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长寿命裂变产物在聚变驱动 

次临界堆包层中嬗变的中子学优化分析 

朱晓翔，吴宜灿 

(中国科学院等离子体物理研究所 ，安徽 合肥 230031) 

摘要 ：商用裂变堆乏燃料 中高放 长寿命裂 变产物(LLFP)由于其具有很 强的放射毒性 ，所以对于它们 

的嬗变处理非常重要 。在对世界上关于 LLFP嬗 变处理的广泛调研的基础 上，考虑到 LLFP的同位素 

分离技术的发展水平，选择了 LLFP中”Tc、 。I和” cs的嬗变处理袈料的化学形式，分析了不同慢化 

剂材料对嬗变能力 的影响 ，同时针对聚变驱动次 临界堆的多功能双冷 核废料嬗变包层 (DWTB)进行 

了 LLFP嬗 变的中子学设计和优化分析。 
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Neutronic optimal analysis for the transmutation of 

long-lived fission products in the blanket 

f0r the fusion-driven subcritical system 

ZHU Xiao-xiang。W U Yi-can 

(Institute of Plasma Physics，Chinese Academy of Sciences，Hefei of Anhui Prov．230031，China) 

Abstract：It is very important for transmutation of long—lived fission products(LLFP)due 

to the serious radioactive hazard of the LLFP from commercial fission reactors．Considering 

the developing level of LLFP isotopic separation technology，the chemical forms for trans— 

mutation of Tc， 。I and 135 Cs are presented．This paper discussed the transmutation effect 

of the different moderators on the burning efficiency．The dedicated dual-cooled long-lived 

radioactive waste transmutation blanket(DWTB)for the Fusion-Driven Subcritical system 

(FDS)has been considered to transmute LLFP．As the part of the DW TB conceptual de— 

sign，the optimized LLFP compositions and form designs have been done to improve the 
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performance of LLFP transmutation．Neutronics optimal calculation about LLFP transmu— 

tation has been carried out to compare the performances of different LLFP transmutation 

designs． 

Key words：fusion；subcritical；transmutation；blanket；fission product 

0 引言 

目前运行的商用堆核废料中包含着大量 

的高放超铀元 素(TRu)，包括钚 (Pu)和微量 

锕系元素镎 (Np)、镅(Am)、锔 (Cm)等，以及 

高放 长 寿 命 裂 变 产 物 (Long-lived Fission 

Products，LLFP)，这些废料带来了一系列的潜 

在安 全 问题 ，如运 输 、贮 存 和 核扩 散 等 。因 

此 ，必须 寻求 一种可行 、安全 、经济 高效 的方 

法处理这些高放射性废料 (High Level Waste， 

HLw)，全世界对核废料的处理问题提出了一 

系列的方案并 开展 了相应的研究。高放废物 

的核嬗变处 理 由于 其“一 劳永 逸”、“变 废 为 

宝”的特点具 有诱人 的前 景。它是 利用核 反 

应装置(反应堆 、加 速器)把 废物 中的长 寿命 

放射性核素转变为短寿命或稳 定核素 。而利 

用 聚 变 中子 处 理 核 废 料 的 次 临 界 堆 系 统 

(FDS)研究 工 作 在 国际 上 已受 到 了广 泛关 

注 ’ 。 

聚变驱动次 临界堆 的多功能工作包层结 

合了聚变反应 和裂变反应 中子性能和增殖 能 

量的特点 ，利用聚变 中子源实现多种功能 (如 

产氚、增殖 核燃料 、嬗变核废料 等)。关于 聚 

变驱动次临界堆 目前 的概念设计 (FDS-工)请 

参照文献【3 ]。本文是基 于上述概念所提 出 

的多功能次临界 双冷核废料嬗变包层 (Dual— 

cooled W aste Transmutation Blanket．DW TB) 

的基础上，对 LLFP的嬗变处理进行了具体的 

分析和研究 ，在 满足该包层 系统 的主要参数 

要求 的基础 上，通过 中子学 优化 以达 到初装 

LLFP尽可能少 ，而嬗 变率尽 可能高的 目标 。 

对于长寿命裂变产物 的嬗变率 wTR LFP定义 

为长寿命裂变产 物核 Tc、 。I和  ̈cs与中子 

发生除散射反应外其他所有核反应 的反应率 

之 和 。 

DWTB对于 LLFP的嬗变处理是 由于从 

重金属区(包括 u区和 MA区)出来 的剩余 中 

子可以用来引发 LLFP核素的俘获反应，使之 

转换为低寿命产物或稳定核素。三种核素的 

主要嬗变反 应过程 及半衰期 如下所示 ，各链 

的终止核素都是 相对稳定或半衰期很短的核 

素 。 
一  

。。rrc+ 。。rrc+7 一 Ru(CJ～2．1×lOs a) 
，卜  ．一 

。I+n— ”。1+7—二+ 。Xe( ～ 1
． 6x10 a) 

／ 一 ⋯  

。 Cs+n—+ 。 Cs+T— + Ba(Yla／a2Cs～2．3×10 a) 

在对 LLFP进行 中子学分析时，所有重元 

素和裂变产物的初装料按照典型的 3 000 MW 

压水堆燃耗深度为 33 000 MW ·d／t废料冷却 

10 a后的成分 比例给出(定义 1个此种压水堆 

年卸料 LLFP冷却 10 a的量为 1个 UPWRL L_ 

，关于 UPWR 的详细定义见参考文献[5])。 

表 1为 1个 UPWRLLF 中 LLFP元素和同位素 

成分的含量 “]。LLFP的化学 形式的选择 

分析在本文第 1部分讨论 ，第 2部分提 出了 

LLFP区中典 型 的慢化 剂材 料 及选 择方 案。 

LLFP燃料组件的结构形式和方案在第 3部分 

进行了分析 。一些基于 DWTB的中子学 LL— 

FP嬗变优化计算在第四部分讨论，通过两种不 

同的装料方式来进行嬗变中子学计算并对两种 

装料方案的优化进行了分析和比较 ，给出了典 

型的优化方案和结果。文章在第 5部分是一个 

简要总结 ，同时提出了未来针对 LLFP嬗变需 

要开展的关键工作 。 

表 l LLFP的元素和高放核素年产生量 

Table l LLFP Isotopic and Elemental 

contents produced by a UPW R 

核素／元素 UPWR／kg 

90Tc／Tc 

129I／I 

135 Cs／Cs 

25．69／25．69 

5．96／7．81 

10／79．4 

本文所依据的详细中子学计算物理模型见 
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参考文献 。中子学计算的程序和数据是 FDS 

课题组开发的多功能中子学(输运／燃耗／优化) 

程序系统 Visual BUS1．0和混合评价数据库 

HENDL 1．0／MG(175群中子 42群光子)E53。 

长寿命裂变产物 LLFP装入 DWTB包层 的三 

个 FP子区，区内由燃料、慢化材料和冷却材料 

组成。 

1 LLFP的化学形式选择 

由于 LLFP中蚰Tc 129I和 Cs核素的寿 

命长、毒性高，所以从废料处理的安全分析角度 

考虑 ，蚰Tc、 。I和 Cs占据着主导作用。同位 

素的分离技术水平对于核废料进行嬗变处理以 

及化学贮存发展是相互关联的，同时也制约了 

嬗变处理的发展 。最新的关于核废料产物的分 

离技术发展表明，对于长寿命 裂变产物 LLFP 

的同位素分离技术是可行的，但是无论是所谓 

的“干法”处理(Pyrochemical Reprocessing)还 

是“湿法”处理 (Hydrochemical Reprocessing) 

技术方案 ，对于某些核素，如 Cs等 ，其同位素 

分离技术发展还处于实验室水平阶段 ，并没有 

工业化的制作流程l_8]。 

关于长寿命高放裂变产物蚰Tc的嬗变化 

学形式 ，目前对于该材料研究的初步结果表明， 

纯金属形式的 Tc是对蚰Tc进行嬗变处理的最 

佳选择 ，而且其燃料组件的工艺及制作水平已 

经有了初步的发展，对于 Tc金属材料的辐 照 

实验结果也表明在中子辐照下 Tc并没有发生 

肿胀和裂解 ，对于它的燃料和工艺发展是可行 

的 。 

对于 。I，由于其不混合于玻璃化的高放核 

废料 中，无论是在地质贮藏中还是在水流再处 

理过程中其放射效应都很 强烈 。同时， 。I的 

半衰期很长 (约达到 1．6×10 a)，具有高迁移 

率的特点，所 以对于 。I的嬗变处理非常有价 

值。I的单 质形式具 有高挥发性 和熔点较低 

(113．7℃)的特点，所 以它的单质形式对于废 

料嬗 变 是 不 可 行 的 ’ ]，NaI的 熔 点 较 高 

(660℃)，而且 与包覆材料 的相容性较 好，在 

。I吸收中子生成 Xe气体释放后的碘可以作为 

粘合材料，不会对系统产生负面影响。因此我 

们选择 NaI作为燃料化学形式 ，化合物 中的各 

1 8O 

I核素含量为 ：”。I核素同位素浓度为 76．5 ， 

其余 的为坨 I。CaI 与 NaI的物理化学性质类 

似，可以作为嬗变处理的候选材料_1 ”]。 

对于 Cs元素 ，它从乏燃料 中的产物不像 

蚰Tc为单个核素 ，其放射性核素主要 由中等寿 

命裂变产物 Cs和长寿命裂变产物 cs等混 

合物组成。尤其是对 于长寿命高放射性核素 

Cs，它的分离技术由于受到” Cs高活性的影 

响而没有引起足够的重视。在对 LLFP进行电 

精炼流程中，化学处理时 Cs是 以盐类氯化物 

的形式存在 的，所 以采用 CsC1作 为嬗变处理 

Cs的化学形式_1 。 

综上所述，考虑到同位素分离技术 的发展 

水平和规模，本文对乏燃料中 LLFP燃料的化 

学形式是基于元素级分离，而不进行 同位素分 

离，这符合当前分离技术的发展水平 ，是可行的 

方案。三种主要的 LLFP核素蚰Tc 1 29I和 Cs 

分别以 Tc金属、NaI和 CsC1化学形式装料，以 

整体嬗变考虑为原则 。 

2 慢化剂的选择方案 

LLFP的最优化 中子学 环境包括 两个条 

件，高注量率和充分热化 。热 中子对于 LLFP 

的嬗变效率比快中子要高得多，表 2给出了在 

快谱能区(E 一0．2 MeV， 一10”cm ·s ) 

和热谱能区(E 一1 eV， 一10“cm ·s )三 

种核素的辐射俘获截面，大约相差几十倍口 ， 

所以必须通过优化中子环境来达到提高核素的 

嬗变效率 。我们在多功能次临界双冷核废料嬗 

变包层(DWTB)的 FP区加入适 当慢化材料以 

构造适合的中子能谱。通过对典型潜在慢化剂 

的比较 ，考虑了一些慢化材料的选择，包括氢化 

物(ZrH¨，Call )、石 墨、重水 (D 0)和碳化硅 

(SIC)等。本文给出了 ZrH¨、Call 、D 0和石 

墨作为慢化剂对 DWTB裂变产物嬗变效率 的 

影响 比较 ，同时 比较了两种氢化物在相同初装 

量(LLFP)的情况下 的嬗变能力。在对慢化剂 

的 慢 化 性 能 进 行 分 析 比 较 中，以 3O个 

UPWRLLF 为初装量 ，慢化剂的体积 占空 比为 

8O 不变 ，LLFP总体积 比约 1．2 时，运行 5 

a后对不 同慢化剂材料的嬗变率 曲线如图 1。 

计算分析表明两种氢化物 ZrH¨和 Call 相比 
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较 ，慢化效果相当，而且总体上说氢化物相对于 

石墨和 DzO而言，其慢化性能要高得多。石墨 

和重水相 比嬗变能力相当，但是从工程和经济 

性等方面考虑以及工业规模化程度考虑，石墨 

作为嬗变处理的慢化剂材料具有很好的吸引 

力，其他的材料也可以作为慢化剂选择材料 ，本 

文下面的计算是基于石墨作为慢化剂为例。 

表 2 ”Tc、”’I和” Cs在快谱 

和热谱下的辐照俘获截面 

Table 2 The capture cro~s sections of 

”Tc、 ’I and Cs in Fast and Thermal spectra 

核素 

快谱 热谱 

图 1 对不 同慢化剂的 LLFP嬗变率 

Fig．1 Transmutation ratio of 

LLFP with different moderators 

3 LLFP燃料的结构形式 

对于 LLFP燃料 以及慢化剂的结构形式 ， 

在快堆处理长寿命裂变产物设计 中，一般是将 

LLFP制作成 PIN燃料棒 ，再在燃料棒周 围包 

裹慢化材料，或者是将燃料和慢化材料都制作 

成 PIN燃料棒作为芯部燃料_1 。基于球床气 

冷技术的成熟 以及先期研究 的经验，如球床高 

温气冷堆的成功运行 。我们设计的燃料结构形 

式如图 2所示，FP区堆积的是大小不等的 LL- 

FP燃料颗粒和石墨慢化球，燃料球 由 内部的 

LLFP芯部和外面包覆 的石墨层组成 ，石墨包 

覆的 LLFP燃料颗粒被均匀填充到石墨慢化球 

的缝隙中，氦气在隔板上流动。使用球床颗粒 

燃料元件，与其他燃料形式相比可以极大地增 

加传热面积 ，有效地导 出核热 ；同时，由于球床 

的可流动性 ，可以实现不停堆换料 。由于 FP 

的核反应沉积的部分核热 ，和重金属区相 比其 

核热功率密度低得多 ，我们设计用氦气作为冷 

却剂。这种冷却设计对结构的限制条件不多 ， 

实现相对简单一些。关于对 FP的冷却和传热 

的详细部分参照文献[14]，在此不详述。 

料 

图 2 FP区燃料颗粒和慢化球的参考结构形式 

Fig．2 Configurations of 

LLFP fuel particle and moderator 

4 LLFP嬗变包层的中子学分析 

FDS一工的 DWTB在结构设计上为 LLFP 

嬗变提供了三个径向尺寸均为 6 cm 的 FP区， 

这样可以充分调节包层径 向中子能谱，考虑各 

LLFP燃料的核反应特性以及裂变堆乏燃料 中 

LLFP产生量情况来优化装料方案 。在 FP区 

中对 LI FP的嬗变是利用从重金属区过来 的过 

剩 中子经过与石墨慢化剂的散射反应后 ，将 中 

子能谱优化到适合裂变产物发生辐射俘获的热 

中子谱 。FP区增殖中子很少，所以对系统的整 

体反应性影响不大。下面在不 同的 LLFP装载 

燃料原则下，通过 中子学优化计算来分析比较 

嬗变能力 。 

4．1 均匀整体混合物原则装料 

将包覆慢化材料的 LLFP废料按照区均匀 

整体原则装入 FP嬗变 区，这种把包含 Tc金 

属、NaI和 CsC1的 LLFP废料直接装料的形式 

可以减少材料 的非均匀效应 。在 DWTB系统 

]8] 
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中分析其对裂变产物的嬗变效率，慢化包覆颗 

粒份额和石墨慢化球 的体积份额保持 8O 不 

变，考虑到各 LLFP废料的初装量不应较大，对 

于不同的材料 ，如 Tc金属 ，初装量体积 比达到 

0．09 时 ，大约相当于 3O个 UPWR,, 的废料 

量。图 3给出了在均匀整体原则下 LLFP装料 

量(Tc金属、NaI和 CsC1)在均匀情况下对 I L— 

FP以及各单个核素嬗变率的影响曲线 。可 以 

看出在 LLFP装料量提高初期 ，LLFP及各单 

个核素的嬗变率基本呈线性变化，但后期由于 

中子俘获反应趋于饱和 ，嬗变率曲线上升趋势 

缓慢。 

4．2 非均匀混合物原则装料 

考虑到 LLFP中各核素 的热 中子 反应性 

能，可以将包覆慢化材料的 CsC1、NaI和 Tc金 

属颗粒燃料混合慢化剂石墨球分别装入 FP—I 

区、FP-1I区和 FP—llI区，通过 LLFP中核素的 

核特性以及裂变堆乏燃料中 LLFP产生量情况 

来优化考虑装料方案。根据 LLFP核素的俘获 

截面大小 。T 0"1291 0"135c ，FP子 区按照如下 

方案装料 ，在 FP—I区放 CsC1，FP一11区放 NaI， 

FP—llI区放 Tc金属。理论上，根据中子注量率 

大小和各 区的慢化效果，FP—I区的 中子是直 

接从重金属区出来，注量率相对较高，把俘获截 

面相对较小的 CsC1放入该区，可以最大限度地 

提高  ̈Cs的嬗变能力。由于核素 Tc的热 中 

子辐射俘获截面较高(一般为 。I或者  ̈Cs的 

几倍)，可以将其放入中子注量率较小 的 FP—llI 

区，NaI放入 FP一11区。图 3也列出了非均匀 

装料情况下嬗变率随初装量的变化情况。从图 

中可以看到非均匀装料方案的 LLFP及各单核 

素的基本反应特性和规律与均匀装料方案一 

致 ，但是 由于把相 对热 中子俘 获截 面较小 的 

 ̈Cs放入了通量较高 的 FP—I区，使得其嬗变 

率较均匀装料方案而有很大提高。图 4给出了 

每种裂变产物核素在两种装料方案下运行5 a 

后的年平均燃耗深度 BUDA(BurnUp Depth 

Annually，年平均燃耗深度定义为燃耗质量与 

初装量 比值的年平均大小)。与均匀整体装料 

方案相 比，BUDA在装载 6O个 UPWRLLFP J隋况 

下  ̈cs提高了约 32 ， 。I提高了约 14 ，非 

均匀装料方案 中由于将 Tc核素放入了注量 

1 82 

率相对较小的 FP—llI区，所以 Tc的 BUDA会 

有所下降，降低了约 44 。 
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图 3 两种装料原则 wTR随初装量的变化 

Fig．3 W TR as the function of 

LLFP loading fractions 

图 4 两种装料原则各 LLFP核素年平均燃耗深度 

Fig．4 Annual average burnup depth 

4．3 两种方案计算分析比较 

由于 FP 区对 系统 的反 应 性 影 响很 小 ， 

LLFP的嬗变率初期呈线性变化 ，随着初装量 

的增加曲线趋于平缓 。保持各废料核素的成分 

比例不变，适当的初装量限制为前提 ，表 3列出 

了初装量在 6O个 UPWRLLF 装载情况下满功 

率运行 5 a后均匀与非均匀装料计算结果 的主 

要 参 数。 对 于 均 匀 装 料 方 案 ，当 6O 个 

UPWRLLF 为 初 装 量 时，LLFP总 体 积 比 约 

2．2 ，该方案时系统在满功率运 行 5 a后 的 

主要参数见表 3。对于非均匀装料方案同样以 

6O个 UPWRLLF 作为初装量分析，Te金属 、NaI 
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和 CsC1的初装体积份额分别为 0．50 、0．58 

和 5．76 。实际上，在详细设计时还可以进 
一

步优化子 区域大小，使得几个 UPWRLLF 中 

的 Tc、129I和" Cs同步被嬗变掉。非均匀装 

料方案与均匀装料方案比较，可以有效地统一 

整体考虑各 LLFP核素的嬗变效果，使得系统 

在运行若干年后整体嬗变掉裂变废料中的三种 

长寿命裂变产物 ，而无需分开考虑 ，这样可以简 

化装卸料流程 ，更有利于工程上的实施和运行。 

表 3 均匀和非均 匀装料方案 

的参数计算结果比较(60 UPWR l 

Table 3 The parameters by the different loading 

cases(homogeneous and heterogeneous，60 UPWRLLFP) 

5 结论 

通过全面考虑乏燃料中的裂变产物的核物 

理性能 ，给出了三种高放长寿命裂变产物作为 

反应堆嬗变处理的可行的燃料化学形式 。同时 

通过 比较不同慢化剂嬗变效率 的能力和经济 

性 ，提出了用石墨作为裂变产物嬗变处理的慢 

化剂 。基于球床燃料的优点和经验 ，提出了对 

FP区放人包覆慢化剂的燃料颗粒和石墨慢化 

球的装料形式。并对特定系统 FDS多功能嬗 

变包层的中子物理计算结果和分析表明，在满 

足条件 ，如氚 自持、最大功率密度约束和 MA 

嬗变效率高的前提下，可以通过将压水堆乏燃 

料中 LLFP进行简单的元素级分离，在包层的 

FP嬗变区中以一定的优化比例装料 ，使得 LL— 

FP达到比较高的嬗变率。在其他 中子物理参 

数都满足要求的情况下 ，LLFP的嬗变量可以 

达到每年嬗变几个 UPWRLLF 的水平。初步研 

究表明，基于 DWTB的设计，对于裂变产物 的 

嬗变是可行的。 

关于基于同位素分离的优化分析研究及对 

裂变产物的其他核素放射性毒性的定量分析 以 

及采用何种方式嬗变或者贮存、各种方式对 自 

然环境的毒性影响正在研究中。 
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