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本文利用Fick扩散定律, 给出经典方法和改进的两种累积释放份额的严格数学表达式, 并分析与之相关
的穿透时间的物理内涵, 并分别用以上两种方法计算 137Cs, 90Sr, 110mAg三种重要放射性核素通过SiC层扩
散的累积释放份额. 研究表明, 传统的 “穿透时间”概念并非放射性核素释放到SiC层外的时间, 本文提出的
改进方法可以更准确的描述放射性核素在燃料元件中的输运和扩散行为.
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1 引 言

球床式高温气冷堆被称为具有第四代特征的

先进核反应堆, 作为一个有重要国际影响和示范意
义的先进反应堆, 其放射性裂变产物释放行为以及
由此带来的辐射安全特性显得尤为重要 [1]. 高温气
冷堆运行时产生的裂变产物在其球形燃料元件及

其燃料包覆颗粒中的扩散行为是所有源项分析、辐

射安全性检验、反应堆固有安全性论证的基础之一,
所以这一领域的研究引起了广泛的重视 [2,3].

我国 10 MW高温气冷实验堆 (HTR-10)是国
内第一个球床式高温气冷堆 [3], 它采用我国自行设
计、制造的包覆颗粒球形燃料元件 (一个燃料球内
区镶嵌着近万个燃料包覆颗粒), 具有自主的知识
产权 [4]. 球床高温气冷堆燃料元件中的核燃料为
TRISO型包覆颗粒, 其由核燃料UO2核芯陶瓷颗

粒、疏松热解碳层、内致密热解碳层、碳化硅 (SiC)
层和外致密热解碳层组成. 上述包覆层在设计温度

下可以很好地阻止裂变产物逸出燃料颗粒, 是保证
核电站安全的第一道屏障 [4], 其结构如图 1所示.

高温气冷堆运行时, 燃料颗粒中的SiC是阻挡
放射性核素扩散出颗粒的关键部分, 因此关于SiC
层制备、物性的有关研究很多. 有关研究提出 “穿透

图 1 高温气冷堆燃料元件及其燃料包覆颗粒示意图
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时间”的概念 [5], 认为其放射性核素从燃料颗粒中
穿透SiC层并大量释放到包覆颗粒外的时间, 并用
以考量高温气冷堆的安全性, 引起了广泛关注. 然
而这一概念的物理含义并不明确, 也一直缺乏完善
的数学推导, 这对于评价高温气冷堆的安全性是不
严谨的.

本文将利用Fick扩散定律, 给出经典方法和
根据物理实际改进的两种累积释放份额的严格数

学表达式, 比较其物理意义、前提假设和结论计算
的不同之处, 并分析与之相关的 “穿透时间”的物
理内涵, 进而结合HTR-10高温气冷堆等几种气冷
堆的设计参数, 用以上两种方法计算 137Cs, 90Sr,
110mAg三种放射性核素通过TRISO包覆颗粒中
SiC层扩散的累积释放份额, 在分析和比较的基础
上, 澄清 “穿透时间”的物理内涵和应用范围, 为更
准确分析评价放射性核素在燃料元件中的释放提

出新的方法.

2 累积释放份额严格表达式的数学推
导及其物理内涵

2.1 经典方法的模型构建与数学推导

反应堆运行生成的放射性核素在内的物质扩

散遵循Fick扩散定律 [6,7], 由于在局域可认为包覆
颗粒中的SiC层是无限大平板, 因此Fick定律可表
示为

∂C

∂t
= D

∂2C

∂x2
, (1)

其中C为核素在扩散介质中的浓度 (atom/cm3); t
为时间坐标 (s); x为空间坐标 (cm); D 为核素在扩
散介质中的扩散系数 (cm2/s), 与核素、材料、温度
有关. 假设SiC层的厚度为d, 并认为对于SiC层及
内部核芯区是有一定厚度的空心球体模型, 内部核
芯区具有初始浓度分布C = f(r), 边界条件为

C = C1|r=ri ,t>0, C = C2|r=rs,t>0, (2)

其中, r为空间坐标 (cm); ri为SiC层内侧对应的半
径; rs为SiC层外侧对应的半径. 该空心球体模型
的一般解为 [8]

C =
riC1

r
+

(rsC2 − riC1)(r − ri)

rd

+
2

rπ

∞∑
n=1

rsC2 cosnπ − riC1

n

× sin
nπ(r − ri)

d
exp(−n2π2τ)

+
2

rd

∞∑
n=1

sin nπr

d
exp(−n2π2τ)

×
∫ d

0

r′f(x′) sin
mπ(r′ − ri)

d
dr′, (3)

其中, d = rs − ri为SiC层的厚度. 对 (3)式所满足
的条件进一步简化, 最初内部核芯区具有一定的浓
度常量C0, 则 (3)式可进一步简化为

C =
riC1

r
+

(rsC2 − riC1)(r − ri)

rd

+
2

rπ

∞∑
n=1

rs(C2 − C0) cosnπ − ri(C1 − C0)

n

× sin
nπ(r − ri)

d
exp(−n2π2τ). (4)

此处引入 “累积释放份额”来描述截止时间 t时, 核
素穿透SiC层的释放量占初始总量的百分比, 即

F (t) =
1

N

∫ t

0

−4πr2sD
∂C

∂r

∣∣∣
r=rs

dt′, (5)

这里, 认为初始时刻在SiC层内的核芯区中含有N

个核素原子, 则有C0 =
N

4πr3i /3
, 并且考虑最简单

的情况, 当C0 = C2 = 0时, 求得累积释放份额

F (t) = 3
rs
ri

d

ri

[
Dt

d2
− 1

6
− 2

∞∑
n=1

(−1)n

n2π2

× exp
(
−Dn2π2t

d2

)]
, (6)

可以发现, 当 t → ∞时, 上式的指数项趋近于 0,
F (t)最终变为线性方程

F (t) = 3
rs
ri

d

ri

(
Dt

d2
− 1

6

)
, (7)

其在 t轴上有一截距

t =
d2

6D
. (8)

式 (6)的函数图像如图 2所示.
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图 2 累积释放份额函数关系图
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该截距 t = d2/6D的物理意义为扩散物质在

实际扩散过程中需经一段时间进入稳态流动, 这与
扩散物质直接进入稳态扩散相比, 两者的时间差
等于该截距值, 也被称为 “时滞”(6)式中即是要求
F (t) > 0, 所对应的临界时间 t 所满足的关系为

t =
d2

D

(
1

6
+ 2

∞∑
n=1

(−1)
n exp

(
−n2π2Dt/d2

)
n2π2

)
,

(9)

该临界时间即为 “穿透时间”的严格数学表达式
(在 t很大时, 可以忽略指数项得到 t =

d2

6D
). 根据

以上推导可知, “穿透时间”其实是度量累积释放
份额何时大于 0的一个量, 在时间到达 “穿透时间”
时, 意味着开始有核素原子从SiC层外侧扩散出来,
但这时释放出的核素浓度仅仅是极微量的, 并非如
文献 [5]中所表述的: 达到 “穿透时间”后, SiC就失
去阻挡放射性核素的作用, 造成放射性核素大量
释放. 可见, “穿透时间”这一概念仅仅具有抽象意
义, 并不能作为考量包覆颗粒中SiC层阻挡裂变产
物能力的指标, 更不能作为评价反应堆安全性的
指标.

文献 [5]中用 t =
d2

6D
表示穿透时间 (即认为

近似认为F (τ) = 3
rs
ri

d

ri

(
τ − 1

6

)
), 忽略了后面的

级数项, 这造成了对于F (τ) > 0的时刻做的估

计产生了偏差. 我们设定穿透时间的严格解对应
的累积释放份额为F1 (τ), 近似解对应的累积释
放份额为F2 (τ), 取D = 10−16 m2/s, N = 1020,
d = 35 µm(其他参数参考HTR-10设计参数 [2]),则
可得图 3 .
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图 3 累积释放份额的严格解F1 (τ)和近似解F2 (τ)

从图 3可见, 如果用F (τ) = 3
rs
ri

d

ri

(
τ − 1

6

)
代替其严格表达式, 则计算放射性核素的累积释放

份额会有所偏差: 在任意时刻, 其放射性核素累积
释放份额都会较高, 而且过早的到达了 100%(即产
生的裂变产物完全释放到SiC层外), 这明显和实际
情况不符合.

从累积释放份额的推导中还可以看到, 其假设
前提为C = C1|r=ri ,t>0, 即SiC层内侧的浓度始终
为常量, 但在本研究中, 认为浓度应随核素的持续
扩散而不断降低更符合物理实际. 因此, 按照经典
方法推导出的累积释放份额是与物理实际不相符

合的, 按此计算出的值必定存在误差. 下文将对此
前提假设进行修正, 提出根据物理实际改进后的物
理模型和数学推导.

2.2 根据物理实际改进后的模型构建与数

学推导

反应堆运行时, 需考虑裂变产物的产生机理,
因此对应的裂变产物的扩散可描述成

∂C

∂t
= ∇ · (J)− λC + Q̇,

J = D∇C, (10)

其中J为核素的流密度 (atom/(cm2·s)); Q̇为核素
产生率 (atom/(cm3·s)); λ为核素的衰变常数 (s−1);
其他字母含义同 (1)式. 对于在反应堆安全中比较
关注的长寿命放射性核素 (如Cs, Sr, Ag等), 可认
为λ ≈ 0, 且由于 Q̇是常数, 所以亦可通过坐标变换
消掉. 综上, 球坐标下核素在燃料颗粒的SiC层中
的扩散方程可写为

∂C

∂t
= D

1

r

∂2

∂r2
(rC). (11)

所满足的初始条件 (ri为SiC层内侧对应的半径, rs

为SiC层外侧对应的半径):

C = 0|ri6r6rs,t=0 (12)

和边界条件:
4πr3i

3

dC
dt

∣∣∣
r=ri ,t>0

= 4πr2i D
∂C

∂r

∣∣∣
r=ri ,t>0

, (13)

C = 0|r=rs,t>0, (14)

认为初始时刻在核芯区的球体体积中有N个核素

原子, 则有Ci(t = 0) =
N

4πr3i /3
, 所有的核素原子

只能通过SiC层进行扩散, 假设内部核芯区和SiC
层内侧之间的浓度相同, 使用拉普拉斯变换, 由方
程 (11)和初始条件 (12)可得 (s为与 t对应的拉普
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拉斯变换后的自变量, C̄为C经过拉普拉斯变换后

的函数):

sC̄ = D
1

r

∂2

∂r2
(
rC̄
)
. (15)

SiC层内侧边界条件为(
sC̄ − C0

)
|r=ri ,t>0 =

3

ri
D
∂C

∂r

∣∣∣
r=ri ,t>0

. (16)

结合边界条件可以得到

C̄(r, s) =
C0

D∗ · 1

(q2 + 3γ2) sin q + 3γq cos q

×
ri

r
· sin

(
q
R− r

d

)
, (17)

其中, d = rs − ri为SiC层的厚度, C0为SiC层内
的初始浓度, γ = d/ri , D∗ = D/d2, q =

√
s/D∗.

累积释放份额可以解得

F̄ (s) =
1 + γ

s

[(
q2

3γ
+ γ

)
sin q

q
+ cos q

]−1

. (18)

根据留数定理, 上式可展开为m个简单部分形式

的和

F̄ (s) =
c1

s− s1
+

c1
s− s1

+ · · ·+ cm
s− sm

=

m∑
i=1

ci

s− si
, (19)

ci为待定常数, 为 F̄ (s)在 si处的留数, 由 ci =

lim
s→si

(s − si)F̄ (s)求得. 根据拉氏变换性质, 可求

得原函数

F (t) = L−1
[
F̄ (s)

]
= L−1

[
n∑

i=1

ci

s− si

]

=
n∑

i=1

cie
−si t. (20)

观察 F̄ (s), 显然其具有一个一级极点 s = 0, 在此极
点处的留数为

c1 = lim
s→0

s · 1 + γ

s

[(
q2

3γ
+ γ

)
sin q

q
+ cos q

]−1

= 1. (21)

其他极点应由下式确定:(
q2

3γ
+ γ

)
sin q

q
+ cos q = 0. (22)

可以解得

tan q = 3γq/
(
q2 + 3γ2

)
. (23)

由于 tan q具有周期性, 故其对应了无穷多个极
点, 根据留数定理, 并为了求解和表达的方便, 令
q = yi , 有

si = −D∗y2i , (24)

且

tan yi = 3γyi/
(
y2i + 3γ2

)
. (25)

那么, s = sm处的留数为

ci = lim
s→si

(s− si)F̄ (s) = lim
s→si

(s− si) ·
1 + γ

s

×

[(
y2i

3γ
+ γ

)
sin yi

yi
+ cos yi

]−1

= −
(1 + γ)yi(

y2i

6γ
+

1

2
+ γ +

6γ2 + 9γ3

2y2i − 6γ2

) . (26)

为简便表达, 我们令

Ti =
(1 + γ)yi(

y2i

6γ
+

1

2
+ γ +

6γ2 + 9γ3

2y2i − 6γ2

) , (27)

由上最终可得累积释放份额的表达式

F (t) =

n∑
i=1

cie
−si t

= 1−
∞∑
i=1

Ti exp
(
−D∗y2i t

)
, (28)

其中 yi由 (25)式决定, Ti由 (27)式决定. 累积释放
份额的函数曲线如图 4所示, 其中γ = 0.11.
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t/d
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1.0

F
↼t
↽

SiC

图 4 累积释放份额函数曲线图
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核素初期在SiC层中扩散, 1000 d左右开始有
核素 “穿透”SiC层的外侧, 这时累积释放份额从 0
开始增加, 最终一直上升到 1; 核芯区由于核素原
子不断向外扩散, 其对应的内部份额不断下降, 直
到最后为 0; 而SiC层中对应的份额在最初是呈上
升趋势, 期间达到峰值后, 开始持续下降, 最终接近
为0.

我们将 (28)式进一步简化, 令 τ = D∗t, 可得

F (τ) = 1−
∞∑
i=1

Ti exp
(
−y2i τ

)
. (29)

当使用 (29)式的累积释放份额表达式进行计算时
可根据 τ的大小分为两种情况来考虑. 当 τ比较大

时, 可以简单地只取级数项的前几项, 即可进行比
较准确的近似; 当 τ比较小时, 级数收敛性较差, 这
是由于Tm的符号在交替变换, 奇数项为上界, 偶数
项为下界. 这里我们使用拟合的方法给出累积释放
份额的参考两个近似计算公式.

当 τ < 0.07时, 累积释放份额为

Fsmall ≈
24γ (1 + γ)√

π
exp

(
− 1

4τ

)
τ1.5

[
1− 6τ (1 + γ)

+ 12τ2
(
5 + 6γ + 6γ2

) ]
. (30)
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100

100 1000 10000 100000

t/d

F
↼t
↽

图 5 累积释放份额的近似解与准确解

当 τ > 0.07时, 累积释放份额为

Fbig ≈ 1− (1 + γ/2) exp (−3γτ) . (31)

近似计算曲线如图 5所示, 可见近似解的精度比较
好的符合 (30)式的准确解.

2.3 两种方法的误差比较

我们将 2.1和 2.2节中两种累积释放份额做如
下比较 (取D = 10−17 m2/s, d = 35 µm).

如图 6所示, 经典方法得到的红色曲线仅有
4%—5% 的部分与实际曲线相符合, 这再次说明经
典方法因其前提假设与物理实际不符, 导致其最终
的累积释放份额与真实值存在误差, 因此经典方法
得到的结论不能直接用于反应堆的实际计算.

100 1000 10000 100000
10-6

10-5

10-4

10-3

10-2
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图 6 两种累积释放份额的误差比较

3 137Cs, 90Sr, 110mAg三种放射性核素
的累积释放份额分析

我们选取以下三种高温气冷堆来具体分析, 分
别是中国HTR-10高温气冷堆、德国AVR高温气冷
堆和THTR-300原型堆. 三种高温气冷堆燃料元件
的最高设计温度如表 1 [4].

表 1 三种高温气冷堆燃料元件的最高设计温度

堆型 表面 (一期运行)/◦C 中心 (一期运行)/◦C 事故工况 (一期工程/二期工程)/◦C

HTR-10 877 919 1230/1600

AVR 1250 1350

THTR-300 1170 1230
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计算累积释放份额时所用的扩散系数根据以

下公式求得 [4]:

D =
∑

i

D0,i exp(−Qi/RT ), (32)

其中, D0为指前因子 (m2/s); Q为活化能 (J/mol);

R为摩尔气体常量, R = 8.3143 (J/(mol·K)); T为
绝对温度 (K). 其取值参考文献 [4]. 鉴于许多温
度值较接近故每个堆型计算时只取最高的正常运

行温度值 (即中心温度)HTR-10再另取两个事故工
况温度值每种高温气冷堆中三种核素的 “穿透时
间”tB和累积释放份额F (τ)见表 2和表 3 .

表 2 HTR-10中的三种核素的累积释放份额

核素
运行温度 919◦C 一期工程事故工况温度 1230◦ 二期工程事故工况温度 1600◦

tB/d F1(τ) F2(τ) tB/d F1(τ) F2(τ) tB/d F1(τ) F2(τ)

137Cs 9323.1 0.012 0.001 680.9 0.012 0.001 24.1 0.012 0.001

90Sr 1910.3 0.012 0.001 26.4 0.012 0.001 0.97 0.012 0.001

110mAg 1747.3 0.012 0.001 19.6 0.012 0.001 0.65 0.012 0.001

表 3 AVR和THTR-300中的三种核素的累积释放份额

核素
AVR运行温度 1350◦ THTR-300运行温度 1230◦

tB/d F1(τ) F2(τ) tB/d F1(τ) F2(τ)

137Cs 307.7 0.012 0.001 680.9 0.012 0.001

90Sr 7.85 0.012 0.001 26.4 0.012 0.001

110mAg 5.49 0.012 0.001 19.6 0.012 0.001

比较累积释放份额的计算结果, 我们首先发现
温度变化对于核素的 “穿透时间”影响很大, 对于单
种核素来说, 温度越高, “穿透时间”越短, 但参照
累积释放份额可以发现, 经典方法和改进方法绝对
值都很低, 尤其是改进方法得到的累积释放份额仅
为 0.1%, 可见, 在达到 “穿透时间”的时候, 放射性
核素刚刚开始扩散出SiC层外侧, 远远没有达到大
量释放的程度, 更不意味着SiC层的失效. 比较三
种元素的在达到相同累积释放份额所用的 “穿透时
间”, 90Sr和 110mAg基本为同一量级且时间较短,
而 137Cs的 “穿透时间”明显长一些, 尤其在温度
很高时, 137Cs的 “穿透时间”比另外两种元素大两
个量级, 可见 137Cs的释放速率比 90Sr 和 110mAg
低. 对比两种累积释放份额的相对计算结果, 经
典方法F1(τ)结果为 1.2%, 改进方法F2(τ) 结果为

0.1%, 可见经典方法与真实情况相比, 在相对值上
有较大的误差, 且偏于保守.

由此, 根据 tB =
d2

6D
计算出反应堆燃料元件

“穿透时间”, 反算出此时燃料元件的累积释放份额,
证明了达到 “穿透时间”时放射性核素并不会出现
大量释放的情况, 也因此, “穿透时间”这一概念的
本身就存在着问题, 更不应该用它来衡量SiC层的

有效性和放射性核素穿透SiC 层的情况.

4 结 论

本文利用Fick扩散定律, 给出经典方法和根据
物理实际改进的两种累积释放份额的严格数学表

达式, 比较其物理意义、前提假设和结论计算的不
同之处, 并分析与之相关的 “穿透时间”的物理内
涵, 进而结合HTR-10高温气冷堆等几种堆型的数
据, 分别用以上两种方法计算 137Cs, 90Sr, 110mAg,
三种放射性核素通过SiC层扩散的累积释放份额,
通过分析其绝对值, 论证了达到所谓的 “穿透时间”
时, 放射性核素的累积释放份额极小, 并未大量释
放到SiC层之外, 这一物理量不能作为评估高温气
冷堆安全与否的标准. 通过分析累积释放份额的相
对值, 证明本文提出的改进方法可以更准确衡量放
射性核素在燃料元件中的释放情况, 可以减少降低
不必要的保守性.
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Abstract
During high-temperature gas refrigeration reactor (HTGR) operation, SiC in the fuel particles is the key structure

for stopping radionuclides diffusing from the particles. Researchers put forward the concept of breakthrough time, which
is the time of a large amount of radionuclides released through SiC from the particles, for the consideration of HTGR
safety. However, this concept is not so accurate. This paper gives a strict expression of cumulative fractional release
interims of classic and improved methods, and also analyses the relevant physical content of breakthrough time in the
use of Fick’s law of diffusion. By computing the cumulative fractional release of three kinds of important radionuclides
137Cs, 90Sr and 110mAg, and using the above two methods, we find that the traditional meaning of the physical quantity
is not the time of radionuclides released from SiC. The improved method is more accurate for describing the release and
transport condition of radionuclides in nuclear fuel particles.
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