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摘要!乏燃料后处理是核燃料循环的关键环节%制约核电的可持续发展&借助于加速器驱动先进核能系统
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$提供的高通量'硬能谱的外源中子%其乏燃料后处理只需除去乏燃料中的挥发性裂变产物和影响

次锕系元素嬗变的中子毒物%长寿命的次锕系元素
'

H
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可与二氧化铀一起转化为新的燃料元件在加

速器驱动燃烧器中燃烧'嬗变'增殖和产能&基于此%本课题组提出了加速器驱动的乏燃料后处理及再生制备

的技术路线%包括高温氧化粉化与挥发'选择性溶解分离和燃料再生制备&本文主要介绍了近几年本课题组

在这三方面所取得的一些成就%希望能为加速器驱动先进核能系统的乏燃料后处理提供基础数据&

关键词!加速器驱动先进核能系统!乏燃料后处理!模拟乏燃料!高温氧化粉化与挥发!选择性溶解分离!核燃
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核能作为清洁'安全'低碳的能源%是未来能

源发展的趋势与必然选择&快速发展的核电行业

带来经济利益的同时%也随之产生大量的乏燃料%

尤其是乏燃料中长寿命放射性核素的安全处理处

置已成为我国乃至国际核能领域无法回避的重大

问题%影响核电的安全'稳定可持续发展)

*=!

*

&我

国在
()("

年核电装机容量会大规模增加%乏燃料

累积存量将达到约
*!)))

吨)

!

*

&乏燃料中一般

含有
@"̀

的
T;

(

'

*̀

的
[,

和次锕系核素
ZD8

以及
!̀

的裂变产物%放射性非常强#

*)

*?

X

a

(

9

$%

裂变产物含有约
E)

余种元素%组成异常复杂)

!=A

*

&

乏燃料的放射性毒性主要来自超铀核素#镎'钚'

镅'锔$和一些长寿命的裂变产物#
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等$%需经过几万甚至几十万年的衰变%

其放射性水平才能降到天然铀矿的水平)

?=@

*

&因

此%如何安全处理处置这些放射性强'毒性大的乏

燃料已成为制约核电可持续发展的瓶颈&

目前乏燃料后处理的工业化流程主要采用以

[T4FB

流程为主导的水法处理技术%先将乏燃

料用浓硝酸溶解%再利用有机溶剂和萃取剂磷酸

三丁酯#

JX[

$进行多级萃取回收乏燃料中占主要

成分的铀及钚%产生的大量高放废液进行玻璃固

化并 长 期 地 质 处 置)

*)=*(

*

&虽 然 通 过 现 有 的

[T4FB

流程已将乏燃料中
@@&"̀

的
T

和
[,

分

离回收%但由于长寿命的次锕系元素和一些长寿

命的裂变产物仍存在于高放废液中%因此%放射性

废物的毒性仅降低了
*

个数量级%这些高放废液

对人类环境造成长期的潜在威胁)

**

*

&此外%通过

[T4FB

流程回收的铀和钚%也可以制备成混合

氧化物#

Z;B

$燃料在热堆中使用%这样可提高铀

资源的利用率%减少部分核废物的地质处置量)

>

%

**

*

&

鉴于现有
[T4FB

流程所存在的一些问题%世界各

国都在积极开发更先进的湿法后处理技术%目的

都是为了提高铀资源利用率和减小核废物地质处

置量&+分离
=

嬗变,#

[bJ

%

H

/-9595$.5.

R

/.39-/.8=

7,9/95$.

$就是从高放废液中进一步将次锕系元

素#镎'镅'锔$和长寿命裂变产物逐一分离出

来)

*>

*制备成相应的靶件%在加速器驱动的次临界

系统#

DCG

系统$中嬗变%将长寿命'高放射性核

素转化为中短寿命'低放射性或者稳定核素%从而

大幅减少高放射性核废料的地质处置量%降低放

射性对人类环境带来的长期潜在危害)

*>=*?

*

&由于

分离次锕系核素的工艺流程繁琐%产品纯度要求

严格%目前基本还处于实验室阶段&另外%加速器

驱动的次临界系统可以嬗变包含有次锕系核素或

者部分裂变产物的燃料元件&因此%需要开发新

的乏燃料后处理流程%实现可继续嬗变核素的组

分离%提高铀资源利用率和减少核废物处置量%保

护生态环境%实现先进核燃料的闭式循环%维持核

能的安全'可持续发展&

?

!

加速器驱动先进核能系统

随着核电的大力持续发展%产生的乏燃料后

处理问题日益突出%尤其是日本福岛核事故也让

人们更加重视到核安全问题&针对核能快速发展

所面临的挑战以及我国核能发展的战略需求%中

国科学院于
()**

年启动了加速器驱动次临界系

统#

DCG

$先导科技专项)

*E

*

%在此期间%原创性地

提出了 +加速器驱动先进核能系统#
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3-5]2./3]/.123.,1%2/-2.2-
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概念%包括加速器驱动的燃烧器#

/112%2-/9$-3-5]2.

,̂-.2-

%

DCX

$和加速器驱动乏燃料再生#

/112%2-=

/9$-3-5]2.-21

:

1%2$0,823=0,2%

%

DC4TQ

$两部

分)

*@=()

*

&

DCD'FG

的原理是利用加速器产生的

高能离子轰击散裂靶从而产生高通量'硬能谱的

中子驱动次临界系统的运行%该系统集嬗变'增殖
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和产能于一体%使得核燃料的利用效率可由当前

核电的
*̀

提高到
@"̀

%核废料减少到原来的

!̀

)

*@

%

(*=((

*

%且衰变寿命小于
"))/

%大大降低核废

料的存储压力%延长核裂变能的供给持续时间%对

核能的安全高效可持续发展具有极其重要的意

义&目前
DCD'FG

的原理验证已基本完成%技

术路线的可行性也得到了论证&借助于强流的外

源中子%加速器驱动先进核能系统在核燃料嬗变

方面具有独特的优势%乏燃料的后处理只需除去

乏燃料中的挥发性裂变产物和影响次锕系元素嬗

变的中子毒物%不需要将乏燃料中的次锕系核素

逐一'高纯度分离出来分别制成靶件%处理后的乏

燃料可直接转化制备成再生核燃料继续使用&这

样既充分提高了铀资源的利用率%又减少了核废

物的地质处置量%也不存在核裂变材料的富集&

但如何简单'有效地从乏燃料中分离这些关键裂

变产物是制约该项目的关键环节%成为迫切需要

解决的问题&

@

!

加速器驱动乏燃料循环再生研究

基于加速器驱动先进核能系统的特点%其乏

燃料后处理技术与传统后处理方案完全不同%只

需除去
!̀

裂变产物中的一部分挥发性裂变产物

和中子毒物稀土元素%长寿命的次锕系元素
'

H

'

D7

'

I7

不用进行传统的精细分离%直接可以与

二氧化铀一起转化为新的燃料元件在加速器驱动

的燃烧器中燃烧&基于此%本课题组改变传统的

分离嬗变策略%提出了加速器驱动乏燃料后处理

及再生制备的技术路线%包括高温氧化粉化与挥

发'选择性溶解分离和燃料再生制备%如图
*

所

示&具体为第一步利用高温氧化粉化与挥发法排

除易挥发气体元素和半挥发性的裂变产物)

(>

*

!第

二步通过选择性溶解分离方法除去中子毒物稀土

元素%达到铀'钚和次锕系元素的组分离及固态回

收)

(!

*

!第三步将前面除去部分裂变产物的剩余乏

燃料制备成再生的核燃料元件%最后在加速器驱

动的燃烧器中燃烧)

("=(A

*

%从而实现增殖'嬗变和产

能一体化的先进核能系统&加速器驱动先进核能

系统的发展实施%能够有效提高铀资源的利用率%

实现放射性废物的最小化%达到核燃料的真正闭

式循环%对保障我国核能长期可持续发展具有深

远的意义&

@A?

!

高温氧化粉化与挥发

乏燃料的高温氧化处理研究大多数都是基于

乏燃料元件高温氧化煅烧的首端工艺而开展的&

在高温氧化过程中不仅能够实现燃料
T;

(

芯块

的粉化%有利于包壳与燃料芯块的分离%还能够将

其中的一些挥发性裂变产物#

B2

'

O

'

c-

'

>

U

等$和

半挥发性物质#

Z$

'

J1

等$除去%同时降低乏燃料

的放射性)

(?=(E

*

&而且经过高温氧化得到的八氧化

三铀粉末在无机酸中的溶解性要优于二氧化铀%

有利于传统的湿法后处理&另外%韩国'加拿大和

美国联手实施的
CT[OI

#

35-219,82$08

H

2.9

H

-288,-5\23W/92--2/19$-0,2%5.ID'CT-2/1=

9$-8

$燃料循环%即直接在
ID'CT

堆中使用压水

堆乏燃料)

(@=>*

*

%其燃料循环流程就只利用了单一

的干法后处理技术%采用多次的高温氧化还原流

程
;4F;B

#

$L53/95$./.3-23,195$.$0$L532

0,2%

$只将乏燃料中的挥发性裂变产物除去%不需

要将铀'钚'次锕系元素等其他裂变产物分离%处

图
*
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加速器驱动乏燃料后处理的技术路线图
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理后的乏燃料直接加工成新的燃料元件在
ID'=

CT

堆中燃烧%提高了现有燃料的燃耗&这种乏

燃料后处理方案流程简单%不进行
[,

的分离%具

有防核扩散能力%提高了铀资源的利用率%产生的

放射性废物量也少)

>(=>>

*

&

基于加速器驱动先进核能系统中的乏燃料再

生研究%本课题组首先开展了模拟乏燃料芯块的

高温氧化粉化与挥发研究&实验以二氧化铀粉末

自行制备的
T;

(

模拟芯块#

!

*)77d(77

$为

起始原料%分别在氧化和还原两种气氛下%考察了

温度'时间等因素对芯块粉化的影响%利用
B

射

线衍射仪#

B4C

$以及激光粒度仪对氧化还原过

程中的产物和粉末粒径进行分析%结果认为经过

氧化条件为空气(
!")e

(

!6

'还原条件为
!̀

#体

积分数$

U

(

=D-

(

?)) e

(

!6

的三次循环流程%模

拟芯块具有良好的粉化效果&在此基础上%本课

题组与中国北方核燃料元件有限公司进行合作%

在贫铀中添加不同含量的稳定元素作为代表性裂

变产物#

Z$

'

J2

'

'3

'

G7

等$%探索制备工艺&通

过管式混合
#

球磨
#

干燥
#

预压造粒
#

压块
#

高

温烧结这几个流程%制备了一批含有不同裂变产

物的二氧化铀模拟芯块#

!

E77d*"77

$%并对所

制备的芯块形貌与添加元素的含量进行了测量&

随后%采用优化的高温氧化粉化条件对制备的二

氧化铀芯块进行了氧化还原粉化研究#图
(

$%结

果证实在上述条件下%二氧化铀芯块能够很好地

实现粉化转化&粉化后的八氧化三铀粉末粒径在

*

!

>)

"

7

左右%这就说明二氧化铀燃料芯块能够

通过高温氧化还原转化成八氧化三铀粉末%为燃

料芯块与包壳材料的有效脱离提供了基础)

(>

*

&

图
(

!

二氧化铀芯块氧化粉化前#

/

$后#

^

$比较)

(>

*

Q5

R

<(

!

I$7

H

/-58$.$0,-/.5,735$L532

H

2%%29̂ 20$-2

#

/

$

/.3/092-

#

^

$

0$-65

R

6=927

H

2-/9,-2$L53/95$.

H

,%]2-5\/95$.

)

(>

*

图
>

!

模拟乏燃料中七种半挥发性元素的去除率

Q5

R

<>

!

427$]/%2005152.1

:

$082]2.05885$.

H

-$3,198

0-$7857,%/9238

H

2.9.,1%2/-0,2%8

!!

另外%还考察了高温氧化过程中挥发性裂变

产物的去除情况%通过在模拟乏燃料中添加稳定

元素
Z$

'

J2

'

4,

'

G2

'

46

'

I8

和
4̂

作为裂变产物

的代表#图
>

$%结果发现利用所建立的氧化还原

循环流程与更高温工艺#

*()) e

$相结合的技

术%能够有效除去
Z$

'

J2

'

G2

和
4,

等半挥发性

元素%去除率超过
E"̀

&这与文献)

>!

*中报道的

高温氧化挥发除去挥发性裂变产物的效果基本一

致%为探索建立完整的乏燃料粉化以及挥发性裂

变产物分离相结合的首端工艺奠定了良好基础&

@A@

!

选择性溶解分离中子毒物稀土元素

乏燃料裂变产物中存在大量的稀土元素%也

就是镧系元素&它们的含量约占裂变产物总量的

>)̀

%尤其是这些稀土元素#

G7

'

'3

'

V3

等$一般

具有较高的中子吸收截面%如*!@

G7

#

"

f?!"))^

%

* f̂*)

g(E

7

(

$%被称为中子毒物%阻碍了次锕系

元素的后续嬗变%必须有效分离除去)

>"=>E

*

&由于

镧系和锕系元素的物理化学性质非常相近%它们

彼此之间的分离一直是乏燃料后处理领域的热点

问题之一&目前%主要是通过溶剂萃取的方法来

实现乏燃料中镧系元素的分离%这样就会产生大

(@!
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量的酸性高放废液%严重污染环境%而且存在溶剂

萃取体系耐辐照性差'产生二次废物'易形成第三

相等缺点)

>@=!*

*

&因此%仍然需要研究新的分离方法

来实现镧系元素和锕系元素之间的有效分离%为乏

燃料后处理中裂变产物的有效分离提供更多选择&

在加速器驱动先进核能系统的乏燃料后处理

研究中%只需将部分中子毒物镧系元素分离除去%

根据稀土元素和核燃料基体二氧化铀的基本物理

化学性质不同%开展了各种分离方法的研究%试图

将部分镧系元素有效除去)

(!

%

!(=!>

*

&对比几种分离

方法%发现根据稀土氧化物和二氧化铀的溶解度

差异来实现中子毒物镧系元素的分离是最可行

的&因此%提出了一种高效选择性溶解分离的后

处理技术%如图
!

)

(!

*所示&与传统的乏燃料后处

理思路不同%不采用浓酸对乏燃料进行完全溶解%

只将中子毒物等镧系元素裂变产物通过选择性溶

解有效分离除去%而可再次循环使用的锕系元素

铀'钚及次锕系元素镎'镅始终以固态形式存

在)

(!

*

&选择性溶解实验以绿色环保的酸性功能

化离子液体)

Û 29

*)

J0

(

'

*作为分离介质%首先以

裂变产物中产额较大的
'3

作为稀土元素代表%

通过比较相同质量#

*))7

R

$的
'3

(

;

>

'

T;

(

和

T

>

;

E

在离子液体)

Û 29

*)

J0

(

'

*#

(7K

$中的溶

解度#图
"

$%发现
'3

与
T

的溶解性能明显不同&

稀土氧化物
'3

(

;

>

能够全部溶解%而
T;

(

和
T

>

;

E

在)

Û 29

*)

J0

(

'

*中的溶解度随着温度的升高而

增加%且
T

>

;

E

的溶解度明显比
T;

(

大&因此%

为了提高稀土元素的溶解效率'减少铀的溶解损

失%必须保证乏燃料中的铀以
T;

(

形式存在&

图
!

!

选择性溶解分离示意图)

(!

*

Q5

R

<!

!

G1627/95135/

R

-/7$082%2195]2

3588$%,95$.82

H

/-/95$.

)

(!

*

在上述实验基础上%以一定量的
'3

(

;

>

和

T;

(

混合制备了一系列的模拟乏燃料%并在不同

温度的还原气氛中烧结%进行模拟乏燃料中稀土

元素的选择性溶解分离优化实验&图
A

)

(!

*为不同

温度还原处理的模拟乏燃料的选择性溶解分离结

果%可以看出酸性功能化离子液体)

Û 29

*)

J0

(

'

*

对模拟乏燃料中的
'3

(

;

>

具有良好的选择溶解

性&虽然随着还原处理温度的升高%

'3

(

;

>

的溶

解率有所降低%但大部分稀土元素还是可以有效

分离除去%能够满足加速器驱动乏燃料后处理的

要求&同时也可以看到乏燃料基体
T;

(

的溶解

率只有
)&"̀

左右%

@@̀

以上的
T;

(

以固态形式

存在%利于回收再处理&图
?

展示了离子液体

)

Û 29

*)

J0

(

'

*对含有不同质量分数
'3

的模拟

乏燃料的选择性溶解行为%可以看出%模拟乏燃料

中的稀土元素几乎完全除去%而
T;

(

的溶解率很

小%可以忽略不计&这进一步说明离子液体

)

Û 29

*)

J0

(

'

*对于稀土元素具有良好的选择溶

解性%可以用于乏燃料中稀土元素的分离&

图
"

!

'3

(

;

>

'

T;

(

和
T

>

;

E

在离子液体

)

Û 29
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J0

(

'

*中的溶解性能

Q5

R
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!

G$%,̂5%59

:

$0'3

(

;

>

%

T;

(
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;

E

5.5$.51%5
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J0

(
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*

图
A

!

制备温度对模拟乏燃料中
'3

(

;

>

的分离影响)
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*
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图
?

!

'3

含量对模拟乏燃料中
'3

(

;

>

的分离影响

Q5

R

<?

!

F00219$0'31$.12.9-/95$.$.82

H

/-/95$.

$0'3

(

;

>

0-$7857,%/9238

H
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众所周知%乏燃料中含有各种各样的裂变产

物%化学组成极为复杂&因此%也在此离子液体体

系中开展了各种稀土氧化物以及其他化合物的溶

解行为研究%具体实验条件为
*))7

R

金属化合

物置于
(7K

离子液体中%溶解温度与时间分别

为
!)e

与
A)75.

%结果列入表
*

)

(!

*

&发现不同化

合物在该体系中所表现的溶解行为明显不同%结

构为
Z

(

;

>

的稀土氧化物与
Z;

型金属化合物均

具有良好的溶解性%而结构为
Z;

(

的金属氧化物

溶解性能与
T;

(

类似%几乎不溶解&这一溶解性

差异为后续实现乏燃料中锕系元素
D.;

(

#

D.f

T

'

'

H

'

[,

'

D7

$的组分离与固态回收提供了可能&

同时%还进一步通过量子化学理论对这些金属氧化

物的晶格能进行了热力学计算%发现金属氧化物的

溶解性能与其本身的晶格能有一定的关联%从而揭

示了金属氧化物的溶解本质&

表
*

!

各种金属氧化物在)
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*)

J0

(

'

*中的溶解率以及相应的晶格能)
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*

J/̂%2*
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氧化物

#

Z

(

;

>
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溶解率(
`

晶格能

#

!

(

"
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#
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-
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g*

$

氧化物

#

Z;

(

$

溶解率(
`

晶格能

#

!

(

"
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#
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-

7$%

g*

$

氧化物

#

Z;

$

溶解率(
`

晶格能

#

!
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:
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(
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>
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(
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(
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*))7
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金属化合物%

(7K

离子液体%

!)e

%溶解
A)75.

!!

随后%又测试了该离子液体的耐辐照性%开展

了模拟乏燃料中稀土元素的分离实验)

!!

*

&结果

发现%模拟乏燃料中稀土氧化物
'3

(

;

>

的溶解率

随着离子液体辐照剂量的增加而明显减小%当辐

照剂量增加到
?"_V

:

时#图
E

$%该离子液体对稀

土元素的溶解率降低到
A)̀

左右&但是乏燃料

基体
T;

(

的溶解性与离子液体的辐照无关%几乎

都是不溶的&这些结果说明该酸性功能化离子液

体)
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*)

J0

(

'

*的耐辐照性不好%需要进一步的

结构优化%以提高对稀土元素的选择性溶解%这部

分工作正在实验室开展中&

总之%根据稀土元素和
T;

(

的溶解性不同%

所发展的选择性溶解分离技术为乏燃料后处理中

裂变产物的分离提供了一种新的思路&这种方法

可避免传统乏燃料溶解过程所产生的大量强酸性

高放废液%减少放射性对环境的污染%减少核废物

总量%工艺流程简单&该方法有助于解决乏燃料

后处理过程中镧锕分离的难题%有望改善乏燃料

后处理的关键工艺流程%可为先进核燃料闭式循

环提供技术储备&
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图
E

!

辐照剂量#

#

$对模拟乏燃料中

'3

(

;

>

和
T;

(

的溶解影响)
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@AB

!

核燃料的再生制备

核燃料闭式循环的最终目的是提高铀资源利

用率和降低放射性废物量%解决上述问题的途径

就是将除去裂变产物后的乏燃料制备成再生燃料

元件继续燃烧%而如何将去除挥发性裂变产物以

及部分中子毒物后的剩余乏燃料#包含有
T

'

[,

以及次锕系核素#

ZD8

$$制备成再生核燃料%并

在
DCG

燃烧器中继续燃烧%是实现闭式核燃料循

环必不可少的环节&溶胶凝胶法是制备核燃料小

球最常用的方法%然而%传统的溶胶凝胶法不仅需

要复杂的设备%还会产生大量的二次放射性有机

废液&另外%由于乏燃料的强放射性以及衰变热

等特性造成溶液自加热以及辐射分解等问题%传

统的溶胶凝胶工艺不适用于此类燃料元件的制

备&因此需要开发新的燃料元件制备工艺以满足

加速器驱动先进核能系统的乏燃料后处理及再生

制备)

!"=!A

*

&

本课题组首先分别利用粘度法和颜色改变

法#

-

(

R

法$研究了不同温度和不同物料组成的

混合溶液在溶胶凝胶过程中的化学动力学&发

现室温下%改变初始料液组成可以有效控制混

合溶液的凝胶时间%高温下混合溶液可以瞬间

发生凝胶反应而固化#图
@

)

!?

*

$%根据此结果%提

出了一种无冷却即时混合与微波加热相结合的

快速溶胶凝胶工艺流程)

!?

*

&该工艺是将室温的

铀溶液和凝胶剂溶液进行即时在线混合%然后

混合料液被立即分散为液滴%液滴下落穿过微

波腔体被瞬间加热而固化为凝胶球%凝胶球再

经过热处理转化为密度接近理论密度的陶瓷核

燃料小球#图
*)

$&结合该工艺%研制了一套适

用于该流程的手套箱实验平台#图
*)

$&改进的

工艺流程不仅可以有效避免次锕系核素的
#

和

$

射线对凝胶剂的辐射分解%还可以降低二次有

机放射性废液的产生%很大程度上简化了再生

核燃料小球的制备过程&

接着%利用无冷却即时混合
=

微波加热相结合

的快速溶胶凝胶工艺成功制备了水合氧化铀凝胶

球%并考察了煅烧气氛'煅烧时间'升温速率对小球

煅烧过程的影响%最后得到了接近
@È

理论密度的

T;

(

陶瓷核燃料小球#图
**

)

("

*

$&同时%利用非放射

性
I2

代替
[,

%

'3

代替
D7

%开展了多元素掺杂的

氧化物
Z;B

模拟核燃料小球的制备研究&研究

结果表明%在
$

#六亚甲基四胺#
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!
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图
*)

!

无冷却即时混合
=

微波加热快速溶胶凝胶工艺示意图#

/

$以及手套箱实验平台#

^

$

)
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*
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R
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(

(

D-

混合气氛中煅烧
"6

%可以成功制备

密度接近
@"̀

理论密度的
ThI2

和
ThI2h'3

多元素 掺杂的
Z;B

陶 瓷 模 拟 核 燃 料 小 球

#图
*(

)

("

*

$%陶瓷小球为单一立方相的
Z;

(

#

Zf

图
**

!

T;

(

核燃料小球)

("

*

Q5

R

<**

!

;

H
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H
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(

12-/751751-$8

H

62-28

)
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*

图
*(

!

ThI2h'3

掺杂的
Z;B

模拟核燃料小球)

("

*

Q5

R
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H

951/%

H

519,-2$0Z;B12-/751

751-$8

H

62-28W596I2/.3'3

)

("

*

T

'

I2

和
'3

$共熔体%并且随着掺杂元素含量增

加%

Z;

(

的晶格参数减小&

碳化铀#

TI

$的热导率'密度和铀含量均高于

T;

(

%还可与
[,

以及部分次锕系核素#

ZD8

$形

成二元混合共熔体系%被认为是第四代反应堆的

理想候选核燃料)

!E=")

*

&因此%也开展了碳化铀粉

图
*>

!

[2165.5

型原位聚合螯合法

制备
TI

精细粉末的示意图)

"*

*
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R
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末与碳化铀小球的制备研究&在传统碳热还原法

的基础上%以有机物代替固体碳作为碳源%采用

[2165.5

型原位聚合螯合法%分别以柠檬酸'甘露

醇为螯合剂和交联剂%成功制备了较高纯度的

TI

精细粉末#图
*>

$

)

"*

*

&该方法通过
T

和
I

在

原子水平的均匀混合%缩短了反应物之间的迁移

距离%实现了在相对较低温度#

*!))e

$下制备

TI

粉末&该工作对低温合成包含
[,

和
ZD8

的

碳化物燃料能够提供一定的基础数据&另外%本

A@!

核化学与放射化学
!!

第
!!

卷



课题组也利用无冷却即时混合与微波相结合的溶

胶凝胶工艺开展了
TI

陶瓷核燃料小球以及金属

混合碳化物#

ZI

$陶瓷模拟核燃料小球的制备研

究)

"(

*

&主要研究了炭黑分散条件'

I

和
T

的摩

尔比'煅烧温度以及煅烧时间对陶瓷小球的物相

组成和微观形貌的影响&研究发现初始
I

和
T

的摩尔比为
>&"

制备的凝胶球%在
D-

气氛下%

*"))e

煅烧
"6

%可得到密度接近
@(̀

理论密度

的
TI

陶瓷核燃料小球#图
*!

)

"(

*

$&所制备的
TI

陶瓷小球的平均粒径为
A?"

"

7

%通过透射电子显

微镜#

JFZ

$测试发现所制备的
TI

的晶格参数

为
!&@A@i

#

*if)&*.7

$%与理论值#

!&@A*i

$

非常接近&

图
*!

!

TI

陶瓷核燃料小球)
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Q5
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H
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)

"(

*

总之%本课题组对传统的溶胶凝胶流程进行

改进%提出无冷却即时混合与微波相结合的溶胶

凝胶工艺这一全新工艺%并成功应用于二氧化铀

陶瓷核燃料小球'碳化铀陶瓷核燃料小球'金属混

合氧化物以及碳化物模拟核燃料小球的制备&虽

然制备的模拟核燃料小球粒径单一%但仍为加速

器驱动先进核能系统的乏燃料再生制备提供了一

种技术支撑&

B

!

结
!

论

综上所述%基于加速器驱动先进核能系统的

特点%提出了加速器驱动乏燃料后处理及再生制

备的技术路线&与传统后处理思路不同%通过高

温氧化粉化与挥发以及选择性溶解分离除去挥发

性裂变产物和中子毒物稀土元素%而包含有次锕

系核素的大部分乏燃料以固态保留&这些剩余的

乏燃料被制成新的核燃料元件在燃烧器中进行彻

底焚烧%通过后续的嬗变'增殖'核能发电%一方面

大幅度提高铀资源利用率%另一方面极大减少核

废物地质处置量&这种乏燃料后处理策略可避免

传统乏燃料溶解过程所产生的大量强酸性高放废

液%减少核废物总量及放射性对环境的污染%工艺

流程简单%不存在裂变材料的富集&由此可见%加

速器驱动先进核能系统的乏燃料后处理及再生制

备流程是理想的核燃料闭式循环%对于保证核能

的可持续发展具有深刻意义&

由于乏燃料实际组成化学元素的多样性以及

化学行为的复杂性%加上强放射性的特点%所以乏

燃料后处理是一个高难度'开发周期长的综合化

学工艺&本课题组所提出的加速器驱动乏燃料后

处理的技术路线%只是重点开展了主工艺的分离

与制备研究%还处于实验室冷实验研究阶段%整体

工作还不够系统和深入%且尚未涉及辅助工艺%还

不能形成完整的乏燃料后处理流程&因此%在后

续的研究中%还需要围绕所提出的技术路线%进一

步优化和完善乏燃料后处理及再生核燃料制备的

工艺流程%拓展研究的广度和深度%为今后加速器

驱动先进核能系统的工业应用奠定良好基础&在

高温氧化粉化与挥发过程中%需重点关注各种材

料对乏燃料中挥发性及半挥发性裂变产物的吸附

机理'捕集技术'回收处理技术等!在中子毒物稀

土元素的分离方面%应主要考虑选择性溶解分离

技术%优化对稀土元素具有良好溶解性'耐辐照'

绿色的化学体系%研究分离后稀土元素的回收处

理!在核燃料再生制备研究中%需开展多元素存

在'不同尺寸的核燃料小球或者其他类型燃料元

件的制备工艺技术%研究再生核燃料元件的抗辐

照'耐高温等性能&从实验室冷工艺研发逐步过

渡到热实验'中试规模和工程规模的实验研究%同

时加强工艺放大设备'放射性远程操作与控制等

应用技术的研发%为推动加速器驱动乏燃料后处

理循环再生工艺流程的工业化提供关键数据和技

术支撑&

致谢!感谢中国科学院詹文龙院士在加速器

驱动先进核能系统的乏燃料后处理及再生制备技

术路线研究中的讨论与指导&
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