를 이용하여 방출률을 계산한다. 원자로 운전조건에서 

시간에 따른 피복입자 파손율은 COPA-FAIL 코드로 계산하여, COPA-FPREL 코드에 

입력된다.
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그림 4.1. COPA-FPREL에서의 계산과정

Subroutines Functions
TEMTR Temperature distribution within a coated particle
FPREL_CP Concentration distribution within a coated particle
TEMPEB Temperature distribution within a pebble
TEMBL Temperature distribution within an equivalent slab
FPREL Main module. Concentration distribution within a fuel element

표 4.1. COPA-FPREL의 주요 부프로그램 및 그 기능
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제 5 장  핵분열생성물 방출 계산

  가열 및 조사 조건에 있는 피복입자, 페블, 육각블럭에서 방출되는 
137Cs, 90Sr, 

110Agm
의 방출을 계산하였다. 표 5.1에 cesium, strontium, silver의 확산계수를 나타내

었다[7,12]. 표 5.2-5.4에 페블, 컴펙트 및 흑연구조물 표면에서 cesium, strontium, 
silver의 수착평형상수를 나타내었다[7,12]. 냉각재와 접해 있는 페블 및 흑연구조물 

표면에 형성되는 경계층에서 핵분열생성물의 물질전달계수는 부록 D에 기술하였다

[9,11]. 피복입자 및 핵연료체의 열전도도는 표 5.5에 나타내었다[13,14]. 137Cs, 90Sr, 
110Agm

의 핵분열수율은 각각 0.0658, 0.0577, 0.00305이다[15]. 표 5.6에 계산에 적용한 

피복입자의 두께, 밀도, 분배계수를 나타내었다.
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Isotopes Materials D1 (cm2/s) Q1 (J/mol) D2 (cm2/s) Q2 (J/mol)

 Cesium

UO2 5.6×10-4 209000 5.2 362000
Buffer 1×10-4 0
PyC 6.3×10-4 222000

PyC, PMR(a) 5.0×10-1 318000
SiC 5.5×10-10eφ/5 (b) 125000 1.6×102 514000

SiC, PMR(a) 6.7×10-10 106000 1.1 437000
A3-3 3.6 189000
A3-27 3.6×101 189000
H-451 1.72×10-2 148900

 Strontium

UO2 2.2×101 488000
Buffer 1×10-4 0
PyC 2.3×10-2 197000
SiC 1.2×10-5 205000 1.8×1010 791000

A3-3 1×102 303000
A3-27(c) 1×102 303000
H-451 1.66×102 268000

 Silver

UO2 6.7×10-5 165000
Buffer 1×10-4 0
PyC 5.3×10-5 154000
SiC 3.6×10-5 215000

A3-3 1.6×104 258000
A3-27(c) 1.6×104 258000
H-451 1.38×102 226000

표 5.1. Cesium, strontium 및 silver의 확산계수

 (a) Values for FPR calculation in a PMR.
 (b) φ= fluence (1021 nvt).
 (c) The values of A3-3 are used.



- 27 -

Element A B G E d1 d2
Cs 25.14 -44930 -3.118 6707 0.122 0.

Ag(a) 24.0 -35700 -1.56 6120 2.04 1.79×10-3
Sr 22.8 -50617 -0.913 5214 -1.897 0.

표 5.2. 페블 표면에서 cesium, strontium 및 silver의 수착평형상수

 (a) 흑연구조물 자료와 같다고 가정함.

Element A B G E d1 d2 Data(a)

Cs 19.33 -4.729×104 1.518 4338 3.397 6.15×10-4 Yes
Ag 19.3 -4.73×104 1.51 4340 3.40 6.15×10-4 No
Sr 54.3 -1.49×105 -8.52 2.85×104 3.13 0.0 Yes

표 5.3. 컴펙트 표면에서 cesium, strontium 및 silver의 수착평형상수

 (a) Indicates whether experimental data exists for sorption of the FP in graphite, and the type
    of graphite.

Element A B G E d1 d2 Data(a)

Cs 24.00 -35730 -1.561 6123 2.035 1.786×10-3 H-451
Ag 24.0 -35700 -1.56 6120 2.04 1.79×10-3 No
Sr 19.38 -40090 -0.324 4088 -2.12 0.0 H-451

표 5.4. 흑연구조물 표면에서 cesium, strontium 및 silver의 수착평형상수

 (a) Indicates whether experimental data exists for sorption of the FP in graphite, and the type
    of graphite.

Materials Thermal conductivity (W m-1 K-1)
 UO2 kernel MATPRO [14]
 Low-density pyrocarbon 0.5
 High-density pyrocarbon 4
 Silicon carbide 16
 Graphite 25

표 5.5. 피복입자 및 흑연의 열전도도
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Layers Thickness (μm) Density (g/cm3)
OPyC 40 1.90
SiC 35 3.20
IPyC 40 1.90
Buffer 100 or 95 1.02
Kernel 500* 10.83
Partition factors between layers
Kernel - Buffer 1
Buffer - IPyC 1
IPyC - SiC 2
SiC - OPyC 1

표 5.6. 피복입자의 두께, 밀도 및 분배계수

 * Diameter

제 1 절  가열조건에서 피복입자에서의 방출

  그림 5.1에 지름이 500 μm인 UO2 연료핵이 1200 ℃　및 1600 ℃로 가열될 때 그 

연료핵에서 방출되는 
137Cs의 방출분율을 나타내었다. 확산계수가 일정하다고 가정하

면 다음과 같은 해석해가 존재한다[16].

  

  

  

∞




 
 ′ , (5.1)

여기서 ′   . 해석해와 COPA-FPREL로 계산한 수치해가 매우 잘 일치하고 있

다.
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그림 5.1. UO2 연료핵에서 137Cs의 방출분율

  그림 5.2는 가열 중인 TRISO 피복입자에서 방출되는 
137Cs, 90Sr, 110Agm

의 방출분율

을 나타내고 있다. 가열은 처음 200 시간 동안은 1600 ℃에서 행해지고, 그 다음 200 
시간은 1800 ℃에서 행해진다. 이 경우 완충층의 두께는 100 μm로 하였다. 핵분열

생성물 중에서 
110Agm

의 방출률이 제일 크다. 처음 200 시간은 
90Sr의 방출률이 

137Cs
의 방출률보다 매우 크지만, 가열 종료 시점에서는 두 핵분열생성물의 방출률은 거

의 같아지고 있다. 
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그림 5.2. 가열 중인 TRISO로 부터의 137Cs, 90Sr, 110Agm의 방출분율

            (1600 ℃로 200시간 가열 후 1800 ℃ 200시간 추가 가열)

제 2 절  가열조건에서 페블에서의 방출

  페블에 들어 있는 피복입자의 수는 15000개이다. 페블의 지름은 6 cm이고, 페블의 

핵연료 영역은 5 cm이다. 피복입자의 파손율은 4×10-5
로 가정하였다. 완층층, 내부

열분해탄소층, 탄화규소층, 외부열분해탄소층 및 흑연에서의 오염률은 각각  1×10-3,  
1×10-4,  1×10-6,  1×10-6,  1×10-6

으로 가정하였다. 이 경우 완충층의 두께는 100 
μm로 하였다. 핵분열생성물은 초기에는 연료핵에만 일정하게 존재한다고 가정하였
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다. 그림 5.3에 1800 ℃로 가열 중인 장전 페블에서 방출되는 
137Cs, 90Sr, 110Agm

의 방

출분율을 나타내었다. 핵분열생성물 중에서 
110Agm

의 방출률이 제일 크다. 137Cs 및 

90Sr의 방출률은 가열초기를 제외하고는 거의 일치하고 있다. 가열초기에는 
137Cs의 

방출률이 
90Sr의 방출률보다 매우 크다.

그림 5.3. 1800 ℃로 가열 중인 장전 페블에서의 137Cs, 90Sr, 110Agm의

          방출분율

제 3 절  PBR 운전조건에서 페블에서의 방출

  표 5.7에 방출률 계산을 위해 설정한 PBR 관련 자료를 나타내었다. 최대 플루언스
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와 최대 운전시간은 각각 4×1021 nvt 및 860 일로 하였다. 플루언스와 시간은 일차

종속 관계에 있다고 가정하였다. 운전기간 중의 냉각재 온도는 500 ℃ 및 900 ℃로 

일정하다고 가정하였다. 피복입자의 파손율은 4×10-5
로 가정하였다. 완층층, 내부열

분해탄소층, 탄화규소층, 외부열분해탄소층 및 흑연에서의 우라늄 오염률은 각각  

1×10-3,  1×10-4,  1×10-6,  1×10-6,  1×10-6
으로 가정하였다. 이 경우 완충층의 두

께는 95 μm로 하였다. 흑연은 A3-3이라고 가정하였다.
  그림 5.4 및 5.5에 각각 냉각재 온도 500 ℃ 및 900 ℃로 운전 중인 PBR 페블에서 

방출되는 
137Cs, 90Sr, 110Agm

의 방출분율을 나타내었다. 전 운전기간에 걸쳐 핵분열생

성물 방출분율이 
110Agm, 137Cs, 90Sr의 순으로 크다. 냉각재 온도가 500 ℃일 때 

90Sr의 

방출률은 다른 두 핵종에 비해 극히 작다. 운전시간이 860일 때 
137Cs, 90Sr, 110Agm

의 

방출분율은 각각 1.03×10-8 ~ 7.15×10-4, 4.67×10-16 ~ 8.88×10-7, 3.14×10-6 ~ 
2.73×10-2

로 계산되었다. 그림 5.4 및 5.5에 따르면 
137Cs, 90Sr, 110Agm

의 방출은 냉각

재 온도에 크게 의존하고 있다.

Design parameters Values
Active core height/inner diameter (m) 11/3.7
Fuel material UO2Enrichment (wt. %) 8
Thermal power (MW) 400
Power density (W/cm3) 4.3
Inlet/outlet temperature (℃) 500/900
Coolant mass velocity (kg/s) 185
Primary coolant pressure (MPa) 9.0
Number of pebbles in a core 450000
Number of coated particles per pebble 15000
Diameters of fuel region/pebble (cm) 5/6

표 5.7. 시험계산을 위한 pebble-bed reactor
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그림 5.4. 냉각재 온도 500 ℃일 때 PBR 페블에서 방출되는 137Cs,
          90Sr, 110Agm의 방출분율
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그림 5.5. 냉각재 온도 900 ℃일 때 PBR 페블에서 방출되는 137Cs,
         90Sr, 110Agm의 방출분율

제 4 절  PMR 운전조건에서 육각블럭에서의 방출

  표 5.8에 방출률 계산을 위해 설정한 PMR 관련 자료를 나타내었다. 최대 플루언스

와 최대 운전시간은 각각 4×1021 nvt 및 860 일로 하였다. 플루언스와 시간은 일차

종속 관계에 있다고 가정하였다. 운전기간 중의 냉각재 온도는 590 ℃ 및 950 ℃로 

일정하다고 가정하였다. 피복입자의 파손율은 4×10-5
로 가정하였다. 완층층, 내부열

분해탄소층, 탄화규소층, 외부열분해탄소층 및 흑연에서의 우라늄 오염률은 각각  

1×10-3,  1×10-4,  1×10-6,  1×10-6,  1×10-6
으로 가정하였다. 이 경우 완충층의 두

께는 95 μm로 하였다. 컴펙트 및 흑연구조물의 흑연은 H-451이라고 가정하였다.
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  그림 5.6에 출력과 냉각재 온도에 따른 equivalent slab의 길이 변화를 나타내었다. 
초기의 입자 당 출력은 317 mW, 최종 시점에서의 입자 당 출력은 123 mW로 계산

되었다. 피복입자 당 출력이 시간에 따라 변하기 때문에 COPA-FPREL로 육각블럭에

서의 방출률을 계산할 때 매 시점 마다 새로운 equivalent slab의 길이가 그림 5.6에 

따라 보간 (interpolation)하여 계산된다. 그림 5.7 및 5.8에 각각 냉각재 온도 590 ℃ 
및 950 ℃로 운전 중인 PMR 육각블럭에서 방출되는 

137Cs, 90Sr, 110Agm
의 방출분율을 

나타내었다. 냉각재 온도가 590 ℃일 때 
90Sr은 방출되지 않는 것으로 평가되었다. 

137Cs의 방출분율이 
110Agm

의 방출분율보다 더 크다. 냉각재 온도가 950 ℃일 때는 방

출분율이 
110Agm, 137Cs, 90Sr의 순으로 크다. 표 5.4에 따르면 

110Agm
과 

137Cs의 흑연구

조물 표면에서의 수착평형 특성은 별 차이가 없다. 표 5.1의 흑연구조물에서의 확산

자료에 의하면 약 760 ℃ 이하에서는 
137Cs의 확산계수가 

110Agm
의 확산계수보다 더 

크고, 약 760 ℃ 이상에서는 반대로 된다. 이 때문에 냉각재 온도가 590 ℃ 및 950 
℃일 때 

110Agm
와 

137Cs의 방출분율의 크기가 뒤바뀐다. 운전시간이 860일 때 
137Cs, 

90Sr, 110Agm
의 방출분율은 각각 1.34×10-13 ~ 1.67×10-2, 0 ~ 1.14×10-3, 9.25×10-18 ~ 

1.99×10-1
로 계산되었다. 그림 5.7 및 5.8에 따르면 

137Cs, 90Sr, 110Agm
의 방출은 냉각

재 온도에 크게 의존하고 있다.
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Design parameters Values
Active core height/inner diameter (m) 7.93/2.96
Fuel material UO2Enrichment (wt. %) 19.8
Thermal power (MW) 600
Power density (W/cm3) 6.6
Inlet/outlet temperature (℃) 590/950
Coolant mass velocity (kg/s) 320
Primary coolant pressure (MPa) 7.0
Number of fuel columns in a core 102
Number of fuel blocks in a fuel column 10
Number of compacts in a fuel block 3126
Number of coated particles in a compact 4830
Compact diameter/length (mm) 12.45/49.3

표 5.8. 시험계산을 위한 prismatic modular reactor
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그림 5.6. 출력 및 냉각재 온도에 따른 equivalent slab 길이의

           변화
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그림 5.7. 냉각재 온도 590 ℃일 때 PMR 핵연료 육각블럭에서

           방출되는 
137Cs, 90Sr, 110Agm의 방출분율
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그림 5.8. 냉각재 온도 950 ℃일 때 PMR 핵연료 육각블럭에서

          방출되는 
137Cs, 90Sr, 110Agm의 방출분율 
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제 5 장  결론

  고온가스로의 핵연료에 적용할 수 있는 핵분열생성물 방출 분석코드 

COPA-FPREL을 개발하였다. COPA-FPREL은 원자로 운전조건, 조사조건 및 가열조

건에서 고온가스로의 피복입자 및 핵연료체 내부의 온도 및 핵분열생성물 농도 분포

를 계산한다. 그 농도분포를 이용하여 핵연료체에서 냉각재로의 핵분열생성물 방출

을 계산한다. UO2 연료핵에서의 137Cs 방출률 계산 결과, 해석해와 COPA-FPREL에 

의한 수치해가 매우 잘 일치하였다. COPA-FPREL을 이용하여 원자로운전조건에서의 

방출분율을 계산한 결과, PBR 운전조건에서는 110Agm, 137Cs, 90Sr의 순으로 방출분율

이 큰 것으로 평가되었다. PMR 운전조건에서는 저온일 때는 137Cs, 110Agm, 90Sr의 순

으로, 고온일 때는  110Agm, 137Cs, 90Sr의 순으로 방출분율이 큰 것으로 평가되었다. 
방출분율은 온도에 크게 의존하였다. IAEA CRP-6 accident benchmarking program을 

통하여 COPA-FPREL에 대한 검증 (verification) 및 타당화 (validation) 작업을 수행하

고 있다. 
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부록 A.  핵분열생성물 확산에 대한 유한차분식

  핵분열생성물의 구형 매질에서의 확산은 다음의 식으로 표현한다.




   



 



 

 , (A.1)

여기서

 = 핵분열생성물의 농도 (μmol/cm3),
 = 생성률 (μmol cm-3 s-1),
 = 확산계수 (cm2/s),
λ = 붕괴상수 (s-1),
r = r 좌표 (cm),
t = 시간 (s)

이다. 유한차분법에서는 그림 A.1과 같이 구형 매질을 그 중앙에서 표면까지를 M-1 
개의 유한차분구간으로 나눈다. 특정 시간에서 각 구간 안에서는 물성이 동일하다고 

가정한다.
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그림 A.1. 확산매질에서 유한차분구간 

식 (A.1)을 부터  까지 체적에 대하여 적분하면 다음과 같다.




  






  
  



  
 



  


 

  . (A.2)

식 (A.2)의 각 항을 전개하면 다음과 같다. 




  


≈

  , (A.3)




  
 ≈

 , (A.4)




  
 ≈ , (A.5)
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  ≈ 

 

 


 

  
 , (A.6)

여기서

          (A.7)

이다. 식 (A.3)-(A.6)을 식 (A.2)에 대입하고, J1 = 0을 적용하면 다음과 같다.




 

  


 

 


 

 . (A.8)

식 (A.8)을 시간에 대해서 적분하면 다음과 같다.





 

  

    
    

       
  

   






 
   

  
   






 
   

  
   

. (A.9)

식 (A.9)를 정리하면 다음과 같은 유한차분식을 얻을 수 있다.




 


  
 , (A.10)

여기서
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 , (A.11)


   

 , (A.12)


     

     
   

     
  

  
 

   
   

 , (A.13)


  




 
 . (A.14)

식 (A.1)을     부터  까지 부피에 대하여 적분하면 다음과 같다.


 

 





  

 
  

  

 
 

  

 


 

  
 . (A.15)

식 (A.15)의 각 항을 전개하면 다음과 같다. 


 

 


≈  

  , (A.16)


 

 
 ≈     , (A.17)
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 ≈   , (A.18)


 

 


 

  

≈  

  
    

  





 
  

    
 


 










 

    

 , (A.19)

여기서

             ⋯ , (A.20)

         ⋯  , (A.21)

  
  

  , (A.22)

         = 절점 m에서 오른편의 농도,
         = 절점 m에서 왼편의 농도,
         = 절점 m에서의 분배계수

이다. 식 (A.16)에서 식 (A.19)를 식 (A.15)에 대입하면 다음과 같다.
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 . (A.23)

식 (A.23)을 시간에 대해서 적분하면 다음과 같다.

 



 

 

     
  

   
     

  
     

 

  


    
     

     
   





 
  


    
 




 




       






 
       

      
   

 

(A.24)

식 (A.24)를 정리하면 다음과 같은 유한차분식을 얻을 수 있다.


  

 


 
  

  
 , (A.25)

여기서
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  ⋯  ,


     

  , (A.26)


   

   , (A.27)


           

    
 , (A.28)


      

   
   

        
 

    
   

   
  

  
 

      
   

 , (A.29)


  




 
 (A.30)

이다.
  절점 m=M에서의 유한차분식은 같은 방법으로 다음과 같이 구할 수 있다.


 

 


  
 , 

(A.31)

여기서


    

  , (A.32)
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  , (A.33)


    

    
  

        
 

   
  

    
  

  
 

  
  

 , (A.34)


 = 절점 M에서의 current (μmol cm-2 s-1)

이다.
  Slab과 cylinder에 대해서도 구형 매질에서와 같은 방법으로 유한차분식을 구할 수 

있으며, 변수의 일부가 다음과 같이 정의된다. 

  Slab의 경우:


  


   (A.35)

     (A.36)

     (A.37)

  Cylinder의 경우:
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  (A.38)

            (A.39)

        (A.40)
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부록 B.  흑연표면에서의 물질전달

  그림 B.1과 같이 헬륨 기체에 접해있는 흑연 표면에서는 기체막이 형성된다. 그 

기체막을 통하여 물질전달이 일어난다. 그 흑연 표면에서의 current는 다음과 같다.

    ∞ , (B.1)

여기서

  

  (μmol/cm3), (B.2)
R = 8.314 (J mol-1 K-1),

       T = 온도 (K),
       P = 압력 (Pa),
       Ca = 기체막에서 흑연 쪽에서의 핵분열생성물 농도 (μmol/cm3),
       ∞  = 냉각재에서 핵분열생성물 농도 (μmol/cm3),

h = 냉각재에서 핵분열생성물의 물질전달계수 (cm/s),
D = 확산계수 (cm2/s),
r = r-좌표 (cm),
첨자 i = 핵분열생성물

이다.



- 58 -

그림 B.1. 고온가스로 핵연료체에서 핵분

          열생성물의 농도

  
흑연과 냉각재의 경계면에서 흑연 표면에서의 핵분열생성물 농도와 기체막의 흑연 

쪽에서의 핵분열생성물 증기압은 단성분 혹은 다성분 수착평형 (sorption isotherm)으

로 다르게 표현할 수 있다.

B.1. 단성분 수착평형

    흑연과 냉각재의 사이에 형성된 기체막에서 흑연 쪽에서의 핵분열생성물 증기압

을 단성분 수착평형으로 나타내면 다음과 같다.

  




 




  

 , (B.3)

여기서
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P = 흑연과 냉각재의 사이에 형성된 기체막에서 흑연 쪽에서의 증기압 (Pa),
C = 흑연 표면에서의 농도 (μmol/cm3),
ρ = 흑연 밀도 (g/cm3),
Cm,t =    = transition concentration (μmol/g),
x = A + B/T,
y = G + E/T,

       T = 흑연표면의 온도 (K),
       A, G, d1 = 상수 (-),
       B, E, d2 = 상수 (K),

이다.
  기체막에서 흑연 쪽의 농도는 이상기체법칙에 의해 다음과 같다.

 
  . (B.4)

흑연 표면에서의 current는 다음과 같이 변환된다.

    , (B.5)

여기서

   , (B.6)
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, (B.7)

  ∞  (B.8)

이다.

B.2. 다성분 수착평형

    흑연과 냉각재의 사이에 형성된 기체막의 흑연 쪽에서의 핵분열생성물의 증기압

을 다성분 수착평형으로 나타내면 다음과 같다.

    

 





 
  , (B.9)

여기서

    
 , (B.10)

 
      , (B.11)

       , (B.12)

       , (B.13)
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Isotope α β γ δ
Cmono

(μmol/cm3)
Sr

Ba

Cs

12.8

  5.90

26.0

-38.7

-34.3

-56.3

     0.034

     0.566

  -6.3

  1.78

  3.28

10.5

20.8

20.4

14.0

표 B.1. Freundlich sorption isotherm parameters

C = CM = 흑연 표면에서의 농도 (μmol/cm3),
Cmono = geometric monolayer concentration (μmol/cm3),
Pmono = Cmono에 대응하는 기상(gas phase)의 압력 (Pa),
α, β, γ, δ = Freundlich sorption isotherm parameters

이다. Freundlich sorption isotherm parameter는 표 B.1에 나타내었다. 

식 (B.9)를 식 (B.4)에 대입하면 다음과 같다.

   , (B.14)

여기서

  

 
    , (B.15)

 





   (B.16)
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이다. S의 하한값은 0.033이다.
  식 (B.14)를 식 (B.1)에 대입하고 정리하면 다음과 같다.

     , (B.17)

여기서

   , (B.18)

  ∞ (B.19)

이다.
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부록 C.  컴펙트와 흑연구조물 사이의 gap을 통한 물질전달

  컴펙트 표면과 흑연의 표면 각각에 기체막이 형성된다. 컴펙트 표면에서 핵분열생

성물이 증발하여 gap으로 유입되고, 흑연 표면에서 침착하면서 gap에서 방출된다. 
gap에서의 농도 분포는 그림 C.1과 같다. 실제의 농도 분포는 실선과 같지만, 이 경

우 기체막을 통한 물질전달을 계산하기 위해서는 기체막에서의 물질전달계수가 알려

져야 한다. 보수적 계산을 위하여, gap에서의 핵분열생성물의 증기압이 흑연 및 컴

펙트 표면에서의 핵분열생성물 농도와 동시에 수착평형을 이루고 있다고 가정한다. 
이 평형모델에서는 물질전달계수가필요하지 않다.

그림 C.1. 컴펙트 및 흑연구조물 사이의 gap
         에서의 핵분열생성물의 농도
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C.1. 수착평형조건

    Gap에서 핵분열생성물의 증기압은 컴펙트 및 흑연 표면에서의 핵분열생성물 농

도와 동시에 수착평형에 있다고 가정하면 다음과 같이 표현할 수 있다.

   
 

  
    

 
  

     , (C.1)

여기서

Pgap = gap에서의 기체압 (Pa),
Cm = mass concentration (μmol/g) = ,
C = volume concentration (μmol/cm3),
ρ = 밀도 (g/cm3),
Cm,t =    = transition concentration (μmol/g),
x = A + B/T,
y = G + E/T,

       T = 온도 (K),
       A, G, d1 = 상수 (-),
       B, E, d2 = 상수 (K),

첨자 f = 컴펙트,
첨자 g = 흑연

이다. 
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  컴펙트 표면에서의 농도는 흑연 표면에서의 농도의 함수로 표현할 수 있다.

   . (C.2)

식 (C.2)를 Taylor 전개하면 다음과 같다.


 

   , (C.3)

여기서

  
 

  , (C.4)

  
  

 , (C.5)








  

  
 

 
  

   , (C.6)

k = iteration number

이다.

C.2. 물질수지
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    Gap 내부에서의 핵분열생성물의 변화량은 다음과 같다.






      



  , (C.7)

여기서

t = 시간 (s),
Vgap = gap의 부피 (cm3),
dVgap = dr․1․1  (cm3),
r = r 좌표 (cm),

 J = current (μmol cm-2 s-1),
      Af = 컴펙트 표면적의 1/6 (cm2),

rf = 컴펙트의 반지름 (cm),
       Ac = 냉각재 통로 표면적의 1/12 (cm2),

rc = 냉각재 통로의 반지름 (cm),
λ = 붕괴상수 (s-1)

이다. 식 (C.7)의 적분항을 계산하면 다음과 같다.




       . (C.8)

다시 식 (C.8)을 유한차분식으로 나타내면 다음과 같다.
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  , (C.9)

여기서

(n) = time step,

    
       

  

   
   

   
 , (C.10)


 


   (C.11)

이다. 식 (C.11)에서 gap에서의 핵분열생성물의 증기압은 식 (C.1)을 이용하여 계산할 

수 있다.

C.3. 컴펙트 및 흑연 표면에서의 유한차분식

    그림 C.2에 gap 주변의 유한차분구간을 나타내었다.

그림 C.2. gap 주변의 유한차분구간
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  Gap 주변에서 핵분열생성물의 이동은 다음과 같이 Fick 확산식으로 나타낸다.




   



 



 

 , (C.12)

여기서

    ≤     ≥  
 , (C.13)

 = 핵분열생성물의 농도 (μmol/cm3),
 = 선원항 (μmol cm-3 s-1),
 = 확산계수 (cm2/s)

이다.
  식 (C.12)를  에서   까지 부피에 대하여 적분하면 다음과 같다.



 







 


  


 


 


 




 

   . (C.14)

식 (C.14)의 각 항을 전개하면 다음과 같다. 



 




≈    

   , (C.15)
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 ≈  

    , (C.16)



 


 ≈       , (C.17)



 




 

  

≈      


       

 , (C.18)

여기서

     
   

   , (C.19)

    
   

   , 
(C.20)

          = 절점 Nf+1에서 오른편의 농도,
          = 절점 Nf+1에서 왼편의 농도,
         = 절점 Nf+1에서의 분배계수

이다. 식 (C.15)에서 식 (C.18)을 식 (C.14)에 대입하면 다음과 같다.
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. (C.21)

식 (C.21)을 시간에 대해서 적분하면 다음과 같다.

    
 
   

  

        
     

   
         

    
     






    
  

   






       
     

   

      
     

   

 

(C.22)

식 (C.22)를 정리하면 다음과 같은 유한차분식을 얻을 수 있다.

 
 

 
   

      
   

  , (C.23)

여기서

 
   

 , (C.24)

 
           

   , (C.25)
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 , (C.26)


  




  (C.27)

이다.
  같은 방법으로 식 (C.12)를   에서     까지 부피에 대하여 적분하면 

다음과 같은 유한차분식을 얻을 수 있다.

 
   

   
   

   
   

  , (C.28)

여기서

 
          

  , (C.29)

 
    

    , (C.30)

 
        

      
   

         
  

    
  

      
   

    
  

 , (C.31)
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      , (C.32)

 
   

 


 (C.33)

이다.
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부록 D.  헬륨에서 핵분열생성물의 물질전달계수

 헬륨 냉각재에서 핵분열생성물 i의 확산계수는 다음과 같다.

   
 




 


















 





 
 


 



 , (D.1)

여기서

 = 0.1682 = 1 atm, 0 ℃에서의 확산계수 (cm2/s),
 = 1000 (K),
 = 23.83×101325 (Pa),
 = 137 (g/mol),
T = 냉각재 온도 (K),
P = 전압 (Pa),
M = 핵분열생성물의 분자량 (g/mol),
첨자 i 는 핵분열생성물

이다.
  튜브 속의 환상유동(annular flow)에서 강제대류에 의한 핵분열생성물의 물질전달

계수는 다음과 같다.
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≥ 


 





        


 

 

 
   ≥ 

 , (D.2)

여기서

h = 헬륨 냉각재에서 핵분열생성물의 물질전달계수 (cm/s),
= 헬륨 냉각재에서 핵분열생성물의 확산계수 (cm2/s),
dc = 냉각재 통로의 수력학적 지름 (cm),
L = hydrodynamic entry length (cm),
Re = Reynolds number,
Sc = Schmidt number

이다. Reynolds number와 Schmidt number는 각각 다음과 같다.

 



 , (D.3)

 

 , (D.4)

여기서

 = 냉각재 유속 (cm/s),
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ρ = 냉각재 밀도 (g/cm3),
μ = 냉각재 동적 점도 (g cm-1 s-1),
 = 냉각재 질량 유속 (g/s)

이다. 헬륨 냉각재의 동적점도는 다음과 같다.

  × 
 

 (D.5)

이다.
  PBR의 페블에서 냉각재로의 핵분열생성물의 물질전달계수는 다음과 같다.

 

  , (D.6)

여기서

dpebble = pebble의 지름 (cm),
Sh = Sherwood number

이다. Sherwood number는 다음과 같다.

  



 



 , (D.7)
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여기서 ε는 페블층 (pebble bed)의 공극률 (void fraction)이다.
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부록 E.  Line inversion 법에 의한 삼중 대각방정식계의 해

  삼중 대각방정식계 (a system of tridiagonal algebraic equations)는 다음과 같이 표

현할 수 있다.

     , (E.1)

           ⋯   , (E.2)

     . (E.3)

식 (E.1)에서 (E.3)의 양변을 V로 나누고 정리하면 다음과 같다.

   , (E.4)

           ⋯   , (E.5)

여기서

   , (E.6)

   , (E.7)
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    ⋯   , (E.8)

  

   
    ⋯   (E.9)

이다.
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