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摘要!高放废液安全有效的处理与处置是世界各国关注的重要课题'常采用煅烧技术对高放废液进行预处

理&达到实现减少高放废物的产生量(降低高放废物处置的风险的目的'本文主要以常见的几种预处理煅烧

工艺技术#罐式煅烧法(喷雾煅烧法(流化床煅烧法和回转煅烧法等%为研究对象&分别从煅烧机理(研究现状

及优缺点等多个方面进行较系统的分析探讨'
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乏燃料后处理产生的高放废液具有比活度

高(释热率高(含核素半衰期长和化学成分复杂

等特点&如何安全有效地处理与处置高放废液&

使其最大限度地与生物圈隔离&是影响核事业

可持续健康发展的关键因素之一*

-@+

+

'国内外学

者经过几十年的研究&认为玻璃固化技术是实

现高放废液,固化处理$深地质处置-方案的最

佳固化技术*

!

+

'最新一代的玻璃固化技术是先

以高温煅烧的方式对高放废液进行预处理&使

其转化为氧化物&再与玻璃基材以一定的配比

在熔炉中混合&在高温下熔融(浇注&经退火后

使放射性核素固定在玻璃网络中形成稳定的玻



璃固化体*

.@B

+

'

高放废液在预处理过程中&采取不同的煅烧

工艺得到的煅烧产物性能不一样&而煅烧产物质

量的优劣是影响玻璃固化体性能的重要因素之

一'为了得到满足深地质处置要求的优良玻璃固

化体&选择合适的煅烧工艺方法尤为重要&因此高

放废液煅烧工艺技术一直是预处理研究的热点之

一'目前煅烧工艺方法有很多&如罐式煅烧法(喷

雾煅烧法(流化床煅烧法和回转炉煅烧法等已应

用在高放废液预处理工艺工作中*

"

+

'

本文根据高放废液煅烧工艺技术的特点&较

全面地介绍了几种煅烧工艺技术在高放废液预处

理中的作用机理(工艺流程及应用现状并探讨了

各自的适用领域及优缺点&以期为我国自主研发

煅烧
@

熔融两步法玻璃固化工艺提供一定的参考'

@

!

煅烧的机理及特点

煅烧工艺主要是一种将高放废液与添加剂按

一定的配比在低温下进行的蒸发脱硝(干燥浓缩&

除去挥发性组分#水和硝酸%得到的金属盐在高温

条件下进行煅烧处理&而金属盐成分中不挥发氧

化物进一步分解转变&得到非均质的含裂变产物(

锕系元素和腐蚀产物的固相煅烧产物体系的方

法'高放废液在煅烧过程中发生一系列的化学反

应(热传递和晶形转变等复杂变化&得到的煅烧氧

化物多为颗粒状&表面积很大&化学稳定性差&核

素的浸出率高&导热性能较差&再在熔炉中进行玻

璃固化以达到减容和稳定化的目的*

B

&

J

+

'

高放废液煅烧预处理方法的主要优点"#

-

%在

煅烧过程中&将高放废液中水分最大限度的去除&

避免在高温熔融玻璃时发生剧烈或爆炸性反应&

减小对熔炉内工况的扰动&玻璃固化熔制温度高&

使玻璃固化熔炉运行稳定!#

+

%在煅烧过程中&高

放废液中几乎所有不挥发性的核素都包含固定在

煅烧产物中&高放废液减容比较大&减少二次废物

的产生量&能提高玻璃固化体的核素包容量!

#

!

%在煅烧过程中&高放废液中的挥发性核素(溶

液和其它杂质以气体的形式排出&减少了玻璃固

化熔炉中的尾气产生量&降低了炉内反应压力&提

升了操作安全性&提高了玻璃固化体性能'

A

!

罐式煅烧法

罐式煅烧法*

B

&

C@-,

+由美国太平洋西北实验室

在
+,

世纪
",

年代进行开发并用高放废液进行了

工程规模验证&起到废液减容的目的'罐式煅烧

法的主要工艺设备是煅烧罐'高放废液按一定速

率注入到多段加热炉的金属罐中进行加热&罐内

温度达到
C,,

"

A,,]

'高放废液迅速蒸发浓缩

在罐壁结垢形成一薄层的灰饼&饼层在高温下煅

烧分解积聚于罐下部&同时逐渐加厚而降低了罐

壁与沸腾渣泥之间的传热性能&随着加料继续&煅

烧物和废液两相界面不断上升&当煅烧物装填到

金属罐体积的
!

)

.

时停止进料#图
-

%'此时饼层

从罐壁向内生长&由罐底向上生长&继续加热将液

体蒸干直至满罐完成高放废液的煅烧'

图
-

!

罐式煅烧法
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罐式煅烧法工艺设备简单&高放废液在罐内

加热时间长&受热充分&煅烧处理成本低&可适用

于组分变化范围很大的高放废液&具有减容效果

显著的优点&但因间歇式批式操作(单个罐体的生

产能力低(水分的变化不均匀和煅烧产物质量差

不易回取等缺点&在煅烧过程中煅烧物可能会出

现熔胀冒顶的现象&引起高放废液跑冒事故'罐

式煅烧法不适用于连续操作玻璃固化'

国内外根据罐式煅烧法特点进行了技术改

进&将高放废液与玻璃基材一同在罐体内熔融形

成玻璃固化体&开发了一步法罐式玻璃固化工艺'

-A"A

年法国*

--

+建成投产的中间规模工厂
RL#D8

&

采用中频感应加热器
-,\OE

的罐式玻璃固化法&

金属罐分为若干区&废液在罐中蒸发&与玻璃形成

剂一起熔融(澄清&最后从下端冻融阀排出熔制好

的玻璃'但在加热过程中罐体内的熔融程度不

同&使各段温差较大&操作运行很难平稳&同时随

着温度的升高&大量的挥发组分蒸汽溢出&如排放

不及时会滞留在罐上部&导致温度降低&蒸汽冷凝

+

核化学与放射化学
!!!!!!!!!!!!!!!!!!
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成液体&黏附在罐壁上&这都对玻璃固化体的质量

有很大影响'

+,

世纪
J,

年代&中国原子能科学

研究院开发完成
-_-

冷装置液态加料罐式煅烧

法玻璃固化工艺&开展了玻璃固化配方(钌行为(

高放废液脱硝和基础玻璃料配制等多项研究&但

在研究过程中发现罐式煅烧法工艺不连续生产(

处理高放废液能力较小(生产成本高(对设备腐蚀

性较强等缺点*

A

+

'

B

!

喷雾煅烧法

喷雾煅烧法由美国在
+,

世纪
",

年代研究用

于处理放射性废液&将它作为高放废液处理的中

间过程与玻璃熔融炉相结合或者将喷雾煅烧后的

产品暂存或待固化'

喷雾煅烧装置#见图
+

%主要由进料系统(煅

烧炉系统#包括雾化喷嘴(过滤器和振动器%(冷凝

系统和气体净化系统等组成'该工艺流程首先将

废液经泵提升通过管道过滤器过滤后由雾化机装

置将料液以雾滴状态从煅烧室顶部中央喷入炉

腔&液滴垂直通过煅烧室被依次蒸发(干燥和煅

烧&同时通过安装在炉体外侧面振动器的间歇振

动来减少物料在炉内表面的沉积和结垢&煅烧产

物依靠重力和振动作用掉入排料斗&去贮存或者

图
+

!

喷雾煅烧法
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直接去熔炉*

-+@-!

+

'

喷雾煅烧法是一个连续的热化学反应过程&

适用于组分变化范围大的高放废液&设备装置的

结构简单&操作连续可控&自动化程度高&开车和

停车快速简便&同时具有装置中煅烧物的滞留体

积小(减容比大和生产能力大等优点'废液的雾

化对于废液的煅烧处理是关键技术&因在长期使

用过程中&加料会使喷嘴发生磨损和喷雾室结垢&

喷嘴头的磨损将影响喷雾效果&并导致喷雾室结

垢&对有时难于操作的进料溶液需要很好的控制

流速'

夏尔.富歇隆等*

-.

+采取移动式喷雾煅烧的

方法处理低水平放射性废液&主要流程是在低水

平放射性废液雾化前先调节
)

O

值到中性

#

"

"

C

%&再通过喷雾干燥器从圆锥形的煅烧室顶

部喷入&出口温度保持为
-,B

"

-B,]

之间&液体

瞬时蒸发&形成相互不聚集在一起和不粘在室壁

上的干燥颗粒&由加热温度为
.,,

"

B,,]

的热空

气将干燥颗粒从底部带走&得到平均粒度大约为

+";;

(比重
,&BJ

(湿度小于
,&,B̀

的固体颗粒'

中国辐射防护研究院安鸿翔等*

-B

+在国内首次采

用旋转式雾化并流喷雾干燥(气流式雾化并流喷

雾干燥和气流式雾化混合流动喷雾干燥三种喷雾

干燥方式处理
+-

F

)

H

的国内核电站模拟含硼废

液&这三种方式的减容系数为
,&++

"

,&+J

&均得

到了流动性良好的粉体&其中气流式雾化并流喷

雾干燥方式所得粉体的含水率最小'

图
!

!

流化床煅烧法

9̂

F

*!

!
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C

!

流化床煅烧法

流化床煅烧法*

B

&

C

+

#图
!

%发展始于美国阿贡

国家实验室&它是由固化硝酸铝及氟化锆
@

硝酸铝

废液发展起来的&其工艺是采用压空喷雾喷嘴将

高放废液连续(定量(均匀地喷洒到高温流态化的

惰性粒子表面#

C,,

"

A,,]

%&使其连续搅动#即

流化%&废液与高温流化颗粒介质接触&瞬间被干

燥并转化成金属氧化物覆盖在床粒层上&粒子有

!

增刊
!!!!!!!!!!!!!

李江波等"高放废液煅烧工艺的研究现状



不断增大的趋势&但因颗粒间的相互碰撞和磨损&

产生大量微小颗粒和粉尘&最后通过床面上的溢

流管和床层下部气体分布板上的排料管排出&从

煅烧器出来的气体中所带煅烧物用旋风分离器从

气流中除去&再回到主流颗粒中'

流化床煅烧能连续生产&具有良好的传热特

性(单位体积设备的处理能力较高(煅烧产物易

于气动输送等优点'在高放废液煅烧过程中&

除钌以
8(S

.

的形态随气体挥发外&大部分裂变

产物都赋存于煅烧产物中&如普雷克斯废液用

流化床煅烧时&

AÀ

以上的硫酸根和
AÀ

氟化

物留在煅烧物中&同时适当提高煅烧温度能降

低或消除煅烧过程中的干扰因素&减小炉内温

度波动&床内温度均匀稳定'但流化床内气体

速率很高&对物料的均匀性要求较高&使得处理

范围受到限制'此外在停工过程&为消除进料

停止时流化床内因裂变产物衰变热的释放引起

的过热而造成设备的损坏&需要将床内装料冷

却或将床内装料倒出'

美国爱达华国家工程实验室建立了一套新废

物煅烧设施#

4XQ̂

%&采用流化床煅烧技术将军

用后处理产生的高放废液#不含钚%蒸干并转化为

氧化物固体颗粒&但不用于玻璃固化处理而是装

入不锈钢筒内&密封后贮存在地下的混凝土窖内

长期储存'

D

!

回转煅烧法

回转煅烧法*

B

&

-"

+在许多生产行业广泛应用于

对物料进行机械(物理或化学处理&它是以一个微

倾斜的转筒为主体部分&将高放废液由给料装置

送入到回转炉的高端&物料在翻转的炉壁带动下&

沿转轴缓慢地向低端流动&同时物料(炉内逆行的

高温烟气和炉壁三者之间以热传导(对流和热辐

射方式相互进行着能量交换完成热传递(化学反

应(结构变化等物理化学反应&实现高放废液的蒸

发(干燥(煅烧等工艺过程的方法'回转煅烧炉的

温度变化范围较大&物料温度在
-,,,]

左右&整

个系统运行始终处于负压状态&使放射性气体及

灰分由低端向高端流动有组织地排放&煅烧产物

从炉的低端排出'炉内空间既为热解反应提供了

充分的空间又可同时作为生成的挥发物流出通道

#图
.

*

-J

+

%'

回转煅烧炉传热过程主要包括炉内(炉壁和

炉外三部分'回转炉内的温度依次分几个不同温

度逐渐升高的区域&物料在炉内高温状态下持续

时间长&炉内气体湍流程度高&搅拌效果很好&气(

固体接触良好&物料在回转炉高温状态下持续时

间长&有利于物料煅烧处理&炉内无移动的机械组

件&操作稳定&控制方便&能实现连续出料&产生的

二次废物较少&同时煅烧后的氧化物比表面积大&

易于后续固化处理&缺点是过量空气需求高&整个

系统对气密性要求高&排气中粉尘含量高&热效率

较低'

法国经过
+,

年开发研究#

-ABJ

$

-AJC

年%&

世界上第
-

个玻璃固化设施马库尔
I#Y

#回转

煅烧炉
a

感应加热金属熔炉%投入运行&煅烧炉

的两端用滚珠轴承支撑&高放废液从回转煅烧

炉上部不断地注入转化为煅烧物再由下密封端

直接落入感应加热金属熔炉内&与玻璃形成剂

一起熔制成玻璃&为了防止高放废液在煅烧炉

内烧结&在废液进入煅烧炉之前&必须与添加剂

混合均匀'截至
+,-+

年底&法国采用该项工艺

处理的高放废液放射性活度占世界上已处理高

放废液总放射性的
AJ`
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学家*

+,

+在采用回转炉煅烧高放废液时&为了提

高煅烧产物质量&防止形成可溶性铯相&降低固

化体性能&煅烧过程在氦气的还原条件下&研究

了不同含量
O

+

对煅烧产物的影响'

E

!

结束语

综上所述&几种常见的煅烧方法在高放废液

预处理中都有各自的适应性和优缺点&为了实

现高放废液固化处理的全流程工艺,液体进

料$煅烧物$玻璃熔融$玻璃出料-的目的&结

合我国高放废液的特点&在选择预处理煅烧工

艺时&除考虑煅烧工艺技术的安全设计(材料允

许腐蚀程度和二次废物处理等情况外&还应借

鉴国外先进技术和已有工程应用的成功运行经

验&因此目前选择回转煅烧法工艺技术预处理

高放废液是较为现实可行的(安全的途径&同时

为了进一步提高煅烧产物的质量和产量&还应

研究在回转炉中不同煅烧工艺条件下对高放废

液煅烧过程的影响(放射性核素在煅烧产物中

的分布以及高放废液的煅烧机理&为我国探索

研究高放废液玻璃固化处理技术的工程应用提

供理论指导和技术经验储备'
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