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摘!要! 福岛核事故之后" 现有核电站面对重大事故的固有安全性不足还是引起了世界核能研究领域的高度重视" 事故容错

燃料!8JJAID9HH45D]89H[FD5" )*c#的概念也由此产生% 事故容错燃料能够在较长时间内抵抗冷却剂丧失事故" 还能保持或提高

正常工况下的性能% 考虑到二氧化铀!ZN

%

#是目前在核反应堆中得到大规模应用的核燃料" 在不影响 ZN

%

中子特性的前提下

提高其热导率成为近期最有可能得到应用的技术% 因此" 在众多事故容错燃料体系中" ZN

%

基事故容错燃料成为目前研究的

重点% 主要针对目前ZN

%

基事故容错燃料芯块的研究进展进行了综述%

关键词! 事故容错燃料' 反应堆' 核电安全' 热导率' 二氧化铀
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!

!前!言

随着人类对于能源需求的快速增加以及对环境保

护的日益重视" 核能由于具有高能量密度和低污染排

放等优点" 重要性日益凸显" 成为未来能源构成的重

要组成部分% 我国将在未来 %& 年进行大规模的核电

建设" 以摆脱对化石能源的过度依赖" 同时减少环境

污染% 根据-能源发展战略行动计划!%&$= g%&%& 年#."

拟在 %&%& 年前将核电装机量提升至 >#&& 万千瓦"

在建"&&& 万千瓦
($)

% 核燃料材料研究是核能应用的

重要基础" 占据了核燃料元件乃至反应堆的核心位

置" 其性能是核能应用技术成败与核反应堆安全的

关键%

%&$$ 年福岛核事故进一步引发了全世界对核电安

全的关注% 虽然其成因复杂" 包括反应堆老化& 设计

缺陷& 应急处理措施不当等因素" 但现有核燃料元件
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面对重大事故的固有安全性不足还是引起了世界核能

研究领域的高度重视% 它暴露了目前在世界上广泛应

用的二氧化铀?锆!ZN

%

?Y]#轻水堆燃料体系在抵抗严

重事故方面存在重大安全风险% 在该事故发生后" 世

界各国对核能安全又有了新的认识" 核燃料及其包壳

材料在超基准事故条件下的本质安全性要求使得核燃

料材料有了升级换代的强烈驱动
(%)

% 在此背景下" 事

故容错燃料的概念应运而生" 其具体是指与目前的燃

料体系相比" 能够在较长时间内抵抗冷却剂丧失事

故" 同时还能保持或提高其在正常工况下性能的燃料

系统
("" =)

% %&$" 年" 国家能源局和中国广核集团在国

内首次发起事故容错燃料的研讨" %&$> 年由中广核牵

头的国家科技重大专项-事故容错燃料关键技术研究.

立项" 并正式掀起了事故容错燃料在中国的研发

热潮%

ZN

%

是现阶段商业核电站中广泛应用的核燃料芯块

材料
(%)

% ZN

%

具有熔点高& 各向同性& 辐照稳定性好&

对水的抗腐蚀性好以及与包壳材料相容性好等优点% 其

不足之处在于热导率低" 工作时燃料芯块内部温度梯度

陡峭" 易导致芯块内部热应力增大以及裂变气体释放等

问题
(")

" 对核电站的安全造成隐患" 这也是导致福岛核

事故的原因之一%

因此" 为了提升核反应堆的安全性& 改进核燃料的

燃耗& 降低核电成本" 制备新型事故容错燃料芯块具有

重要的意义% 目前有若干技术路线" 如掺杂型高热导率

ZN

%

芯块& 大晶粒ZN

%

芯块& 铀硅合金!Z

"

/A

%

#芯块& 氮

化铀!Z2#芯块& 美国橡树岭国家实验室提出的全陶瓷

微密封芯块!c0(#以及中国广核集团提出的惰性基弥

散燃料芯块!-(l̂ #等
(=" >)

% 考虑到 ZN

%

是目前在核反

应堆中得到大规模应用的核燃料" 在不影响 ZN

%

中子特

性的前提下提高其热导率成为近期最有可能得到应用的

技术" 可以直接针对目前运行的大量反应堆进行直接改

进" 提高其安全性能" 得到了全世界核能领域科研工作

者的广泛关注
(< #)

%

作为事故容错燃料概念的提出方和该研究领域的领

跑者" 美国能源部!lN+#制定了长达 %& 年的事故容错

燃料的研究计划" 如图 $ 所示
(')

% 从图中可以看到" 在

芯块研究方向" 改进 ZN

%

芯块处于近期研究的核心地

位% 中广核研究院与中国工程物理研究院材料研究所联

合研发团队也制定了热导率增强型 ZN

%

芯块& 大晶粒

ZN

%

芯块& -(l̂ 芯块的研发战略" 目前本团队已经取

得了多项研发成果%

图 $!美国能源部制定的事故容错燃料发展路线图(')

cAU6$!lD\D54G@D9H@8G 4[8JJAID9HH45D]89H[FD5[4]@F58HDI BTlN+4[)@D]AJ8

(')

"

!二氧化铀基事故容错燃料芯块研究进展

针对ZN

%

热导率低的结构因素" 科技工作者对其进行

了深入的研究% %&&#年" /8\]8M4\等
($&)

通过分子动力学计

算发现" ZN

%

晶格中声子传播的高度非谐性使其不能有效

参加热传导" 从而导致本征热导率处于很低的水平%

目前" 提高ZN

%

核燃料热导率主要有以下 % 种技术

路线$ 添加高热导率第二相" 制备热导率增强型 ZN

%

芯

块' 制备大晶粒度的ZN

%

燃料芯块" 减少晶界处热传导

损耗%

'>
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"

6

!

!热导率增强型 23

"

芯块

使用高热导率材料对 ZN

%

进行掺杂改性从而提高其

热导率成为近年来的研究热点" 多种材料曾被用作掺杂

改性材料% 综合考虑掺杂改性材料与 ZN

%

的化学相容

性& 稳定性& 与锆合金包壳层的化学相容性& 抗辐照性

能& 中子散射截面等性能" 目前适合对 ZN

%

核燃料进行

掺杂改性的材料主要有氧化铍!ODN#& 碳化硅! /A0#&

金属材料& 碳纳米材料等%

%6$6$!ODN增强ZN

%

芯块

ODN具有热导率高& 化学稳定性好& 与包壳材料相

容性好& 中子吸收截面低等优势
($$)

" 适合在核反应堆工

作条件下应用
($%" $")

%

$'<= 年" ,DD\D等
($=)

就使用冷等静压法混合未退

火的ZN

%

颗粒和ODN" 结果表明压制之后使用低温?高温

两步退火" 能够得到密度较高的产物" 但采用该技术时

ODN晶粒尺寸较难控制%

同年" 0V]AMHAD等
($>)

使用热压法制备了 ZN

%

KODN燃

料" 研究结果表明热压之前进行短时间 #&& |条件下的

预退火能够在不影响产物密度的基础上改进 % 种材料的

混合程度" 但没能取得预期改善热导率的效果%

2AMVAU8CA等
($<)

使用真空热压法制备了 ODNKZN

%

KOD燃料

芯块" 该方法能够得到机械强度良好的燃料棒" 但热导

率并未得到明显的改善' 另外" 制备过程产生的 OD蒸

气具有剧毒" 大大增加了操作难度%

$''< 年" -MVA@4H4等
($;" $#)

对ZN

%

中ODN种类和添加

量对热导率的影响规律进行了理论模拟% 研究结果表

明" 连续相 ODN相对于非连续相 ODN对 ZN

%

核燃料热

导率有着更明显的改善作用% 当连续相 ODN掺杂量为

$&h!体积分数" 下同#时" ZN

%

热导率将相对于标准芯

块上升 >&h%

%&&> 年" 美国普渡大学的 /454@49 等
($')

使用共烧

结法获得了密度为 ';h理论密度!*l#的 ZN

%

KODN芯

块" 获得了优良的性能% 在 =;" 和 $%;" P条件下"

$&h掺杂比例 ZN

%

KODN的热导率相对于标准 ZN

%

芯块

分别上升了 =<6'h和 "=6>h% 该结果与-MVA@4H4等的计

算结果符合得较好%

为了证实 ZN

%

KODN燃料芯块中连续相 ODN的存

在" /454@49等
(%&)

将其放入煮沸的硝酸中 $ V" 将 ZN

%

全

部侵蚀" 得到 ODN骨架" 如图 % 所示" 从实物照片和

/+(照片中均可看到掺杂在燃料芯块中的 ODN具有良

好的连续性" 从而保证了对燃料芯块热导率的有效

提升
(%&)

%

图 %!硝酸溶解前后的ZN

%

KODN燃料芯块照片!8#" ODN骨架的 /+(照片!B#

(%&)

cAU6%! V̂4H4M4[ZN

%

KODN[FD5GD55DHMBD[4]D89I 8[HD]IAMM45\DI BT9AH]AJ8JAI !8#" /+(A@8UD4[ODNMCD5DH49 !B#

(%&)

!!%&&# 年" (J04T等
(%$)

还进一步研究了在核反应堆

工作条件下不同比例ODN掺杂的ZN

%

燃料芯块的堆内行

为% 如图 " 所示" 由于热导率的提高" 工作条件下

ZN

%

KODN芯块相对于标准芯块内部的温度梯度相应下

降" 从而芯块的工作寿命提高& 安全性能改善' 此外"

添加 $&h ODN的ZN

%

KODN芯块相对于标准芯块内部的

温度梯度降低了 "#h左右%

另外" 与标准燃料芯块相比" 掺杂 $&h ODN的燃

料芯块燃耗从 <> 增至 ;%6% RQIK(*Z% 同时" 中心温

度明显下降" 在燃耗为 <& RQIK(*Z的条件下" 从

;&& |降至 >>& |

(%$)

%

在不同燃耗条件下" 掺杂 ODN的 ZN

%

燃料芯块

的裂变气体释放量均明显降低% 当 ODN掺杂量为

$&h时" 芯块在 >& RQIK(*Z燃耗条件下裂变气体

释放量仅为标准芯块的 %&h左右% 内部压力的变化

趋势也与之类似% 在不同燃耗条件下" 不同比例

ODN掺杂的 ZN

%

燃料芯块的内部压力均明显降低"

当掺 杂 比 例 为 $&h 时" ZN

%

KODN燃 料 芯 块 在

>& RQIK(*Z燃耗条件下内部压力相对于标准芯块

下降了 >&h左右
(%$)

%

&<
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图 "!不同燃耗条件下不同比例ODN掺杂ZN

%

芯块和标准燃料芯块在不同位置的平均温度!8#" 裂变气体释放量! B#" 内部压力!J#"

冷却剂丧失事故中热生成速率!I#

(%$)

cAU6"!)\D]8UDHD@GD]8HF]D!8#" U8M]D5D8MD!B#" [FD5]4I A9HD]985G]DMMF]D!J# 89I 5A9D8]VD8HUD9D]8HA49 ]8HD!I# 4[ZN

%

KODN89I ZN

%

GD55DHM

F9ID]IA[[D]D9HBF]9FG

(%$)

!!通过计算" 在失水事故!54MH4[J44589H8JJAID9H" .N0)#

条件下" $&h ODN掺杂的ZN

%

燃料比相同质量的标准ZN

%

燃料芯块热传导速率提升了 =$h

(%$)

% 综上所述" ODNK

ZN

%

芯块相对于标准芯块能够较大程度上提高安全性能%

%&$; 年" 美国德克萨斯 )_(大学通过改进制备工

艺" 得到了在低温区域热导率相对于纯 ZN

%

芯块提升

'&h左右的ZN

%

KODN复合芯块" 如图 = 所示" 但他们

并未报道高温区域的热导率数据
(%%)

%

图 =!不同温度下ZN

%

KODN复合芯块的热导率曲线!8#" 不同 ODN添加量条件时芯块热导率相对标准芯块的增长率!B#

(%%)

cAU6=!*VD]@85J49IFJHA\AHTJF]\DM4[ZN

%

KODNGD55DHM8HIA[[D]D9HHD@GD]8HF]D!8#" HVD]@85J49IFJHA\AHTU8A9 WAHV IA[[D]D9HODN8IIAHA49 !B#

(%%)

!!目前对于 ZN

%

KODN复合芯块热导率改进研究的温

度区间始终在 $&&& |以下" 而对近事故工况的高温区

域的性能并无相应研究结果% 目前研究均聚焦于热导率

性能" 对另一项对燃料安全性能至关重要的参数,,,热

膨胀系数缺乏研究% 这也导致了对 ZN

%

KODN复合芯块

事故工况下的工作性能判断缺乏实验数据的支持" 影响

了其实际应用% 针对上述问题" 本研发团队
(%")

于 %&$#

年制备了 ODN连续分布掺杂的 ZN

%

KODN复合芯块" 并

首次对其室温至高达 %&&& |的热膨胀性能和室温至

$<&& |条件下的热导率进行了研究" 研究结果分别如

图 > 和图 < 所示% 在 $<&& |的条件下" 热导率相对于

纯ZN

%

芯块提高了 <%h% 另外" $>&& g$<&& |温度范

$<
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围内" 该芯块发生了软化& 应力释放和再烧结行为% 该

研究结果填补了 ZN

%

KODN复合芯块在近事故工况的高

温区域热物理性能研究的空白" 对 ZN

%

KODN复合芯块

在反应堆中的应用设计具有重要的参考价值%

图 >!ZN

%

KODN复合芯块室温至 %&&& |的热膨胀系数!8#和热膨胀曲线!B#

(%")

cAU6>!*VDJ4D[[AJAD9H4[HVD]@85DbG89MA49 !8# 89I HVD]@85DbG89MA49 JF]\D!B# 4[ZN

%

KODNGD55DH[]4@]44@HD@GD]8HF]DH4%&&& |

(%")

图 <!ZN

%

KODN复合芯块室温至 $<&& |的热导率曲线(%")

cAU6<!*VD]@85J49IFJHA\AHTJF]\DM4[ZN

%

KODNGD55DH[]4@]44@

HD@GD]8HF]DH4$<&& |

(%")

!!连续相ODN掺杂能够有效提高ZN

%

燃料芯块的热导

率" 从而降低工作条件下燃料的温度梯度& 裂变气体释

放量以及内部压力" 最终达到提升燃料芯块安全性的目

标% ODN掺杂ZN

%

燃料芯块具有良好的经济效益和应用

前景% 但ODN的剧毒特性仍然是该技术应用需要注意

的问题% 另外" ODN在辐照条件下的热导率及其他性能

的变化情况仍然需要进一步评估" 目前相关研究正在进

一步进行当中
(%=)

%

%6$6%!/A0增强ZN

%

芯块

/A0具有物理化学特性优良及抗辐照性能好的优点"

在核工业中具有广泛的应用前景
(%> %#)

% 在 >%; |条件

下单晶 /A0和多晶 /A0的热导率分别为ZN

%

的 "& 倍和 $&

倍" 掺杂 /A0之后预期能够有效改善 ZN

%

的热导

率
(%'" "&)

% 另外" /A0还具有高熔点& 高化学稳定性& 低

中子俘获截面等一系列优良的物理化学特性" 相对于

ODN其具有无毒& 各向同性且在辐照条件下不易导致燃

料芯块开裂等优势% 因此 /A0也成为掺杂改性 ZN

%

热导

率的重点研究对象
("$" "%)

%

通常情况下ZN

%

燃料芯块是通过将 ZN

%

粉末研磨造

粒成形" 然后在 $;&& |左右的氢气还原性气氛中进行

烧结得到的% 这样的高温条件是为了保证产物的密度能

够达到理论密度的 '>h左右" 以适合在反应堆中使用%

但是" 温度过高时 /A0会与 ZN

%

发生化学反应并产生气

体% /454@49等
("")

通过进一步的研究发现在 $">& |以

上二者之间的化学反应就会发生" 该温度大大低于 ZN

%

燃料芯块的烧结温度% 因此" 如何避免 /A0与 ZN

%

之间

的化学反应的问题受到广泛关注%

%&&< 年" /454@49 等通过前驱体浸渍裂解! -̂̂#法

制备了不同比例 /A0掺杂的ZN

%

燃料芯块
("")

% 该方法获

得了理论密度达到 '<h的 ZN

%

K/A0复合材料% 为了避

免 /A0与ZN

%

之间的化学反应" 烧结温度为 $"&& |% 但

相比于标准ZN

%

燃料芯块" 该方法制备的 ZN

%

K/A0复合

芯块热导率并未得到提高% 其可能的解释为 -̂̂法在

$=&& |以下制备得到的 /A0存在缺陷" 这些缺陷作为声

子散射中心降低了燃料芯块的热导率%

为了避免 -̂̂ 法的缺陷" 美国佛罗里达大学的

*F5D9C4等直接将 /A0晶须与 ZN

%

混合" 使用热压烧结制

备得到分布均匀& 理论密度大于 '>h的 ZN

%

K/A0复合

材料" 但其热导率相对于标准芯块并没有明显改善% 其

可能的解释为该方法制备得到的复合材料中 ZN

%

与 /A0

的接触不够充分" 界面热阻值较大" 从而导致了上述

结果
("=)

%

另外" *F5D9C4等还尝试了使用化学气相沉积

!03l#法在ZN

%

表面直接覆盖一层 /A0以改善二者之间

的接触" 从而提高热导率% 但该方法存在一个严重的问

题" 即03l法使用的气态前驱体在高温条件下极易被

ZN

%

氧化或分解
("=)

%

%&$" 年" /FBV8MV 和 *F5D9C4等采用放电等离子体

%<
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烧结!MG8]C G58M@8MA9HD]A9U" / /̂#法制备了 ZN

%

K/A0复

合材料
(">" "<)

" 该方法与传统烧结方法相比" 具有一系

列显著的优势% 首先" 其在较低温度下烧结很短时间就

能够得到普通烧结方法在高温下烧结得到的密度' 其

次" 在较低的烧结温度和短暂的烧结时间下" 可以有效

避免 /A0与 ZN

%

之间的化学反应" 如图 ; 所示% 使用

/ /̂法在不同温度下烧结得到的含有 $&h /A0的ZN

%

K/A0

复合材料芯块热导率相对标准 ZN

%

燃料芯块得到了明显

的上升" 在 $&&" >&&" '&& |条件下分别提高了 >=6'h"

>;6=h" <%6$h" 明显改善了燃料芯块的热传导性能
("<)

%

图 ;!/ /̂法制备的ZN

%

K/A0复合材料 /+(照片与 +l/线扫描结果!8#" 热导率曲线!B#

("<)

cAU6;!/+(A@8UDWAHV +l/ 5A9D8]MJ899A9U]DMF5H!8# 89I HVD]@85J49IFJHA\AHTJF]\DM!B# 4[ZN

%

K/A0G]DG8]DI BT/ /̂ @DHV4I

("<)

!!与ZN

%

KODN芯块存在同样的问题" ZN

%

K/A0复合芯

块仍然缺乏近事故工况高温区的热物理性能研究% 本研

发团队于 %&$# 年对 ZN

%

K/A0复合芯块中 /A0添加含量

和制备工艺对其热物理性能的影响规律进行了系统研

究" 并得到了室温至 $<&& |的热物理性能
(";)

% 如图 #

所示" ZN

%

K/A0复合芯块在 $<&& |条件下热导率相对

于ZN

%

芯块提升显著% 另外" /A0的添加能够有效降低

ZN

%

K/A0复合芯块的热膨胀系数% 该研究结果对进一步

分析ZN

%

K/A0复合芯块的堆内行为和应用前景具有重要

意义%

图 #!不同 /A0含量和烧结温度条件下 ZN

%

K/A0复合芯块的热导率!8#和热膨胀曲线!B#

(";)

cAU6#!*VD]@85J49IFJHA\AHT!8# 89I HVD]@85DbG89MA49 JF]\DM!B# 4[ZN

%

K/A0WAHV IA[[D]D9H/A08IIAHA49 F9ID]IA[[D]D9HMA9HD]A9UHD@GD]8HF]D

(";)

!!/ /̂法目前被认为是ZN

%

K/A0复合材料燃料芯块最有

前景的制备方法% 但该方法目前仅在实验室取得了成功"

较难用于大规模工业制造" 且该方法制备的 ZN

%

K/A0复

合材料在辐照条件下性能的变化还缺乏系统的研究%

%6$6"!其他材料增强ZN

%

芯块

除ODN和 /A0之外" 近年来一些新材料体系也被引

入制备热导率增强型 ZN

%

芯块" 如金属 (4& 碳纳米管&

纳米金刚石等%

韩国原子能研究所向 ZN

%

芯块添加 $&h的 (4" 得

到了连续分布 (4包覆 ZN

%

颗粒的结构" 如图 ' 所示"

在 $&&& |条件下热导率相对标准芯块提高了 '<h

("#)

"

并进一步采用微胞模型描述了(4KZN

%

的导热特性
("')

%

"<



中国材料进展 第 "# 卷

图 '!ZN

%

K(4复合芯块微观结构!8#与热导率曲线!B#

("#)

cAU6'!(AJ]4MH]FJHF]D!8# 89I HVD]@85J49IFJHA\AHTJF]\DM!B# 4[ZN

%

K(4GD55DHM

("#)

!!从 %&$< 年起" 佛罗里达大学系统开展了向 ZN

%

中

添加碳纳米材料等第二相的工作% 添加的第二相种类包

括碳纳米管
(=&)

和金刚石
(=$)

等" 其热导率相对于 ZN

%

芯

块均有较为明显的提升%

上述将新材料体系引入 ZN

%

芯块中做热导率增强相

方面均取得了较为明显的效果" 但目前均处于起步阶

段" 还需要进一步深入系统的研究%

"

6

"

!大晶粒 23

"

芯块制备

晶界的阻挡是限制 ZN

%

热导率的一个关键因素%

%&$= 年" RD和 /FBV8MV 等
(=%)

研究了 ZN

%

晶粒尺寸对其

热导率的影响" 结果显示在不同温度下" ZN

%

热导率均

呈现随着晶粒尺寸的增加而上升的趋势% 美国洛斯阿拉

莫斯国家实验室!.)2.#的研究结果表明" ZN

%

晶体中

在不同取向的热导率不同" 而晶界的存在则会极大程度

地导致热导率的降低% 因此" 制备大晶粒尺寸的 ZN

%

成

为除添加热导率增强相之外提高ZN

%

核燃料热导率的另

一重要手段
(=")

% 同时" 晶粒尺寸的增大还能够极大地

改善燃料的裂变气体包容性" 对改进燃料安全性能有着

重要的作用%

目前提高 ZN

%

晶粒尺寸主要采用的方法是添加

烧结助剂% 目前应用于 ZN

%

燃料制备的烧结助剂研

究主要集中于各类金属和非金属氧化物" 如氧化铝

!)5

%

N

"

# & 氧化钛!*AN

%

# & 氧化铬!0]

%

N

"

# & 二氧化硅

! /AN

%

#等%

$';; 年" /A9UV等
(==)

研究了通过添加 0]

%

N

"

来增加

ZN

%

的晶粒尺寸" 并取得了良好的效果%

$';' 年" PA55DD9等
(=>)

同样使用0]

%

N

"

来增加ZN

%

的

晶粒尺寸" 在添加 &6>h!质量分数#0]

%

N

"

的情况下"

得到了晶粒尺寸约为 >&

#

@的ZN

%

%

%&&" 年" 颜学明等
(=<)

研究了 ZN

%

中添加 /AN

%

和

)5

%

N

"

对其晶粒尺寸的影响" 结果表明随着 /AN

%

和 )5

%

N

"

掺杂量的增加" ZN

%

晶粒尺寸呈增加的趋势" 最终获得

了最大晶粒尺寸约为 "%

#

@的ZN

%

" 相对于未掺杂烧结

得到的样品有了较为明显的增加%

%&&# 年" 马勇哲等
(=;)

研究了使用 /AN

%

K)5

%

N

"

和

0]

%

N

"

作为烧结助剂对 ZN

%

烧结后的晶粒尺寸的影响%

结果表明" 使用这 % 种烧结助剂后分别获得了晶粒尺寸

为 ";6% 和 =%6$

#

@的 ZN

%

" 超过标准芯块晶粒尺寸

!$%

#

@#的 " 倍%

%&$$ 年" 王辉等
(=#)

研究了 ZN

%

中掺杂 *AN

%

对其

晶粒尺寸的影响" 如图 $& 所示" 掺杂*AN

%

之后的ZN

%

芯块随着烧结温度的上升" 晶粒尺寸的增加程度相

对于标准芯块明显升高% %&$" 年" 他们对掺杂 *AN

%

的

ZN

%

微球生长机理进行了进一步的研究" 认为掺

杂 *AN

%

能够有效降低 ZN

%

晶粒生长的活化能
(=')

% 另

外" 在烧结后期" 部分区域可能形成高价态的 ZN

% f*

!*为 &6%>#相" 加快了铀原子扩散速度" 加速了晶粒

生长%

%&$= 年" PF]A等
(>&)

使用0]

%

N

"

作为烧结助剂来增加

ZN

%

晶粒尺寸" 并从 0]

%

N

"

晶体结构出发" 通过量子化

学计算研究其对ZN

%

晶粒尺寸的影响机理" 并最终得到

了晶粒尺寸为 =#

#

@的ZN

%

" 相对于标准芯块了有了明

显的增加%

%&$; 年" 本研发团队使用金属 0]和 0]

%

N

"

作为烧

结助剂" 在制备工艺上进行改进和创新" 制备得到了

平均晶粒尺寸超过 $&&

#

@的大晶粒 ZN

%

芯块" 相对

于标准芯块晶粒尺寸提高了一个数量级" 如图 $$

所示%

=<
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图 $&!掺杂*AN

%

的ZN

%

在不同烧结温度下的 /+(照片!8gI#" $>>& |烧结条件下掺杂 *AN

%

的 ZN

%

芯块晶粒尺寸分布!D#" 掺杂和未

掺杂*AN

%

的ZN

%

芯块不同烧结温度下的晶粒尺寸![#

(=#)

cAU6$&!/+(A@8UDM4[ZN

%

WAHV *AN

%

I4GA9UF9ID]IA[[D]D9HMA9HD]A9UHD@GD]8HF]D!8gI#" HVDU]8A9 MAaDIAMH]ABFHA49 4[ZN

%

WAHV *AN

%

I4GA9U

F9ID]$>>& | MA9HD]A9U!D#" HVDU]8A9 MAaD4[ZN

%

WAHV 89I WAHV4FH*AN

%

I4GA9UF9ID]IA[[D]D9HMA9HD]A9UHD@GD]8HF]D![#

(=#)

图 $$!传统ZN

%

芯块和大晶粒 ZN

%

芯块在不同倍数下的金相组织

cAU6$$!*VD@DH8554U]8GVAJMH]FJHF]D4[H]8IAHA4985ZN

%

GD55DHM89I 58]UD?U]8A9 ZN

%

GD55DHMF9ID]IA[[D]D9H@8U9A[AJ8HA49

!!%&$# 年" 本研发团队在大晶粒芯块制备的基础上"

开创性地制备了单晶ZN

%

组成的芯块" 每个颗粒内部无

晶界显示" 其微观结构如图 $% 所示% 该类型芯块相对

于传统的大晶粒芯块" 具备了进一步提升热导率的潜力

和更优异的裂变气体容纳能力" 其安全性能有望得到本

质性的提升" 具备极大的应用潜力和重要的科研价值"

更深入的研究正在进一步进行中%

各种烧结助剂的添加对提高 ZN

%

晶粒尺寸作用明

显" 但烧结助剂的添加在增加ZN

%

晶粒尺寸的同时作为

杂质也会影响核燃料的热导率提升% %&$= 年" 美国阿

贡国家实验室针对ZN

%

晶体结构的第一性原理计算结果

表明" 在ZN

%

中引入杂质将降低其热导率
(>$)

% 而目前

><
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图 $%!单晶ZN

%

组成的芯块的微观组织

cAU6$%!(AJ]4MH]FJHF]D4[HVDGD55DHMJ49MHAHFHDI 4[ZN

%

MA9U5DJ]TMH85

的实验结果也验证了这一点% 因此" 如何尽量减少或避

免这种不利的影响也需要进一步研究%

$

!结!语

综上所述" 目前ZN

%

基事故容错燃料芯块的研究主

要集中在热导率增强和晶粒尺寸提高等领域% ODN掺杂

改性在实验室方面已取得成功" 也具备了初步的应用前

景% 而 /A0改性掺杂面临在高温下容易与 ZN

%

发生化学

反应" 低温烧结不能达到提高热导率目的的问题% 目前

普通的烧结方法无法获得具有理想性能的 ZN

%

K/A0复合

材料% 放电等离子体烧结法用于 /A0掺杂改性则取得了

良好的效果" 大幅度提高了燃料芯块的热导率" 但该方

法如何由实验室放大至规模应用仍然是值得研究的问

题% 提高ZN

%

晶粒尺寸的研究通过调节烧结条件和烧结

助剂的添加取得了一定的进展" 但晶粒尺寸的增加与热

导率的提升仍然需要进一步验证% 烧结助剂的添加在提

高晶粒尺寸的同时也相当于在燃料中引入了杂质" 这也

是限制该方法应用的瓶颈之一% 相对于目前的研究结

果" 将来ZN

%

晶粒尺寸仍然具有较大的提升空间%

ZN

%

基事故容错燃料芯块的研制直接面向目前应用

最广泛的核燃料材料体系" 对于提高燃耗和反应堆工作

效率& 改进核燃料安全性具有重要的意义" 具有巨大的

应用前景% 本研发团队在目前取得的研究成果基础上"

将开展进一步工艺优化" 提高工艺稳定性和产品合格率

的研究% 下一步将开展入堆辐照考核" 以判断其堆内行

为和辐照稳定性等" 为该体系事故容错燃料芯块的应用

提供依据% 目前相关研究正在进行当中" 一旦取得突

破" 将为我国核电安全性和经济性提升做出重要的

贡献%
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