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摘要熔盐堆中氚除了从废气中排出，还能经熔盐管道渗透进入环境。氚在管道中的渗透严重影响熔盐堆结

构材料的力学性质和使用寿命，同时对环境造成污染。为了减少氚对材料和环境的危害，必须对熔盐堆中的

氚进行严格控制。控制氚产生和渗透的主要方法包括提高7Li的浓度、向熔盐中补充Li或Be等。对氚进行监

测是氚控制的基础，能及时反映熔盐堆的运行状况。本文讨论了测氚的方法：液体闪烁法、电离室法和正比

计数器法。相比于液闪的离线测量，电离室和正比计数器都能达到在线测量的目的，然而液闪的灵敏度高，

有更低的探测下限。为了能准确测量熔盐堆中氚的排放情况，可以同时采用液闪和电离室来进行测量。
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在能源紧缺、环境污染日益严重的今天，在保

证安全的前提下大力发展核电已成为各国共识。

2002年7月，在第四代国际核能论坛(GIF)上，熔

盐堆(MSR)最终被确立为第四代核能系统优先发展

的六种堆型之一。与其它类型的反应堆相比，熔盐

堆具有固有安全性、燃料循环特性灵活等特点，并

能有效利用核资源和防止核扩散⋯。

熔盐堆最早由美国橡树岭国家实验室(OI斟L)

于二十世纪50年代提出并开展了相关研究。1954

年，航空反应堆实验(ARE)示范了高温运行(8150C)，

且建立了循环氟化熔盐系统的性能基准[21。1965年

建成8 MW的熔盐实验堆(MSRE)，至1969年运行

了13 000 h【3】’研究了氟化锂／氟化铍熔盐、石墨慢

化剂、不同燃料使用等特性，后又设计了1 kMW色

的熔盐增值堆(MSBR)。

熔盐堆熔盐FLiBe中的Li、F等与中子反应将

产生大量的氚，这些氚主要以TF和HT的形式存在

n引，'IT有强腐蚀性和较强的扩散能力。熔盐堆中

产生的氚可在高温熔盐中扩散，对管道产生辐射损

伤，腐蚀熔盐管道，影响材料的力学性能和使用寿

命。氚在大多数金属材料中具有强渗透性，熔盐堆

的运行温度高达6000c_7000Ct61，氚从熔盐管道壁的

的渗透相当可观，将导致氚在构件中的滞留、管道

的辐射损伤、氢脆和向环境的释放。熔盐堆中的氚

气一旦释放到大气，将很快转变成放射性危害比氚

气高约25 000倍的氚水(HTO)，HTO极易通过呼吸

和皮肤渗透进入人体，对人体造成严重的内照射危

害【71。此外，氚在熔盐堆石墨堆芯处的溶解是影响

堆芯寿命的关键问题之一。

1氚的来源和分布

核反应堆产生的氚渗透，工艺管线表面氚污染，

含氚废气排放，通风换气及含氚粉尘扩散等均能导

致氚向自然界扩散，形成大气污梨引。核爆炸更产
生大量的氚，1952_1961年，核爆炸导致大气中的

氚浓度比自然状态高两个数量级。到1982年，核爆

炸试验产生的氚累积量已达3．7×lO心Bq，其中核裂

变和聚变产额分别为2．6×10圩和7．4×1017 Bq·Mt-1
【9】。

熔盐堆比轻水堆产生更多的氚，其运行过程中

产生的氚主要为：(1)快中子与7Li反应产生，该反

应是吸热反应，阈能为2．82 MeV：(2)热中子与6Li

反应产生，反应截面比快中子与7Li的反应截面大

四个数量级㈣；(3)还有一部分氚通过三分核裂变

反应产生。表1是功率为l 000MWe的MSBR产氚

的主要途径(MSBR燃料盐中7“的丰度大于

99．99％1，氚的产率达89．54 TBq／day【4J，6Li和7Li

与中子反应生成的氚约占总量的98％。

燃料熔盐内中子通量较大，故一回路燃料盐的

产氚量最为主要。而由于存在缓发中子，冷却盐中

也有极少量的氚产生【4】。熔盐中生成的氚以r的形

式存在，可与r生成具有强腐蚀性的TF，腐蚀熔
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盐堆回路管道，降低管道的使用寿命；r还能发生

同位素交换反应，生成HT[11】，HT的渗透力很强，

能渗透出一回路管道，通过热交换器进入熔盐堆二

回路，使二回路冷却盐带放射性，二回路的HT又

通过热交换器进入三回路，甚至扩散到环境中。

表1 1 000 MW(e)熔盐增值堆中氚的来源
和产率f单位：1010Bq／d)14l

Table 1 Tritium production rate(in 10“Bq／d)

三分核裂变反应Ternary fission

6Li仳a)3H

7Li(n，．mx)3H

19F(n,170)3H

总量Total

114．7

4477

4 329

33．3

8 954

熔盐堆管道中生成的氚会随着其他裂变气体从

尾气处理系统中排出，在熔盐堆的高温条件下，一

部分氚会渗透出管道壁，对人和环境造成危害[121。

测量发现，48％的氚从一回路的燃料尾气处理系统

中排出，2％的氚从二回路的尾气处理系统中排出，

7％的氚从冷却剂的散热空气排出，9％的氚出现在

反应堆堆芯周围的空气中，14％的氚进入石墨堆芯

pJ。另外，尾气处理系统中会有一部分残留的氚。

2氚的控制

为提高熔盐堆系统管道回路的使用寿命，减少

氚向周围环境的排放，降低氚辐射，须用如下方法

控制和减少熔盐堆运行过程中的氚产生：

(1)就熔盐组成而言，由于6Li的熟中子反应截

面比7Li的快中子反应截面大104倍，须提高燃料盐

中7“的浓度。O鼢儿对MSRE和MSBR的产氚率

的比较表明：MSRE的产氚率为0．274

TBq·day-1．MWt-1，而MSBR的产氚率仅为0．041

TBq·day<MWt-1，这是因为MSBR使用的燃料盐中

6Li的浓度较低pJ。

(2)熔盐堆产生的氚生成TF，为减少TF生成，

可在熔盐中再加入Be。Be与TF发生反应

2TF+Be_BeF2+T2，TF被还原成T2，从而减少TF。

也可在熔盐中加入Li，Li能通过反应产生Be，Be

再通过反应还原TF，同时反应产物(LW、BeF2)也

是熔盐的组成成分，可以起到及时地补充熔盐的作

用【131。

(3)通过改变净化载气中气体的成分和含量，

可控制氚的化学形态，减少TF。东京大学Suzuki

等[14,15】研究了熔盐中氚的释放行为，发现氚在熔盐

中的释放行为强烈依赖于自身的化学形态；r与H2

发生同位素交换反应生成HT，可调节H2的通入量

以控制HT的生成率。他们向经中子辐照后的熔盐

中通入不同比例的He和H2混合气体，比较不同组

成比例下氚的释放量(表2)，当H2在混合气体中的

含量大于1％时，TF的释放量达最小值，排出的氚

基本为HT。这能减轻TF对管道的腐蚀，有利于提

高管道的使用寿命。所以引入吹气装置向管道通入

He和H2的混合气体，并保证H2的量大于1％，就

能控制氚排放。

表2稳态情况下熔盐FliBe中释放的HT和TF的百分比114l
Table 2 The ratios of HT and TF released from FIiBe

at steady state．

(4)在熔盐管道壁上涂一层阻氚涂层。氚在金

属中以间隙原子形式扩散，有很高的渗透力，在熔

盐堆回路的高温条件下，氚的渗透量更为可观。可

在管道壁表面涂覆阻氚渗透涂层以减少氚的渗透

量。常用的阻氚涂层有氧化物涂层(如Cr203、A1203、

Er203)、钛基陶瓷涂层(如TiN、TiN+TiC)、硅化物

涂层(如SiC)以及它们的复合涂层【l61。涂层对氚渗

透的阻拦能力可用渗透阻挡因子(Permeation

Resistance Factor,PRF)表征，高PRF值者的阻止氚

渗透作用更好。此外，涂层的选择还需考虑高温情

况下涂层与基材的结合能力以及长期稳定性。

综上所述，熔盐堆氚控制的目标是在其进入熔

盐堆二回路前尽量回收氚，尽可能减少进入熔盐堆

蒸汽发生器系统的氚，减少氚的泄漏；减少或消除

TF形式的氚，减轻氚对熔盐堆系统的腐蚀；减少熔

盐堆管道中氚的渗透。但须根据工程实际情况，合

理选择上述方法。

3熔盐堆系统中氚的监测

熔盐堆中氚控制须及时准确地对氚进行监测，

一般采用液闪、电离室、正比计数管等。

3．1 液闪测量

环境中氚的含量很低，HT与HTO在环境中的

本底水平分别在3．7x10-5、3．7x10-6 Bq／L量级【171。

对于低浓度的氚，常用氚累积取样器和液闪法进行
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氚测量。二十世纪80年代中期，我国开展了大气中

HTO．HT可甄别式取样的Ostlund方法研列瑙J。该
法特点是用一级分子筛干燥器吸附空气中的HTO，

在常温和通入H2载气的条件下，用浸渍在分子筛上

的钯催化剂将空气中的HT氧化成HTO，并通过钯

催化剂的载体材料分子筛将其就地吸附。再分别将

捕集有H．I’o的吸收瓶加热解析，加入配置好的闪

烁液中，用液体闪烁计数器进行测量。H2载气的加

入可以保证HT完全氧化并且能减小管路的吸附作

用【191。

熔盐堆排出的混合气体成分复杂，除了气态氚，

还有裂变碎片、燃料盐颗粒以及Kr、Xe等，须去

除这些杂质才能收集到单纯的TF和HT，再用液闪

测得氚的量l删。

3．2 电离室测量

液闪测量法的灵敏度高和成本低，但不适合于

实时测量。电离室法常用于气体样品中氚浓度的实

时测量。电离室测量的原理为：氚衰变放出的B粒

子使电离室的工作气体电离而生成自由电子和正离

子，在外加电场作用下，它们分别向电离室的阳极

和阴极漂移，在电极上产生感应电荷，从而在外电

路上形成电流，通过负载形成电压，产生信号输

出【211。

用电离室测量熔盐堆中的氚，同样需要去除混

合气体中的杂质，得到纯化的气态氚，然后导入电

离室，从而实现在线测量。

3．3 正比计数管测量

正比计数管与电离室的工作原理相同，但灵敏

度更高。正比计数法是将含氚样气与诸如氩．甲烷气

体等混合，引入正比计数器中。由于气体放大作用，

离子对数量有所增加，足以产生可探测到的电荷脉

冲。收集电极上感生的脉冲幅度比原电离感生的脉

冲幅度大102_104倍，脉冲数正比于氚的活度12引。

表3是对三种测氚方法的比较。

表3三种测量方法的比较
Table 3 The comparison of three methods in tritium measurement．

测量手段Measurement methods 灵敏度Sensitivity 在线或者离线On-line or off-line 适用范围Application range

液体闪烁法Liquid scintillation 最高High 离线Off-line >3．7x 102 8q／m3【埽l

电离室法Ionization chamber 最低low 在线On．1ine >3．7x 104 Bq／m31221

要比!誓翌法 ．．
较高Medium 在线On．1ine <5．0×107 Bq／m3瞄】

竺P!翌12呈堡!jl丝￡竺坚翌!!翌g

图1熔盐堆中不同形态氚测量的流程图

Fig．1 Flow diagram of tritium measurement

in molten salt reactor．

由表3，这三种测氚方法各有优缺点。在熔盐

堆运行过程中，为能准确测量氚的排放量，可同时

采用液闪和电离室法。熔盐堆尾气处理系统中排出

的混合气体，可先经气雾分离装置去除熔盐颗粒，

再用粒子阱去除重粒子裂变碎片。经冷阱收集的Ⅱ
形态氚，配置成液闪溶液进行液体闪烁计数测量。

为能准确地测量HT形态的气态氚，在用活性炭除

去Kx、Xe后，须将剩下的混合气体经钯银合金过

滤，再用电离室进行测量，从而测得HT的量【23’241。

图1为测量熔盐堆排出氚的流程图。

4结语

熔盐堆产生的氚能在熔盐管道中随燃料盐迁

移，通过尾气处理系统以及管道的渗透排放到周围

环境中。为了减少氚对环境和管道材料造成的危害，

采用控制措施减少氚的排放是十分必要的。由于熔

盐堆复杂的运行情况，在实际操作中常需将上述方

法综合应用，以达到最佳效果。液闪测量法是氚测

量最常用的方法，用于氚的离线测量，其测量结果

准确、灵敏度高；电离室法则能对氚进行在线测量，

从而实现氚的实时监测。综合运用这两种方法，并

选择合适的处理工艺，可以更准确、及时地了解熔

盐堆中氚的状况以及氚的清除效果，为熔盐堆的安

全运行提供支持和保障。
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Control and monitoring of tritium in molten salt reactor

HUANG Yul2 LIU Wei2 XIAO Deta01 WU Shengwei2 ZENG Youshi2

QIAN Yuan2 LI Yulan2

1(School ofNuclear Science and Technology,University ofSou历China，Hengyang 421001，China)

2(ShanghailnstituteofAppliedPhysics，ChineseAcademyofScience。Shanghai201800,China)

Abstract A molten salt reactor(MSR、produces large amount of tritium．Ⅵmile the tritium may discharge from the

stack,some of the tritium may permeate through the reactor vessel，causing serious effects on mechanical properties
and lifetime ofthe structure materials，and large impact to the environment．In this paper,we give a review On the four

methods to control and reduce the permeation of tritium in an MS&such as increasing the concentration of’El,

adding Li or Be to the fuel salt,etc．The tritium monitoring，which is fundamental and essential in its control，Can
reflect the operation status of the MSR．11圮three methods of monitoring tr／tium,i．e．1iquid scintillation,ionization

chamber,and proportional gas counting，are discussed，and accurate tritium monitoring Can be achieved by combining
the ionization chamber and liquid scintillation．

Key words Molten salt reactor,Tritium,Control，Monitoring
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