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Abstract   Nuclear forensics has been understood as a mendatory component in the international 
society for nuclear material control and non-proliferation verification. Radiochronometry of nuclear 
activities for nuclear forensics are decay series characteristics of nuclear materials and the Bateman 
equation to estimate when nuclear materials were purified and produced. Radiochronometry values have 
uncertainty of measurement due to the uncertainty factors in the estimation process. These uncertainties 
should be calculated using appropriate evaluation methods that are representative of the accuracy 
and reliability. The IAEA, US, and EU have been researched on radiochronometry and uncertainty of 
measurement, although the uncertainty calculation method using the Bateman equation is limited by 
the underestimation of the decay constant and the impossibility of estimating the age of more than one 
generation, so it is necessary to conduct uncertainty calculation research using computer simulation 
such as Monte Carlo method. This highlights the need for research using computational simulations, 
such as the Monte Carlo method, to overcome these limitations. In this study, we have analyzed 
mathematical models and the LHS (Latin Hypercube Sampling) methods to enhance the reliability of 
radiochronometry which is to develop an uncertainty algorithm for nuclear material radiochronometry 
using Bateman Equation. We analyzed the LHS method, which can obtain effective statistical results with 
a small number of samples, and applied it to algorithms that are Monte Carlo methods for uncertainty 
calculation by computer simulation. This was implemented through the MATLAB computational 
software. The uncertainty calculation model using mathematical models demonstrated characteristics 
based on the relationship between sensitivity coefficients and radiative equilibrium. Computational 
simulation random sampling showed characteristics dependent on random sampling methods, sampling 
iteration counts, and the probability distribution of uncertainty factors. For validation, we compared 
models from various international organizations, mathematical models, and the Monte Carlo method. 
The developed algorithm was found to perform calculations at an equivalent level of accuracy compared 
to overseas institutions and mathematical model-based methods. To enhance usability, future research 
and comparisons · validations need to incorporate more complex decay chains and non-homogeneous 
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1. 서  론

Nuclear Forensics (이하, 핵감식)은 국제사회에서 핵비

확산 검증 분야에 필수적인 부분으로 인식되고 있으며, 

IAEA를 중심으로 미국, EU의 주도로 개발되고 있다. 미국 

LLNL (Lawrence Livermore National Laboratory)과 국제 협

력기구인 ITWG (Nuclear Forensics International Technical 

Working Group)에서도 핵물질 또는 샘플의 생산시기와 연

대측정 관계를 정립하여 핵감식 분야에 활용하도록 제안

하고 있으나, 초기 핵물질은 자핵종이 존재하지 않는 등 특

정 조건에서만 추정 가능한 한계가 있다.

핵활동 연대측정은 시험, 실험, 분석 등을 통해 도출된 

불확도를 가지는 인자들을 사용하여 수행되며, 핵활동 연

대측정을 통해 도출된 결과 또한 불확도를 포함하고 도출

된 결과의 신뢰도에 영향을 미친다. 따라서, 핵활동 연대측

정의 불확도는 연대측정 결과의 정확도와 신뢰성을 대표

하는 값으로 과대, 과소평가되지 않은 적절한 계산이 요구

되나, LLNL 등을 통해 제안된 불확도 추정을 위한 계산방

법은 모핵종과 자핵종의 방사능비 불확도에 지배되어 붕

괴상수 및 초기핵종 등의 불확도가 과소평가되며, 베이트

만 방정식 (Bateman Equation)을 통한 핵활동 연대측정 불

확도 추정을 위한 계산 방법은 복잡한 수식으로 인해 모핵

종과 자핵종 관계인 1단계 관계에서만 불확도 추정이 가

능하다. 때문에, 불확도와 관련하여 연대측정 결과의 신뢰

성 및 다양한 표지핵종을 선택할 수 없는 문제가 있다. 베

이트만 방정식 기반 불확도 추정을 위한 계산의 한계인 불

확도 인자에 대한 과소평가 극복 및 모핵종과 자손핵종 같

은 2단계 이상 붕괴계열 내 표지핵종 관계에서도 불확도 

추정을 하기 위해서 LLNL은 Monte Carlo 방법을 활용한 

불확도 추정 알고리즘 개발이 붕괴상수 및 기타 불확도 요

소를 포함하는 불확실성 계산에 유일한 접근 방식임을 제

안하였다 [1,2].

본 연구는 전산모사 방법을 활용하여 연대측정 계산의 

불확도 인자가 과소평가되지 않도록 하며, 표지핵종 선택

시 붕괴계열 내에서 2단계 이상의 관계를 선택할 경우에

도 불확도 추정이 가능한 알고리즘 개발을 위하여 베이트

만 방정식 기반 불확도 추정을 위한 계산 및 전산모사 방

법을 연구하였으며, 검증을 위해 개발된 전산모사 방법과 

기존의 베이트만 방정식을 통한 연대측정 계산 결과와 비

교분석하였다. 개발된 연대측정 불확도 추정 알고리즘은 

핵물질 통제역량 강화기술로써 전 세계적인 핵비확산 역

량을 높이는 핵감식 기반 기술로 활용될 수 있다.

2. 재료 및 방법

불확도는 사용된 정보를 기초로 하여, 측정량에 대한 측

정값의 분산 특성을 나타내는 음이 아닌 파라미터이다 [3]. 

불확도를 평가하는 방법에 따라 두 가지 종류로 분류되며, 

A형 불확도와 B형 불확도라고 한다. A형 불확도의 정의는 

관측값을 통계적으로 분석하여 계산된 불확도, B형 불확도

의 정의는 관측값의 통계적인 분석이 아닌 다른 방법으로 

계산된 불확도를 뜻한다 [3]. 종래의 베이트만 방정식에 기

반한 연대측정 불확도 추정은 B형 불확도로 수학적 방법

을 통한 산술적 표준합성불확도에 의해 계산된다. 하지만, 

베이트만 방정식 기반의 방법은 1세대 관계까지만 불확도 

도출이 가능하며 붕괴인자의 과소평가에 대한 한계가 있

다. 따라서, 통계적 분석을 통해 도출되는 A형 불확도를 계

산하는 방법의 연구성이 대두되었다. 본 연구에서는 B형 불

확도인 베이트만 방정식 기반 수학적 방법을 분석하고, A

형 불확도 추정을 위한 전산모사 방법에 대해 연구하였다.

2.1. 수학적 모델식에 의한 불확도 추정

본 연구에서는 베이트만 방정식에 기반한 수학적 모델

식을 통한 불확도 추정 방법을 분석하기 위해 불확도 전파 

모델 및 영향인자를 분석하고 수학적 모델식과 영향인자

들을 활용한 불확도 추정 알고리즘을 도출하였다.

2.1.1. 불확도 전파 모델 및 영향인자

핵활동 연대측정은 각 핵종의 초기 존재비율, 분기율, 붕

conditions. The results of this study can serve as foundational technology in the nuclear forensics field, 
providing tools for the identification of signature nuclides and aiding in the research, development, 
comparison, and validation of related technologies.

Key words: Nuclear forensics, Nuclear material, Radiochronometry, Decay chain, Uncertainty
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괴상수 등의 변수에 대한 연립 미분 방정식으로 여러 종류

의 핵종이 동시에 붕괴할 때, 시간에 따른 핵종 존재비율을 

나타내는 베이트만 방정식 [4]을 활용하며, 식 (1)로 나타

낸다.

6 

종래의 베이트만 방정식에 기반한 연대측정 불확도 추정은 B형 불확도로 수학적 방법을 통한 1 

산술적 표준합성불확도에 의해 계산된다. 하지만, 베이트만 방정식 기반의 방법은 1세대 2 

관계까지만 불확도 도출이 가능하며 붕괴인자의 과소평가에 대한 한계가 있다. 따라서, 통계적 3 

분석을 통해 도출되는 A형 불확도를 계산하는 방법의 연구성이 대두되었다. 본 연구에서는 B형 4 

불확도인 베이트만 방정식 기반 수학적 방법을 분석하고, A형 불확도 추정을 위한 전산모사 5 

방법에 대해 연구하였다. 6 

2.1 수학적 모델식에 의한 불확도 추정 7 

본 연구에서는 베이트만 방정식에 기반한 수학적 모델식을 통한 불확도 추정 방법을 분석하기 8 

위해 불확도 전파 모델 및 영향인자를 분석하고 수학적 모델식과 영향인자들을 활용한 불확도 9 

추정 알고리즘을 도출하였다. 10 

2.1.1 불확도 전파 모델 및 영향인자 11 

핵활동 연대측정은 각 핵종의 초기 존재비율, 분기율, 붕괴상수 등의 변수에 대한 연립 미분 12 

방정식으로 여러 종류의 핵종이 동시에 붕괴할 때, 시간에 따른 핵종 존재비율을 나타내는 13 

베이트만 방정식[4]을 활용하며, 수식 (1)로 나타낸다. 14 

𝑁𝑁��𝑡𝑡� = 𝑁𝑁��0� × (∏ 𝜆𝜆����
��� ) × ∑ �����

∏ (����,��� �����)
�
���                                     (1) 15 

ㆍ 𝑁𝑁� = n 세대 핵종 수 16 

ㆍ 𝜆𝜆� = 모핵종 붕괴상수 17 

ㆍ 𝜆𝜆� = 자핵종 붕괴상수 18 

ㆍ 𝑡𝑡 = 시간 19 

 20 

핵활동 연대측정을 위해 초기 핵물질(모핵종)의 생산(또는 정제) 시점에서 자핵종이 섞여 있지 21 

않은 순수한 상태라고 가정하면 모핵종과 자핵종 사이에 다음 수식이 성립한다[5]. 22 

𝑁𝑁�(𝑡𝑡) = ��
(�����)

𝑁𝑁�(𝑡𝑡)(1− 𝑒𝑒(�����)�)                                                (2) 23 

수식 (2)를 시간 t에 대해서 정리하면 조사대상 핵물질의 생산(또는 정제) 시기 등을 추정할 수 24 

있는 아래의 수식(3)이 유도된다[6]. 25 

𝑡𝑡 = �
�����

ln ���(�)��(�)
(�����)

��
�                                                           (3) 26 

수식(3)은 특정 가정하에서 핵물질의 생산(또는 정제) 시기를 추정할 수 있는 식으로 베이트만 27 

방정식의 주요 인자(t, N 그리고 λ) 중 경과시간 t를 계산하도록 유도한 것이며, 식(3)에서 t를 28 

계산하기 위한 주요 영향인자는 N과 λ로 N은 핵물질 분석에 의한 불확도, λ는 붕괴상수로 반복 29 

실험에 의해 도출된 통계의 불확도를 가진다. N의 불확도는 분석 물질 및 방법에 따라 차이가 30 

있지만 본 연구에서 활용된 각 연구기관의 234U, 230Th의 분석 불확도는 1% 이내의 값으로 31 

 

 (1)

• Nn = n 세대 핵종 수

• λj =모핵종 붕괴상수

• λi =자핵종 붕괴상수

• t =시간

핵활동 연대측정을 위해 초기 핵물질 (모핵종)의 생산 

(또는 정제) 시점에서 자핵종이 섞여 있지 않은 순수한 상

태라고 가정하면 모핵종과 자핵종 사이에 다음 수식이 성

립한다 [5].

6 

종래의 베이트만 방정식에 기반한 연대측정 불확도 추정은 B형 불확도로 수학적 방법을 통한 1 

산술적 표준합성불확도에 의해 계산된다. 하지만, 베이트만 방정식 기반의 방법은 1세대 2 

관계까지만 불확도 도출이 가능하며 붕괴인자의 과소평가에 대한 한계가 있다. 따라서, 통계적 3 

분석을 통해 도출되는 A형 불확도를 계산하는 방법의 연구성이 대두되었다. 본 연구에서는 B형 4 

불확도인 베이트만 방정식 기반 수학적 방법을 분석하고, A형 불확도 추정을 위한 전산모사 5 

방법에 대해 연구하였다. 6 

2.1 수학적 모델식에 의한 불확도 추정 7 

본 연구에서는 베이트만 방정식에 기반한 수학적 모델식을 통한 불확도 추정 방법을 분석하기 8 

위해 불확도 전파 모델 및 영향인자를 분석하고 수학적 모델식과 영향인자들을 활용한 불확도 9 

추정 알고리즘을 도출하였다. 10 

2.1.1 불확도 전파 모델 및 영향인자 11 

핵활동 연대측정은 각 핵종의 초기 존재비율, 분기율, 붕괴상수 등의 변수에 대한 연립 미분 12 

방정식으로 여러 종류의 핵종이 동시에 붕괴할 때, 시간에 따른 핵종 존재비율을 나타내는 13 
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ㆍ 𝑁𝑁� = n 세대 핵종 수 16 
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 20 

핵활동 연대측정을 위해 초기 핵물질(모핵종)의 생산(또는 정제) 시점에서 자핵종이 섞여 있지 21 

않은 순수한 상태라고 가정하면 모핵종과 자핵종 사이에 다음 수식이 성립한다[5]. 22 

𝑁𝑁�(𝑡𝑡) = ��
(�����)

𝑁𝑁�(𝑡𝑡)(1− 𝑒𝑒(�����)�)                                                (2) 23 

수식 (2)를 시간 t에 대해서 정리하면 조사대상 핵물질의 생산(또는 정제) 시기 등을 추정할 수 24 

있는 아래의 수식(3)이 유도된다[6]. 25 

𝑡𝑡 = �
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Fig. 1. Radiochronometry uncertainty propagation model.
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2.2. 몬테카를로 방법에 의한 불확도 추정

2.1.1~2절까지 연구된 베이트만 방정식을 통한 핵활동 

연대측정 불확도 추정을 위한 계산은 특정한 조건인 모핵

종과 자핵종 관계에서만 유효한 방법으로 미분에 의한 복

잡한 계산 때문에 자손핵종 및 그 이상의 관계의 표지핵종

을 선택할 경우 적용할 수 없는 단점을 가지고 있다.

본 연구에서는 베이트만 방정식의 수학적 모델식 방법

의 불확도 추정 한계를 극복하기 위해 전산모사에 기반한 

불확도 추정 방법을 연구하였다. 불확도 추정 방법 및 영 

향인자를 분석하고 신뢰성 높고 효율적인 전산모사를 위

해 LHS 방법을 활용한 불확도 추정 알고리즘을 도출하 

였다.

2.2.1. 몬테카를로 불확도 추정 방법 및 영향인자

몬테카를로 방법은 앞서 베이트만 방정식에서 도출된 

불확도 인자 λ와 R이 불확도 분포에 따른 불확도를 가지

는 값이라는 특성을 활용한다. 표지핵종의 방사능비를 계

산하고 분석된 R의 값에 적합한 방사능비를 추정하여 결

과를 도출하기 때문에 몬테카를로 방법에서는 방사능비를 

계산하기 위해 사용되는 불확도 인자 λ, 연대측정을 하기 

위한 불확도 인자 R이 불확도 분포에 따라 랜덤하게 변화

하도록 계산하고 반복 과정을 통해 값을 도출하여 계산된 

결과에 대한 분포를 분석하면 불확도 추정이 가능하다. 하

지만, 몬테카를로 방법은 적은 샘플수에서는 기존 확률분

포와 다른 통계적 오류가 발생되기 때문에 높은 신뢰성을 

가지기 위해서는 많은 샘플을 추출해야 하며, 샘플마다 계

산을 해야 하는 반복연산에서 연대측정의 복잡한 계산과

정을 무수히 진행해야 하기 때문에 연산시간 및 샘플 채취 

및 분석과 관련된 효율성의 문제를 가지고 있다.

2.2.2.  LHS (Latin Hypercube Sampling)  

불확도 추정 알고리즘

평균이 x인 미지의 변수에 대해 분석된 통계학적 확률 

분포를 알고 있을 때, 이 확률분포에서 추출한 샘플 개수 

n이 작을 경우 통계적 오류를 방지하려면 변수를 추출하

기 위한 효율적인 방법을 필요로 한다. Mckay, Beckman 및  

Conover (1979)에 의해 고안된 LHS (Latin Hypercube Sam- 

pling) 방법은 몬테카를로 방법을 통한 전산모사를 진행할 

무작위 샘플링을 통한 방법보다 적은 수의 샘플로 효과적

인 통계적 결과를 얻을 수 있는 방법이다 [10]. LHS는 확

률분포 전체에서 샘플이 편향되어 추출되지 않도록 확률

분포의 범위를 n개로 나눈 후 추출이 중복되지 않도록 다

음 각 구간에서 하나씩 n개를 추출하는 방법으로 Fig. 2와 

같이 균등분포일 경우, 확률밀도함수 (Probability Density 

Function, PDF)에서 각 구간이 균등하게 분할되고 누적분

포함수 (Cumulative Distribution Function, CDF)와 같이 균

등하게 분할된 구간에서 샘플이 추출된다 [11].

변수가 2개인 2차원 (k = 2)으로 확장하면 nk의 개수만큼 

등확률구간으로 그리드를 나누어 각 행과 열에 한 번씩만 

Fig. 2. Probability density function (left) and cumulative distribution function (right) in uniform distribution.
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선택되도록 무작위 샘플링을 진행하며, 이렇게 하면 각 변

수의 전체 범위를 고르게 샘플링할 수 있다. Fig. 3은 두 개

의 변수가 0과 1 사이의 균일분포를 따를 때 크기가 5인 표

본을 LHS로 추출할 경우, 각 변수가 1~5 사이에서 추출되

어 [5, 3, 2, 1, 4]와 [1, 3, 2, 5, 4]를 얻고, 두 변수가 짝을 지

을 때 각 그리드의 위치가 결정됨을 보여준다. 각 행과 열

에 해당하는 구간에서 하나의 점만이 뽑혔으며, 이는 변수

들의 값이 확률분포 내의 전 범위에서 같은 비율로 샘플링

되었음을 의미한다.

정규분포일 때 LHS를 활용하는 방법은 정규분포의 범

위를 [F, G]로 정의한 후 F와 G 사이를 n개로 나눈 후 추출

이 중복되지 않도록 각 구간에서 하나씩 n개를 추출한다. 

Fig. 4와 같이 정규분포일 경우, 확률밀도함수에서 추출될 

가능성의 총합 (추출 확률)을 뜻하는 각 구간의 면적을 균

등하게 분할하면 확률밀도함수의 균등한 면적은 같은 추

출 확률로 확률분포범위를 나눈 것을 의미한다. 이는 누적

분포함수의 y축이 확률의 누적합을 의미하기 때문에 y축

을 균등하게 분할한 것과 같다. 이렇게 균등하게 분할된 확Fig. 3. Sampling example from LHS method.

Fig. 4. Probability density function (left) and cumulative distribution function (right) in normal distribution.

Fig. 5. Form of probability density function (left), cumulative distribution function (middle), and inverse cumulative distribution function 

(right) in normal distribution.
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률구간에서 y축을 추출하고 누적분포함수에서 추출된 y축

에 대응하는 x축을 찾으면 정규분포를 가지는 LHS 샘플추

출이 가능하다.

대부분의 컴퓨터 프로그램에서 사용하는 난수 생성기

는 균등분포의 난수를 생성하는 것이 상대적으로 간단하

고 효율적이기 때문에 우선 균등분포를 따르는 난수를 생

성하며, 상기의 역변환 과정을 통한 확률 분포 변환을 수행

하여 균등분포 외의 확률분포에서 난수를 추출하게 된다. 

이 변환과정이 Inverse Transformation Method로 균일분포

에서 생성된 난수를 다른 확률분포로 변환하기 위해 누적

분포함수를 역변환한 역누적분포함수를 사용하여 원하는 

확률분포의 난수를 생성한다. 따라서, 프로그램에서 LHS

을 활용해 확률분포를 변화시키기 위해서는 Fig. 6에서 같

이 역누적분포함수의 가로축에 0과 1 사이를 동일한 폭 n

개로 구분하여 각 간격마다 난수를 추출한 다음 역누적분

포 함수를 통해 각각을 y축과 페어링하여 적용하고자 하는 

확률분포로 변환된 추출 샘플값을 획득할 수 있다 [12].

본 연구에서는 몬테카를로 방법의 특성상 랜덤한 샘플

링을 위한 전산모사를 위해 LHS (Latin Hypercube Sam- 

pling) 방법을 이용한 알고리즘을 Matlab 전산 소프트웨어 

(미국, MathWorks社, R2023a Update2) [13]로 구현하였

다. 프로그램에서의 연대측정 알고리즘은 Fig. 7과 같은 순

서로 진행되며, 크게 방사능 계산과 연대측정 계산과 같이 

크게 2가지 단계로 구분된다. 우선, 베이트만 방정식을 기

반으로 도출된 식 (1)에서 불확도를 가지는 값은 상수 λ로 

샘플 1세트를 계산할 때마다 불확도 범위 내의 λ값을 LHS 

방법을 통해 랜덤 샘플링하여 기존 상수였던 λ값을 대체하 

여 표지핵종으로 선택된 2가지 핵종의 시간에 따른 방사

능비를 계산한다. 다음, 연대측정은 선택된 표지핵종을 분

석한 방사능비 R을 가지고 Matlab 내에서 입력된 값을 이

용해 주어진 계산식에서 근사해를 찾는 ‘vpasolve ()’ 함 

수 [14]를 활용하여 입력받은 방사능비 R과 맞는 시간 t를 

추정하였다. 이때, 방사능비 R 또한 불확도를 가지는 값으

로 샘플 1세트를 계산할 때마다 불확도 범위 내의 R값을 

LHS 방법을 통해 랜덤 샘플링하여 연대측정한 후 설정된 

샘플세트 수에 맞는 연대측정 결과값을 수집해 통계 분석

하여 새로운 표준편차와 분산을 계산해 불확도를 도출하

였다.

3. 핵물질 연대측정 불확도 분석 결과 및 고찰

3.1. 불확도 모델 분석

본 연구에서는 2절에서 연구된 수학적 모델, 몬테카를로 

및 LHS 방법을 활용한 불확도 추정 모델 및 알고리즘을 통

한 불확도 추정 결과에 대해 분석하였다.

3.1.1. 수학적 모델식 불확도 모델 분석

베이트만 방정식에 기반한 불확도 추정을 위한 계산의 

민감도를 분석하였다. 민감도 계산식 (6, 7, 8)을 분석한 결

과 Fig. 8과 같이 각 민감도 계수는 민감도 인자에 따라 고

유의 변화가 나타나며, 공통적인 요소로는 방사평형을 이

루는 구간에서 민감도 계수가 무한하게 증가하였다. 각 인

Fig. 7. Computer simulation uncertainty estimation process.

Fig. 6. Transform using inverse cumulative distribution function.
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자 (λ1, λ2, R)별 불확도가 1%라고 가정하였을 때, 식 (9, 10, 

11)을 활용해 기여율 변화를 분석한 결과, Table 1과 같이 

인자별 기여율은 초기에는 λ1의 불확도 기여도가 50% 정

도로 높게 나타났으나, 이후 시간이 경과함에 따라 핵종비

인 R의 불확도 기여율이 지배적인 것을 확인하였다. 모핵

종의 붕괴상수가 자핵종보다 영향이 크며, 시간에 따라 R

의 기여율이 증가하였다. Table 1의 100,000년에서 λ2의 일

시적인 상승이 나타나는 이유는 Fig. 8에서와 같이 방사평

형 구간으로 갈 때 각 인자의 민감도 계수가 증가하게 되

는데 λ1, R의 경우 평형구간 방사능비에 근접한 후 급격한 

변화를 나타내는 양상을 보이는 반면, λ2의 경우 상대적으

로 완만하게 증가하기 때문에 민감도 증가 선행효과에 의

해 일시적인 상승이 나타나는 것으로 판단된다. Table 1의 

100,000년에서 1,000,000년으로 바꿀 때 λ1, R에 급격한 변

Fig. 8. Sensitivity coefficient and radial equilibrium graph.

Table 1. Contribution rate by radiochronometry uncertainty factor (230Th/234U)

Time (year) λ1 Contribution rate λ2 Contribution rate R Contribution rate

1 52.8660% 0.0000% 47.1339%
10 52.8653% 0.0000% 47.1346%

100 52.8590% 0.0000% 47.1409%
1,000 52.7956% 0.0000% 47.2043%

10,000 52.1491% 0.0011% 47.8497%
100,000 44.2086% 1.1389% 54.6524%

1,000,000 0.8120% 0.0000% 99.1878%
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화가 나타나는 이유는 Fig. 8에서와 같이 방사평형 구간으

로 갈수록 민감도 계수가 무한하게 증가하는데 R의 증가

율이 상대적으로 더 높아지기 때문에, 베이트만 방정식 기

반의 불확도 추정 계산에서 오차 합성 시 오차가 큰 인자

에 수렴하는 합성불확도 특성에 의해 붕괴상수가 과소평

가되기 때문으로 판단된다. 일반적으로 붕괴상수의 불확

도가 1% 이하이며, 고정된 분석값임을 고려할 때, 실제 분

석을 통한 표지핵종의 핵종비 R의 불확도가 연대측정 불

확도 결정에 중요한 요소로 판단된다.

식 (5)에 따른 연대측정 불확도는 표지핵종 선택과 관련

하여 선택된 두 핵종의 방사평형 특성에 따라 방사평형에 

오랜 시간이 걸리는 핵종은 장기간 낮은 불확도를 유지하

는 데 반해 방사평형이 빨리 나타나는 핵종은 단기간에 불

확도가 급증하는 특징을 나타낸다. Fig. 9의 왼쪽 그래프는 
228Th/232U를 표지핵종으로 선택한 불확도 변화로 방사평

형이 빨리 나타나기 때문에 20년 이하의 시점에서 불확도

가 50% 초과하는 데 반해, 230Th/234U를 표지핵종으로 선택

한 경우 약 10만 년 이상 불확도가 10% 이하로 나타난다. 

표지핵종에 따라 핵종의 반감기 불확도 인자 특성 및 방

사평형 특성에 차이가 나기 때문에 연대측정 불확도 추정

에 있어 불확도 추정 기여 인자별 민감도, 기여율 및 연대

측정 범위에 대한 부분을 고려해야 할 것으로 판단된다.

3.1.2. 몬테카를로 및 LHS 방법 불확도 모델 분석

몬테카를로 방법과 라틴하이퍼큐브 방법의 신뢰도를 비

교하기 위하여 확률분포가 정규분포일 때, 각 방법의 샘플 

Fig. 9. Uncertainty change graph according to signature nuclides.

Fig. 10. Comparison of convergence between MC and LHS methods in normal distribution (100 samples left and 10,000 samples right).
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추출 시 기존 분포에 대한 수렴을 Fig. 10과 같이 비교하였

다 [15-17]. Fig. 10의 좌측은 샘플 100개 추출 시 몬테카를

로 및 LHS 방법을 비교한 것으로 몬테카를로 방법의 경우 

샘플수가 적을 때 기존 분포를 알아볼 수 없을 정도로 기

존 분포에 대한 수렴도가 낮았다. 우측은 샘플 10,000개 추

출 시 몬테카를로 및 LHS 방법을 비교한 것으로 두 방법 

모두 정규분포의 형태를 띠고 있으나 LHS의 경우 상대적

으로 몬테카를로보다 정규분포에 수렴된 형태를 나타내었

다. 몬테카를로 방법과 LHS 방법의 수렴율은 샘플 크기가 

증가함에 따라 이론적으로 기존 분포에 접근하지만, 연구

된 바에 따르면 몬테카를로 방법을 사용하여 LHS 방법에 

정확도를 얻기 위해서는 LHS 방법의 샘플수 (n)의 제곱 수 

(n2)가 필요하다 [18]. 

전산모사 방법의 샘플수 (반복횟수) 증가에 따른 분포

수렴을 확인하기 위해 LHS 방법의 샘플수 (반복횟수)가 

많아짐에 따른 불확도 추정 결과의 표준편차를 분석하였

다. Table 2는 LHS 방법을 활용하여 연대측정을 진행해 반

복횟수 (샘플수)의 변화에 따라 도출된 연대측정 결과 및 

결과값의 표준편차를 나타내었다. 연대측정을 위해 표지

핵종 230Th/234U, 방사능비 0.001, 230Th 및 234U의 핵종분

석 불확도 각 10%, 연대측정 결과 109.208년으로 설정하

였다. Table 2와 같이 샘플수가 증가함에 따라 결과값이 표

준편차가 작은 균일한 값에 가까운 값들이 도출되며, 이것

을 Fig. 11과 같이 나타내면 반복횟수가 증가함에 따라 표

준편차가 로그함수적으로 감소하는 것으로 나타난다. 표

준편차가 급격히 감소하는 구간에서는 반복횟수의 증가가 

정확도에 큰 영향을 주지만, 이후 구간에서는 영향이 감소

한다. 샘플수 (반복횟수)가 증가하면 계산시간이 증가하기 

때문에 효율적인 불확도 추정을 위해서 적절한 반복횟수

를 설정해야 한다.

3.1.1절에서 수학적 모델식의 경우 표지핵종의 방사능

비가 방사평형에 접근하면 불확도가 무한하게 증가하는 

것과 같이 전산모사 랜덤 샘플링을 이용한 방법에서도 시

간에 따른 불확도 변화가 동일한 경향성이 나타나는지 분

석하였다 [6]. Fig. 12는 LHS 방법 및 수학적 모델식 방법

을 활용하여 연대측정을 진행해 방사능비의 변화에 따라 

도출된 연대측정 결과의 불확도 변화곡선을 그래프로 나

타내었다. 연대측정을 위해 표지핵종 230Th/234U, 230Th 및 
234U의 핵종분석 불확도 각 1%, 샘플수 200회로 설정하였

다. Fig. 12와 같이 LHS 방법 및 수학적 모델식 방법 모두 

연대측정 과정에서 사용되는 수식과 알고리즘이 동일하기 

때문에 동일한 경향성이 나타났다. 또한, 방사평형비가 증

가해 방사평형에 가까워질수록 LHS 방법의 불확도가 수

학적 모델식 방법과 비교하여 상대적으로 높아지는 것으

로 나타났다. 이는 앞서 수학적 모델식 방법에서 과소평가

되었던 붕괴상수의 불확도 영향이 적절히 불확도에 반영

된 것으로 판단된다. 다만, 표지핵종 230Th/234U의 방사평

형의 최대 방사능비는 1.44 이상으로 수학적 모델식으로는 

Table 2. Standard deviation of uncertainty results according to the number of repetitions

Number of 
samples 1st 2nd 3rd 4th 5th Average Standard 

deviation

10 21.2052 21.4863 25.9773 19.3803 24.1953 22.4490 2.6166
20 20.9790 22.9221 21.5892 21.0399 21.9855 21.7032 0.7974
50 21.6114 21.6126 22.8168 21.5376 21.7095 21.8577 0.5397

100 21.8445 22.8954 21.8475 21.6177 22.1115 22.0632 0.4968
200 21.9144 22.1652 21.8286 21.8574 21.8760 21.9282 0.1359

Fig. 11. Variation of standard deviation according to the number of  
repetitions.
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Table 3. Comparison of the calculation results of Radiochronometry uncertainty using 230Th and 234U

Uranium CRM radioactivity ratio and Radiochronometry uncertainty

Institution Sample
Radioactivity 

ratio
(230Th/234U)

Measurement 
relative uncertainty 

(%) Institutional 
uncertainty

Mathematical 
model method 

uncertainty

LHS method 
uncertainty

234U 230Th

CEA
NBS050 1 5.133 × 10-4 0.5416 1.0304 0.65 0.653 0.654
NBS050 2 5.150 × 10-4 0.5517 0.9782 0.65 0.632 0.642
NBS050 3 5.163 × 10-4 0.5455 0.9554 0.65 0.621 0.627

JAEA

Sample 1 5.091 × 10-4 0.1182 0.3071

0.30 0.300 0.296
Sample 2 5.075 × 10-4 0.0313 0.2874
Sample 3 5.040 × 10-4 0.0686 0.3656
Average 5.069 × 10-4 0.3140 0.4391

LLNL

U050-1A 5.124 × 10-4 0.2733 0.2549 0.22 0.217 0.216
U050-1B 5.145 × 10-4 0.2733 0.2582 0.22 0.218 0.229
U050-1C 5.157 × 10-4 0.2733 0.2490 0.22 0.217 0.211
U050-1D 5.160 × 10-4 0.2733 0.2531 0.22 0.217 0.222
U050-2A 5.138 × 10-4 0.2438 0.2562 0.21 0.206 0.205
U050-2B 5.146 × 10-4 0.2438 0.2686 0.21 0.212 0.219
U050-2C 5.155 × 10-4 0.2438 0.2490 0.21 0.204 0.217
U050-2D 5.160 × 10-4 0.2438 0.2487 0.21 0.204 0.216

LANL
U050-1 5.157 × 10-4 0.1983 0.8211 0.50 0.478 0.488
U050-2 5.223 × 10-4 0.1578 0.7832 0.49 0.458 0.461
U050-3 5.209 × 10-4 0.1948 0.7890 0.50 0.464 0.475

1) Half-life using mathematical model and LHS methods: λ234U = 2.8234 × 10-6 year-1, λ230Th = 9.1954 × 10-6 year-1 [8]
2) Half-life of use by institution: λ234U = 2.8263 × 10-6 year-1, λ230Th = 9.1580 × 10-6 year-1

3) CEA’s Radiochronometry estimation uncertainty is expressed up to the first decimal place
4) JAEA’s Radiochronometry estimation uncertainty is expressed as an average value
5) Number of repeated LHS methods (number of samples): 200
6) Comparative data: Table 1 of Reference [7] [Appendix 1]

Fig. 12. Uncertainty changes according to changes in radioactivity ratio of LHS method (left) and mathematical model method (right).
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평형의 근사값까지 불확도 추정이 가능했으나, LHS 방법

의 경우 1.42 이상은 알고리즘 오류가 발생되었다. 오류의 

원인은 방사능비 R이 불확도를 가지는 값으로 1.42 이상의 

값을 입력했을 때 불확도 분포에 따라 샘플링을 하는 과정

에서 1.44 이상의 값이 샘플링되면 선택된 표지핵종의 최

대 방사능비를 벗어나 해를 찾을 수 없는 문제가 발생되는 

것으로 판단되며, 향후 문제점 해결을 위한 추가연구가 필

요하다.

3.2. 불확도 추정 결과 검증

본 연구에서는 전산모사 랜덤 샘플링 방법을 통한 불확

도 추정 결과를 검증하기 위해 수학적 모델 및 해외기관별 

연대측정 불확도 추정 결과와 LHS 방법을 통한 불확도 추

정 결과를 비교하였으며, 2세대 이상 관계의 표지핵종 선

택에 대한 불확도 추정 결과를 분석하였다.

3.2.1. 불확도 추정 결과 비교 분석

연대측정 불확도의 계산 결과를 비교평가하기 위하여 
234U와 230Th의 정보를 가지고 Lawrence Livermore National 

Laboratory (LLNL, USA), Los Alamos National Laboratory 

(LANL, USA), Japan Atomic Energy Agency ( JAEA, Japan), 

Commissariat a l’Energie Atomique et aux Energies Alternatives 

(CEA, France) 총 4개 기관의 결과와 수학적 모델 및 LHS 

방법을 통해 계산된 연대측정 불확도 추정 결과를 비교 

하여 Table 3에 나타내었다 [7]. 234U와 230Th의 측정 불확도

는 각 기관별로 분석된 234U와 230Th의 측정 불확도 및 분

석 결과를 활용하여 계산하였다. 비교 결과 Table 3과 같이 

각 기관의 연대측정 결과와 수학적 모델식 및 LHS 방법 

으로 구현된 불확도 추정의 결과가 근사한 값으로 나타났

으며, 예상되는 차이의 원인으로는 소수점 자릿수 처리에 

따른 차이, 기관별 계산에 적용된 핵종의 고유값인 붕괴상

수 및 붕괴상수의 불확도 [19]의 차이에 따른 것으로 판단

된다.

3.2.2. 2세대 이상 불확도 추정 결과 분석

본 연구에서는 LHS 방법을 통해 수학적 모델식에서는 

계산이 어려운 붕괴계열 내 2세대 이상의 차이가 나는 표

지핵종을 선택하여 연대측정할 경우 불확도 변화에 대해 

분석하였다. Table 4는 234U 붕괴계열 내 2세대 이상 차이 

나는 표지핵종 (226Ra, 222Rn, 218Po)을 선택하여 연대측정 

약 100년이 되는 방사능비를 입력해 각 세대별 불확도 변

화를 나타내었다. 연대측정을 위해 234U 붕괴계열, 234U 및 

선택핵종의 핵종분석 불확도 각 1%, 샘플수 (n) 500회로 설

정하였다. Table 4와 같이 관계 세대가 증가할수록 연산과

정의 반감기 불확도가 반영되기 때문에 같은 연대측정 t에 

대해 각 세대의 불확도 결과가 세대가 증가함에 따라 증가

하는 것을 확인하였다. 하지만, 2세대 이상의 불확도 추정

은 현재 비교검증 자료 부족으로 추후 유효성을 검증하기 

위한 추가연구가 필요하다.

4. 결  론

본 연구에서는 핵활동 연대측정의 신뢰성과 정확도를 

높이기 위하여 연대측정 과정 중 고려해야 할 불확도를 추

정하기 위해 수학적 모델식과 LHS 방법을 활용하여 핵물

질 및 핵활동 연대측정 불확도 추정 방법을 연구하였다. 우

라늄 또는 사용후핵연료 등의 핵물질 붕괴계열을 활용한 

연대측정 불확도 추정을 위해 베이트만 방정식 기반인 수

학적 모델식 방법을 분석하고 1세대 이상의 관계에서 연

대측정이 불가능한 한계를 극복하기 위해 랜덤 샘플링을 

통해 전산모사하는 몬테카를로 방법에 기반한 LHS 방법

을 개발하였다.

연구 결과로 베이트만 방정식 기반 수학적 모델의 불확

도 추정을 위한 계산식 및 민감도 계수에 대한 특성을 도

출하였다. 수학적 모델의 각 불확도 요소는 시간에 따라 계

수가 증가하였으며, 방사평형 구간에 근접하면 무한으로 

Table 4. Uncertainty of radiochronometry of 2 generations or more

Signature nuclides Generation 234U to radioactive ratio Radiochronometry estimate Uncertainty (years)

226Ra 1st 0.00195244%
100 year

0.73626
222Rn 2nd 0.00195184% 0.74999
218Po 3rd 0.00195184% 0.75828
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발산하였다. 방사평형에 도달하는 시간은 핵종에 따라 다

르기 때문에 연대추정 시 핵물질 조건에 따라 적절한 표지

핵종을 선택할 필요성이 있다. 또한, 모핵종의 붕괴상수와 

표지핵종 핵종비의 불확도가 연대측정 불확도에 가장 영

향있는 요소이며, 특히 핵종비의 불확도는 시간이 증가함

에 따라 기여율도 증가하였다. 전산모사 샘플링 방법의 경

우, 몬테카를로 방법과 LHS 방법을 비교하여 LHS 방법의 

효용성 및 특성을 도출하였다. LHS 방법은 몬테카를로 방

법에 비해 적은 수의 샘플로 높은 신뢰도를 가지며, LHS 

방법 또한 몬테카를로 방법에 기반하기 때문에 샘플수가 

증가할수록 표준편차가 로그함수적으로 낮아졌다. LHS 방

법 또한 수학적 모델식과 동일하게 방사평형 구간에서 불

확도가 급증하였다.

연대측정 계산 결과를 비교하기 위해 LLNL, LANL, 

JAEA, CEA 4개 기관의 계산 결과와 수학적 모델식 및 

LHS 방법의 결과를 비교해 동등 수준으로 연대측정 불확

도 추정을 수행할 수 있음을 확인하였으며, 2세대 이상의 

표지핵종 관계에서도 불확도를 도출하였다. 다만, 입력값

의 정확도 및 출력값의 소수점 처리에 따른 차이 외에도 

다른 요인이 존재하는 것으로 보이며, 활용도를 높이기 위

해 향후 복잡한 Decay Chain 및 Non-Homogenous 조건 등

을 반영한 계산 결과와 비교·검증, 연산 알고리즘의 최적

화, 오차의 원인을 분석하는 등의 후속 연구가 필요하다.

본 연구의 결과물은 핵감식 분야의 표지핵종 확인 및 관

련 기술개발을 위한 연구개발 Tool로 활용될 수 있으며, 향

후 사용후핵연료 관리를 위한 독립검증 시 사업자의 계산

결과를 비교·검증할 수 있는 도구로 활용할 수 있을 것으

로 판단된다. 최종적으로 국내 원자력시설 핵물질 통제 역

량 강화 및 주변국 핵비확산 검증에 자주적이고 능동적 참

여를 위한 핵감식 분야 기반기술로써 활용될 수 있다.
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