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摘要!烧绿石具有优异的理化稳定性和耐辐照稳定性#被认为是理想的放射性核素固化基材'然而#人造烧绿

石在烧结过程中对核素的选择性高#从而限制了其固化核素的种类和数量'针对上述问题#本工作以镧系元

素铕$

R*

%&钐$

U5

%&钕$

'1

%模拟放射性的锕系核素#成功制备得到了
"

&

@

&

!

组元的烧绿石结构陶瓷固化体'

结果表明#目标核素均匀地固溶在烧绿石的晶格结构中形成了单相均一的多组元烧绿石陶瓷固化体'化学浸

出实验表明#多组元烧绿石结构具有优异的抗浸出性能#是一种具有应用前景的高放废物陶瓷固化体候选
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如何长期&安全&有效地处理与处置放射性废

物已成为当前核能发展所面临的重大挑战#也是

目前我国乃至世界各国核工业发展亟待解决的问

题'从核能的全生命周期来看#只有妥善解决了

放射性废物的处理与处置问题#核能才能成为真

正意义上的清洁能源'高放废物主要源自于核燃

料循环和乏燃料后处理过程中产生的放射性废

物'它们通常含有大量的长寿命放射性核素#具

有放射性强&释热量高&毒性大的特点#因此处理

技术复杂&难度大&费用高#是放射性废物处理的

难点之一*
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'目前认为#最有效的处理方法是用

水泥&玻璃&陶瓷等固化基材将放射性废物进行固

化处理#再进行深地质处置#以将放射性废物与生

物圈暂时或永久隔离*

!=\

+

'目前技术相对成熟&唯

一实现规模化工业应用的是玻璃固化#例如硼硅

酸盐玻璃固化和磷酸盐玻璃固化等*

I=>

+

'玻璃固

化的基本原理是将玻璃基材与放射性废物的混合

物在
<(((j

左右的高温下熔融形成玻璃相#将

放射性核素固溶在玻璃的网络结构中#以实现其

与环境的隔离'玻璃固化体能够基本满足短期地

质处置的要求'然而#玻璃相毕竟是一种热力学

亚稳相#在长期的辐照&高温&侵蚀等环境条件下#

玻璃固化体可能会发生溶蚀&析晶等现象'另外#

玻璃的机械性能和热稳定性较差#极易出现碎裂

和软化等问题#也会导致放射性核素的浸出*

H
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'

相较于传统的玻璃固化#陶瓷固化体具有更高的

稳定性和安全性#是一种极具潜力的玻璃固化替

代技术'

受天然矿物岩石的启发#人们提出用人造岩石

来固化放射性核素#使高放废物能像天然放射性核

素一样回归到自然界中*
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'已经知道#自然界中

有很多能够长期&稳定固化放射性核素的矿物#如

烧绿石$
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#其中
9

位通常为
a@

价的镧系核

素&

^

位为
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价过渡周期核素%
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&钙钛锆石
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等'其中#烧绿石结构$
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%的陶瓷固化体由

于其优异的地质稳定性&耐辐照性能&低化学浸出

率&高热稳定性等优点#被广泛认为是高放废物陶

瓷固化的理想基材*
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'在
"(

世纪
H(

年代#美国将

钆钛烧绿石和钆锆烧绿石确定为锕系核素的固化

基材*
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+

'

T0W0+

等在对地质处置中固化体进行研

究时发现#随着
+̀

含量的增加#

S1

"

$

[3

1

+̀

<f1

%

"

E

I

体系的耐辐照性能逐渐增加#其中
S1

"

+̀

"

E

I

在

很强的离子辐照作用下未发生退晶质化#仍能保

持结构的稳定*
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+

'

"(((

年#

T0W0+

等*

<I

+和
U3/C-.*6

等*

<>

+先后研究认为钆锆烧绿石具有非常好的耐

辐照损伤性能'此外#烧绿石是一种稳定的在自

然界中与放射性核素长期共存的矿物#因此被认为

是放射性废物陶瓷固化的最佳候选材料之一'

当放射性核素进入人造岩石晶体中时#绝大

部分的核素与人造岩石晶体中的离子进行置换#

少量核素可能会进入到晶格间隙中形成间隙固溶

体#从而使得放射性核素能够稳定固化在晶体结

构之中#实现对放射性核素的有效固化'然而#正

是由于人造岩石固化是将放射性废物稳定固化在

晶体晶格中#一般情况下单一的烧绿石矿相只能

固化一种或两种放射性核素'但实际产生的高放

废物通常化学环境和组成较为复杂#因此开展烧

绿石对多种放射性核素的固化性能和固化机理研

究#对今后锕系或次锕系核素人工矿物固化&地质

处置工程化应用具有重要意义'本工作拟以镧系

元素铕$
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%&钐$

U5

%&钕$

'1

%模拟放射性的锕系

核素#采用高温固相烧结的方法制备可同时固化

多种核素的多组元烧绿石陶瓷固化体!通过
G

射

线衍射$

G2c

%&

2-5-,

光谱&扫描电镜$

URD

%等

表征分析手段#研究多种核素在
S1

"

+̀

"

E

I

烧绿

石基体中的赋存状态和固化机理#并拟采用水热

浸出实验评价多组元烧绿石陶瓷固化体的稳定性

和可靠性'
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实验部分
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主要试剂和仪器

本实验以目标核素的氧化物为原料"氧化钕

$
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%#纯度
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#上海阿拉丁'

无水乙醇&丙酮&聚乙烯醇#分析纯#麦克林试剂'

XZL#R2MUR[[RI

行星球磨机#德国飞驰!

[̀="?="(K

热压烧结炉#上海晨华电炉有限公司!
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P

电子天平#精度
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A

#奥豪斯上海公
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X̂S=H(?\9

鼓风干燥箱#上海一恒!

VUL=
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马弗炉#合肥科晶!

c>c36/$Y0+G

射线衍射

仪#德国布鲁克!

)DF="<((F

扫描电子显微镜$连

用
EJ.$+1

谱分析仪%#德国蔡司仪器!

P*W01

[40536S"@((

拉曼光谱仪#英国雷尼绍公司!

MPX=DUI>((

型电感耦合等离子体质谱仪$

MPX=

DU

%#美国安捷伦公司'
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样品制备

由于真实核废物具有很强的放射性#实验室
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振等"多组元烧绿石陶瓷固化体的制备及其抗浸出性能



中通常采用模拟核素来对放射性核素的固化进行

研究'根据价态相同&离子半径相近及核外电子

轨道近似的原则#本工作选取镧系元素铕$

R*

%&

钐$

U5

%&钕$

'1

%来模拟放射性的锕系核素钚

$

X*

%&镎$

'

:

%&镅$

95

%'利用固相烧结获得了

在钆$

S1

%位置含有
"

"

!

种模拟核素的烧绿石

固化体'以
HH&HHi

纯度的
'1

"

E

@

&

U5

"

E

@

&

R*

"

E

@

&

S1

"

E

@

和
+̀E

"

作为原料#首先将原料粉在
<"(j

下预热
\4

以除去水分'根据每种烧绿石对应的

化学式的化学配比用电子天平精确称量原料#然

后将称量好的原料粉放入尼龙球磨罐中#加入适

量的无水乙醇作为研磨介质#在行星球磨机中以

<((+

(

53,

球磨
<(4

'球磨后的混合料于
\(j

的

烘箱中充分干燥并过筛备用'将烘干的原料粉倒

入
<((5L

的坩埚内#于马弗炉中
<?((j

保温
"4

'

预烧后的粉体放入聚四氟乙烯球磨罐中#加入适

量的无水乙醇作为研磨介质#在行星球磨机中以

<((+

(

53,

球磨
"(4

使粉体磨细'再放入
\(j

的烘箱中充分干燥&过筛$

@((

目%备用'最后#称

取适量的粉体装入石墨模具中进行热压烧结#烧

结温度为
<?((j

#保温
"4

#压强为
@(DX-

#升

温速率约
<( j

(

53,

'烧结后的样品在空气中

<@((

"

<?((j

退火
"4

以去除从石墨扩散进去的

碳'为了便于后面叙述#将
9

位固化
<

"

!

种核素

的固化体命名为"

/

9<̀ E

)

/

9!̀ E

#其中0

9

1和

数字表示位于
9

位以及其固溶的核素种类数!

0

`

1和0

E

1是指锆元素和氧元素'每种烧绿石对

应的化学式列于表
<

'

表
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组烧绿石对应的化学式
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结构形貌表征

利用
G

射线衍射仪&拉曼光谱&扫描电镜等

对在
9

位依次固溶多种模拟核素的多组元烧绿

石的结构&物相组成&各元素分布及其在晶格之中

的占位等进行细致分析'测试条件如下"

G

射线

光源为
P*

靶#波长为
<&?!<>!g

$

<ge(&<,5

%#

测试角度为
<(h

"

H(h

!扫描电镜工作电压为
@

"

"(C#

!拉曼光谱仪激光器为
Q0='0

#激光波长

!

e?@",5

#测试范围为
"((

"

>((/5

f<

'

;=L

!

浸出性能测试

本实验采用国际上通行的
DPP=<

方法*

<H="(

+

#

将通过上述烧结得到的多组元烧绿石固化体

/

9"̀ E

)

/

9!̀ E

进行浸出实验#具体实验操作

步骤&样品预处理&浸出容器的准备处理参见2放

射性废物固化体长期浸出实验3$

Ŝ I("@=>\

%国

家标准*

"<

+

'借助
MPX=DU

测定多组元烧绿石固化

体中
9

位各阳离子在浸出
<

"

!"1

的离子浓度并计

算得到各元素的归一化浸出率#对多组元烧绿石固

化体的抗浸出性能$化学稳定性%做出评价'各元素

的归一化浸出率$

L2

2

%采用式$

<

%计算得到*

""="@

+

"

L2

2

3

(

2

"

4

9

.

2

5

$

<

%

式中"

(

2

表示浸出液中
2

元素离子质量浓度#

A

(

5

@

!

"

表示浸出液的体积#

5

@

!

.

2

表示元素
2

在样

品中的质量分数!

4

9

表示样品的几何表面积#

5

"

!

5

表示浸出期的时间间隔#

1

'

<

!

结果与讨论

<=;

!

多组元烧绿石固化体的物相结构分析

对烧结得到的四组样品
/

9<̀ E

)

/

9!̀ E

进行了物相结构分析#结果示于图
<

'从图
<

$

-

%

可以看出#四组样品的衍射峰与烧绿石的标准

卡片一致#图
<

$

-

%中明显存在烧绿石的特征超

晶格峰*

"!

+

$

<<<

%&$

@<<

%&$

@@<

%&$

?<<

%#可知样

品
/

9<̀ E

)

/

9!̀ E

均为烧绿石结构'并且

图
<

$

-

%中也未发现有第二相的衍射峰#表明所有

的模拟核素均进入到烧绿石的晶格之中'在以往

工作*

"?

+中本课题组采用无压的烧结方式得到致

密较低的四组样品#采用球差矫正电镜沿着特定

的*

<<(

+带轴观察到明暗相间的衍射斑点#并结合

结构模型证明了模拟核素成功固化到烧绿石晶格

的
9

位#因此可以推测所有的模拟核素均进入到

烧绿石的
9

位之中'图
<

$

-

%中各样品的衍射峰

均比较尖锐#表明样品具有比较好的结晶度'此

外#如图
<

$

-

%中局部放大图所示#从样品
/

9<̀ E

到
/

9!̀ E

#其衍射峰明显向低角度方向偏移$左

移%#表明对应样品的晶格常数逐渐变大'这是由

于镧系元素从钕$

<&<(H g

%&钐$

<&(IH g

%&铕

$

<&(\\g

%到钆$

<&(?@g

%原子尺寸逐渐减小所致#

这与
#0

A

-+1

规则*

"\

+相符#即当原子尺寸较大的元

素成功固溶到
9

位时#会使得晶格常数增大#这也

说明了各模拟核素成功进入到烧绿石的晶格之中'

"?<
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图
<

!

!

组烧绿石样品的
G2c

图谱$

-

%&拉曼光谱$

W

%以及高斯拟合后各组烧绿石样品的拉曼位移$

/

%

F3

A

;<

!

G2c

:

-770+,6

$

-

%

-,12-5-,6

:

0/7+-6

$

W

%

$.!

:8

+$/4%$+0$J3106

#

-,12-5-,643.76$..$*+2-5-,Y3W+-73$,5$106

$

/

%

!!

对测得的
G2c

数据进行精修并计算得到四

组烧绿石样品的晶格常数和理论密度#结果列于

表
"

'由表
"

可以看出#四组样品的晶格常数也

呈现逐渐增大的趋势#相应的其理论密度呈现逐

渐降低的趋势'通过精密电子天平利用排水法实

际测得的实测密度与理论密度变化规律一致'这

也进一步印证了上述结论#即当原子尺寸较大的

元素成功固溶到
9

位时#会使得晶格常数增大#

也进一步证明了各模拟核素成功进入到烧绿石

的晶格结构之中'通过计算得到四组样品的致

密度从
/

9<̀E

)

/

9!̀E

依次为
HI&!Hi

&

H>&"Hi

&

H>&>Hi

和
H>&>?i

#均大于
HIi

#表明通过固相

烧结反应可得到致密的烧绿石陶瓷'

图
<

$

W

%展示了
/

9<̀ E

)

/

9!̀ E

四组样品

的拉曼光谱'从图
<

$

W

%可以看出#在波数
"((

"

>((/5

f<的范围内#所有样品均呈现出烧绿石的

四个典型活性拉曼峰'波数在
@<?/5

f<附近的拉

曼峰最强为
R

A

振动模式#对应着
E

)

9

)

E

的弯

曲振动!在
!((/5

f<附近的拉曼峰为
F

"

A

振动模式#

对应着
+̀

)

E

的拉伸振动!在
?"?/5

f<附近的拉

曼峰为
9

<

A

振动模式#对应着
9

)

E

的拉伸振动!

?H(/5

f<附近的拉曼峰为
F

"

A

振动模式#对应于

9

)

E

的拉伸振动*

"I

+

'这说明所有的模拟元素进

入到
S1

的位置#烧绿石晶体结构保持完整#进一

步证实得到的多组元陶瓷为单相的烧绿石结构'

图
<

$

/

%为高斯拟合
/

9<̀ E

)

/

9!̀ E

烧绿石

氧化物的详细拉曼位移对比'由图
<

$

/

%可以看出#

/

9<̀ E

)

/

9!̀ E

四种拉曼峰均偏向较低的频率

$红移%'众所周知#拉曼模式向较低的频率移动#

表明这些化学键的键合作用逐渐减弱'值得注意

的是拉曼模式的移动与
G2c

晶格常数的变化呈

现出非常相似的趋势#表明拉曼模型的红移主要

是由晶格常数的增加引起的#并且具有局部结构

的有序排列'因此#可以得出结论"由于引入模拟

核素的原子尺寸变大引起的晶格常数的增加导致

相关化学键的延长#最终导致拉曼模型的红移'

上述结果与采用无压的烧结方式得到的结果一

致*

"?

+

#表明所有的模拟核素成功进入到烧绿石的

9

位之中'将不同的元素引入
9

位时#只能观察

到四种拉曼振动模式的偏移*

">

+

'从化学键的角

度表明了多组元烧绿石局部结构的有序性'

为了研究各模拟核素在烧绿石相中的分布情

况#对
/

9<̀ E

)

/

9!̀ E

四组样品进行了
URD=

RcU

表征#结果示于图
"

'从图
"

可明显看到#四

表
"

!

四种烧绿石的晶格常数&密度和致密度

[-W%0"

!

20.3,01

:

-+-5070+6-,110,637306$.!

:8

+$/4%$+06

烧绿石 晶格常数(
g

理论密度($

A

,

/5

f@

% 实测密度($

A

,

/5

f@

%

致密度(
i

/

9<̀ E <(&?@>H"

$

\@

%

\&H<@? \&I@H< HI&!H

/

9"̀ E <(&??!@<

$

?(

%

\&>"\> \&I(H< H>&"H

/

9@̀ E <(&?\I@I

$

!>

%

\&I\?" \&\H(@ H>&>H

/

9!̀ E <(&?H<<H

$

!?

%

\&\\(@ \&?>@H H>&>?

@?<
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图
"

!

!

组烧绿石样品的扫描电镜图片和对应的各元素
RcU

分布图

F3

A

;"

!

URD35-

A

06-,1/$++06

:

$,13,

A

RcU5-

::

3,

A

$.!

:8

+$/4%$+06

组样品中所有元素分布均匀#没有任何偏析或富

集#这表明
/

9<̀ E

)

/

9!̀ E

四组样品在微观尺

度上的组成均匀性'

RcU

谱图也很好地证明了

烧绿石氧化物的相纯度'

<=<

!

多组元烧绿石固化体的抗浸出性能

抗浸出性能是评价固化体稳定性的一个重要

指标'目前国内抗浸出性能实验均采用
DPP=<

方法*

<H="(

+

'本工作按照2放射性废物固化体长期

浸出实验3$

Ŝ I("@=>\

%

*

"<

+的实验步骤开展了

/

9"̀ E

)

/

9!̀ E

三组样品在去离子水中的抗

浸出性能实验#其中
/

9<̀ E

即
S1

"

+̀

"

E

I

本身的

抗浸出性能已多有报道#本工作在此不再进行抗

浸出性能实验'西南科技大学的张魁宝课题组*

"H

+

报道了
S1

"

+̀

"

E

I

烧绿石在
H(j

的反应釜中浸出

!"1

后的
L2

S1

约为
<&"m<(

f@

A

($

5

"

,

1

%#

L2

+̀

约

为
"&Im<(

f\

A

($

5

"

,

1

%'中国工程物理研究院

的徐晨等*

@(

+采用闪烧的方式制备了
S1

"

+̀

"

E

I

烧

绿石#通过浸出实验得到
">1

后的
+̀

元素的归

一化浸出率约为
<(

f\

A

($

5

"

,

1

%#

S1

的归一化浸

出率约为
<(

f?

A

($

5

"

,

1

%'西南科技大学的卢喜瑞

课题组*

@<

+在研究$

S1

<f1

'1

1

%

"

$

+̀

<f

6

P0

6

%

"

E

I

对

'1

和
P0

的模拟固化中得到#在
!(j

和
I(j

的

浸出条件下#

S1

&

'1

&

P0

和
+̀

的归一化浸出率分别

为
<(

f?

"

<(

f!

A

($

5

"

,

1

%&

<(

f\

"

<(

f?

A

($

5

"

,

1

%&

<(

f\

A

($

5

"

,

1

%&

<(

fI

"

<(

f\

A

($

5

"

,

1

%#且
I(j

的各元素归一化浸出率整体略高于
!(j

的'

为了评价三组烧绿石固化体的抗浸出性能#

对经过
!"1

浸出实验后的三组样品分别进行了

物相结构的表征分析'图
@

$

-

%为
/

9"̀E

)

/

9!̀E

三组烧绿石固化体在
H(j

的反应釜中浸泡
!"1

后的
G2c

图谱#与图
<

$

-

%中三组样品的
G2c

图

谱比较没有任何变化#图
@

$

-

%中
/

9"̀ E

)

/

9!̀ E

三组样品的衍射峰均为烧绿石结构的超晶

格峰'这表明"浸出实验后#

/

9"̀ E

)

/

9!̀ E

三

组样品仍保持原有烧绿石结构#没有第二相的生

成'衍射峰的偏移也与前面论述的趋势一致#表

明在整个浸出实验过程中样品始终保持相对稳定

的状态#没有发生相转变#表现出较高的稳定性'

图
@

$

W

%为浸出
!"1

后三组样品的拉曼光谱'由

图
@

$

W

%可以明显看出#在
"((

"

>((/5

f<振动范

围内所有样品仍呈现烧绿石的四个典型振动峰#

没有新的振动模式出现#表明样品在浸出实验过程

中没有新的化学键形成和断裂#没有新的物相生

成#仍旧保持单相的烧绿石结构#表明
/

9"̀ E

)

/

9!̀ E

三组样品具有较高的结构稳定性'

图
!

展示了
/

9"̀ E

)

/

9!̀ E

三组样品在

浸出
!"1

后的形貌分析图'与图
"

对比可以看

出#三组样品在浸出实验前后表面形貌无明显变

化#表面均保持平整#无明显的气孔或鼓泡现象出

现'由各元素的
RcU

能谱分布图中可以看出#各

个元素仍旧保持均匀分布#无偏析或富集的现象

出现'这说明三组样品在浸出实验中表现出优异

!?<
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图
@

!/

9"̀ E

)

/

9!̀ E

烧绿石固化体浸出实验
!"1

后的
G2c

图谱$

-

%和拉曼光谱$

W

%

F3

A

;@

!

G2c

:

-770+,6

$

-

%

-,12-5-,6

:

0/7+-6

$

W

%

$.

/

9"̀ E=

/

9!̀ E

:8

+$/4%$+06-.70+!"1%0-/43,

A

7067

图
!

!/

9"̀ E

)

/

9!̀ E

烧绿石样品
!"1

浸出实验后
URD

照片和
RcU

能谱分布

F3

A

;!

!

URD35-

A

06-,1/$++06

:

$,13,

A

RcU5-

::

3,

A

$.

/

9"̀ E=

/

9!̀ E

:8

+$/4%$+06-.70+!"1%0-/43,

A

7067

的稳定性#具有优异的抗浸出性能'

为了研究固化体中各模拟核素的抗浸出性

能#根据式$

<

%计算得到了各个模拟核素的归一化

浸出率随时间的变化规律#结果示于图
?

'从图
?

可以看出#

/

9"̀ E

)

/

9!̀ E

三组样品中
9

位

各元素的归一化浸出率在浸出实验的第一周之内

快速下降#约两周后浸出率大致保持平稳逐渐降

低'图
?

$

-

%

/

9"̀ E

样品中
+̀

的归一化浸出率

最终稳定在
<(

f\

A

($

5

"

,

1

%附近#总的浸出率略

低于
R*

和
S1

的#这主要是由于烧绿石结构中

S1

原子和
+̀

原子分别与氧原子形成的
D

)

E

键的结合能不同导致的*

@"

+

'当固化体浸泡在去

离子水中时#

D

)

E

键的结合能越大#则越难被水

分子所破坏'其中每个原子中
S1

)

E

键的结合

能约为
?>C/-%

,

A

$

<C/-%e!&<>C)

%#而每个原子

中
+̀

)

E

键的结合能约为
><C/-%

,

A

*

@@=@!

+

#因此

+̀

的归一化浸出率要稍低于稀土元素的'

R*

和

S1

的归一化浸出率在
@?1

时达到稳定状态#归

一化浸出率介于
<(

f\

"

<(

f?

A

($

5

"

,

1

%之间#而

S1

的归一化浸出率要稍高于
R*

的#这是由于

R*

与
E

的结合能更强一些#这与对传统的烧绿

石的研究结果一致*

@?

+

'三种元素均表现出较低

的归一化浸出率#表明
9

位为
"

组元的烧绿石固

化体
/

9"̀ E

具有优异的抗浸出性能'

图
?

$

W

%

/

9@̀ E

中各元素的归一化浸出率

随时间的变化规律与
/

9"̀ E

相似#各元素的归

一化浸出率在前
I

天内快速下降#随后归一化浸

出率大致保持平稳逐渐降低'

R*

&

S1

和
U5

的归

一化浸出率变化趋势保持一致#

R*

和
U5

的归一

化浸出率相差不大'

!"1

后#

R*

和
U5

的归一化
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'

)))

+̀

#

(

)))

R*

#

)

)))

S1

#

!

)))

U5

#

*

)))

'1

图
?

!

9

位二组元$

-

%&三组元$

W

%&四组元$

/

%样品中各元素的归一化浸出率

F3

A

;?

!

'$+5-%3O01%0-/43,

A

+-706$.S1

#

R*

#

U5

#

'1-,1 +̀3,"

$

-

%#

@

$

W

%#

!

$

/

%

=0%050,76

$

3,96370

%

6-5

:

%06

浸出率均略大于
<(

f\

A

($

5

"

,

1

%#而
S1

的归一

化浸出率较
/

9"̀ E

的有所上升#约为
@m<(

f?

A

(

$

5

"

,

1

%'

+̀

的归一化浸出率低至
"&"m<(

fI

A

(

$

5

"

,

1

%'所有元素的归一化浸出率均远低于玻

璃固化体
"

"

!

个数量级$玻璃固化体的归一化浸

出率通常在
<(

f!

"

<(

f"数量级%

*

@\

+

'

/

9@̀ E

同

样表现出优异的抗浸出性能'图
?

$

/

%

/

9!̀ E

中

各元素的归一化浸出率随时间的变化规律与前两

组样品一致#各元素的归一化浸出率随时间的延

长而逐渐降低'其中
'1

&

U5

和
R*

的归一化浸

出率随时间的变化趋势基本一致#在经过
!"1

的

浸出实验后#均维持在
<&?m<(

f\

A

($

5

"

,

1

%左

右#表现出很高的稳定性!

S1

的归一化浸出率约为

<(

f?

A

($

5

"

,

1

%#与其他三种稀土元素呈现类似降

低的趋势!而
+̀

的归一化浸出率与前面的几组差

不多#在
<(

f\

A

($

5

"

,

1

%左右'

/

9!̀ E

中各元

素归一化浸出率均较低#抗浸出性能优异'

通过对比不难看出#随着烧绿石
9

位固溶核

素种类的增多#初始
<

"

@1

内各组样品中各元素

的归一化浸出率快速降低'这主要是由于初期的

迁移扩散过程中#多组元烧绿石固化体中的晶格

畸变所产生的阻滞作用#使得元素迁移扩散需要

更高的能量#从而大大降低了初始
<

"

@1

内烧绿

石中各元素的初始归一化浸出率'由此可以推

测#同时在
9

位固溶
?

种甚至更多目标核素的烧

绿石固化体可能具有更优异的抗浸出性能'下一

步本课题组将尝试制备固溶
?

组元甚至更多目标

核素的烧绿石固化体#以及尝试在
^

位固溶目标

核素的实验研究'

>

!

结
!

论

以镧系元素铕$

R*

%&钐$

U5

%&钕$

'1

%模拟放

射性的锕系核素#制备得到了在
S1

"

+̀

"

E

I

烧绿

石结构中的
9

位同时固溶
"

"

!

种模拟核素的多

组元烧绿石固化体材料'通过对多组元烧绿石材

料的结构和形貌分析#研究并确定了模拟核素在

烧绿石结构中的分布和固化状态'最后#采用水

热浸出实验评价了多组元烧绿石固化体的抗浸出

性能'得到主要结论如下"
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%通过固相烧结成功合成出了在烧绿石
9

位同时固溶
"
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!

种模拟核素的多组元烧绿石结

构材料#结果表明#这些样品均是单相的烧绿石结

构#所有目标元素都均匀分布且固溶到烧绿石的

9

位之中!

$

"

%通过对比浸出实验前后几组样品的结构

和形貌变化情况#发现在整个浸出实验过程中几

组样品并未发生任何结构和形貌上的破坏和变

化#仍保持单相的烧绿石结构#表现出较高的稳

定性!

$

@

%几组样品中各个模拟核素的归一化浸出

率随时间的变化规律一致#归一化浸出率在
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左右快速降低#在
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后基本达到平衡状态!除

了
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的归一化浸出率介于
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($
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%左右!几组样品均表现出优异的抗浸出

性能'
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