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回收铀分离级联计算
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摘要乏燃料中回收铀的再利用能节省天然铀资源。轻水堆回收铀的分离必须综合考虑铀235的浓缩、铀232

的稀释及因铀236引起的燃耗深度损耗的补偿。基于多组分同位素分离级联理论，提出了分离回收铀的几种

不同的级联方案。对各种级联方案进行了理论计算。计算结果表明，利用运载气体的双级联方案为最佳的级

联方案。
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不断增长的能源需求及化石燃料对环境的污

染，使核能在各国的能源战略中占据越来越重要的

地位。乏燃料后处理是实现核燃料循环、保证核电

持续健康发展的重要环节。后处理可从乏燃料中回

收有用的铀，大大提高铀资源的利用率。如反应堆

使用丰度为3％一5％的浓缩铀，从乏燃料中回收的铀

须浓缩到所需丰度才能再利用。但回收铀的组分和

丰度不同于天然铀，浓缩回收中会出现一些浓缩天

然铀时不可能遇到的问题。本文从同位素分离级联

设计的角度探讨回收铀的浓缩问题。

1回收铀分离的特殊性

相对于分离天然铀，回收铀的分离要复杂得多，

这主要有如下原因：

第一，铀核燃料在燃烧的过程中会产生巧2U，

232U及其衰变产物有Y辐射‘1。31，回收铀利用前必须

除去232U，将其稀释到允许的丰度值，处理后的回

收铀的232U与235U丰度比一般须满足Ⅲ

C235,re=C235．m+K C236．m (2)

其中，饧6．他为浓缩后的回收铀中刁6U丰度；
K--0．2～0．6，是与反应堆堆型有关的补偿因子。

第三，回收铀中，丰度占98．7％以上的铀核是

238U，其余为232U、235U、23叼和少量的23～。可见，

回收铀的浓缩问题，属于多组分同位素分离问题。

根据级联分离理论，较轻的组分在级联的精料端得

到浓缩，232U属于边缘组分，即最轻的组分，当23屯

在级联精料端得到浓缩时，23zU也得到浓缩，且其

浓缩程度高于235u。若用一个普通级联浓缩回收铀，

则级联精料端的c232／C235将变大，不可能实现聊u

的稀释。同时，23吣与235u的摩尔质量接近，它们

与238u的相对分离系数相差无几，所以23呵也将在

精料端得到浓缩，不利于回收铀的再利用。

针对上述问题，须对分离级联进行特殊设计。

本文从单级联和双级联两种级联设计方案来分析研

究回收铀的浓缩问题。

饧2，饧5<1．1x10-7 (1) 2单级联方案

第二，铀核燃料的燃烧过程中，23沁可能捕获

中子成为23吣，23吣吸收中子，进一步转变为237Np

或238Pu。因此，回收铀中的23吣会降低核燃料元

件的燃耗深度。为补偿这种负面影响，须把回收铀

中235U浓缩到更高的丰度。如从天然铀中把掰U浓

缩到3．5％(用C235,柏表示>作为反应堆的初始填料，
那么浓缩回收铀时，必须把235U浓缩到高于3．5％

的某一丰度(C235冉,)，以补偿236u对中子的吸收。研
究表明【5】’

此单级联方案，是将回收铀浓缩过程在一个级

联中一次完成。回收铀属多组分同位素混合物，须

用多组分同位素分离的级联理论来计算和分析。

文献【6_8】用多组分同位素分离的准理想级联

理论，探讨了俄罗斯轻水堆VVER-440乏燃料后处

理后的回收铀浓缩问题，认为带附加供料流的准理

想级联方案为最佳，即天然铀作基本供料，回收铀

作附加供料的方案。用准理想级联模型[9-121来研究

多组分同位素级联特性，有一个非常便利的条件，
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就是用解析方法研究级联特性。像双组分同位素分

离情况下理想级联一样，准理想级联是不可能实现

的级联，只能用阶梯形级联去无限逼近，以提高级

联的效率。但准理想级联模型进行理论分析所得到

的规律和结论，可指导实际级联设计。因此，在各

种单级联方案中，带附加供料流的级联方案最佳，

也适合于其它级联形式。

实际上，多组分同位素的分离，通常在各级流

量相等的矩形级联中完成。用带附加供料流的矩形

级联浓缩回收铀更有实际意义。然而，带附加供料

流的矩形级联的计算较准理想级联复杂得多。首先，

描述多组分矩形级联的方程组是复杂的非线性方程

组，只能由数值方法求解。即使是最简单矩形级联，

即只有一股供料流、一股精料流和一股贫料流的矩

形级联，其级联方程数值求解也很复杂。文献03-15】

中提供了该类矩形级联的计算方法。对于带附加供

料流的复杂的矩形级联，其数值计算比简单矩形级

联更为复杂，须利用有效的数值计算方法。其次，

回收铀中232U属于微量组分，其在同位素混合物中

的质量丰度在lO。9左右，这对计算方法的精度提出

很高要求，计算精度最低也得10。11，一般的计算方

法很难满足这个条件。

为用数值计算有效求解带附加供料流的多组分

矩形级联方程，以研究此类级联浓缩回收铀的特陛，
本文采用非定常态方法[161。非定常态法模拟从启动

到平衡时段内级联内部同位素组分丰度变化的全过

程，当时间步长足够小，可得到稳定的定常态解。

用该程序计算轻水堆VVER-440乏燃料后处理后的

回收铀浓缩的计算精度可取lo．14。选UF6为分离工

质。天然铀作为基本供料，其供料流量为F，组分

丰度为GF。回收铀作为附加供料，其供料流量为E，·

组分丰度为c谊瑙J。含天然铀和回收铀的uF6化合

物各组分的摩尔质量及其丰度列于表l，其中含回

收铀的UF6的组分丰度为轻水反应堆WER-440的
堆后料经lo年储存期后的典型丰度。表l及下文所

涉组分丰度都为质量丰度。

表1 天然铀和回收铀中各组分的摩尔质量及其丰度
Table 1 Component molar masses and abundances in native and recycled uranium

级联总长度N--40级，天然铀从第Ns=10级供
料，回收铀从第N。=34级供料(图1)。M一般由如

下原则确定，就是使回收铀中235u与238U的相对丰

度近似等于级联内部附加供料点处这两种组分的相

对丰度，这样可适当减小目标同位素235U的丰度混

合损耗，从而节省分离功。

折合供料流量F／(coL)=l，其中F为基本供料流

量，L为级间流量，so为单级浓缩系数。折合精料

流量P／(soL)=O．2，P为精料流量。设补偿因子K=0．2，

K235．。=3．5％。为使产品满足式(1)-(2)的丰度约束条

件，须调节附加供料流量E。当E／(60L)=7．1x10"2

时，各组分的精料丰度C矗和贫料丰度C,w如表2
所示。

F，cF E。cE

形(0

Jv

图1分离回收铀的单级联方案
Fig．1 Single cascade scheme for separation of the recycled

uranium．

表2单级联方案中精贫料流中的组分丰度
Table2 Component abundances in enriched and depleted flows of the single cascade scheme
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在级联精料流中，23屯被浓缩到3．5292％，同

时232U的丰度被稀释到3．5500x 10培％，这两种组分

的丰度比饧2，C刍5=1．0059><10一，满足丰度约束条件
(1)。根据(2)，c刍5庐3．5290％，约等于级联精料中
23屯的丰度3．5292％。因此得到的产品同时满足丰

度约束条件(2)。

由此可见，带附加供料流的矩形级联能满足回

收铀浓缩的丰度约束条件，且建立这种矩形级联从

工艺上来讲也是完全可能的。但是，这种级联方式

对回收铀的利用率很低，如果从附加供料流中供入
7．1 kg回收铀，那么必须从基本供料流中供入100 kg

的天然铀。

3双级联方案

用带附加供料流的单个矩形级联浓缩回收铀，

必须同时利用天然铀，且天然铀的需求量很大。双

级联方案能对回收铀直接进行浓缩，不需要利用天

然铀，且能使浓缩产品满足丰度约束条件(1)和(2)。

所谓双级联方案，就是先用第一个级联对回收铀进

行浓缩，使235U的丰度满足丰度约束条件(2)。然后

把第一个级联的精料作为第二个级联的供料再浓

缩。第二个级联的作用是对232U的丰度稀释，使产

品中232U与235U的丰度满足条件(1)。在这种方案

中，第二个级联在贫料端取料，即％为产品流(见

图2)。

仍以WER-440后处理后的回收铀为例来进行
计算。第一个级联长度为N--40级，从第％=10级

供料，F／(eoLl)=l，Pl／(eoLl)=0．15，其中L1为第一

个级联的级间流量。第二个级联也是40级，但是供

料级为第Na=30级，Pll(eoL2)=l，P2／(ea)Lz)=o．015。

如为第二个级联的级间流量。

％，％

F．cF

％％

Ⅳ

J}J2，(k

图2分离回收铀的双级联方案

Figo Double cascade scheme for separation of the recycled
uranium．

计算结果列于表3，从表3的第--+级联的贫

料端组分丰度C；w2 n-I"看出，235U被浓缩到3．9269％，

而232U被稀释到8．7439x10。1％，且Cz32／C235=

2．2267x10¨，满足式(1)丰度约束条件，同时不难验

证，式(2)也满足。

表3双级联方案(图2)中精、贫料流中的组分丰度
Table 3 Component abundances in enriched and depleted flows of the double cascade scheme in Fig．2．

通常在同位素分离工艺中，必须要考虑目标组

分(或目标同位素)的提取率的大小，目标组分的

提取率定义为：

其中，cb、c矗分别表示目标组分在产品流和供料

流中的丰度。对于回收铀的浓缩，目标组分为

235UF6。在本方案中，由公式(3)可求得第一个级联

23饥的提取率为Recl=0．917，第二个级联的提取

率为Rec2=0．763，两个级联总的提取率为Rec

=Recl×Rec2--0．699。

在双级联方案中，第一个级联的提取率较高，

达90％以上，第二个级联的提取率较低，不到80％，

这样导致235UF6在双级联方案中总的提取率只有近

70％。如何提高第二个级联的提取率，从而提高整

个双级联系统对目标组分的提取率，引起不少级联

设计者的兴趣和关注【I71。为此，在第一个级联的产

品流中按一定比例加入一种摩尔质量等于23u：摩
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尔质量的运载气体，从而改变产品流的组分丰度，

再将其作为第二个级联的供料。由于运载气体的摩

尔质量与∞uj摩尔质量相等，就分离效应而言，
这两种气体组分相当于一种组分。所以运载气体的

加入使混合物中最轻组分的丰度增加，其它组分的

丰度相应下降。这样，经过第二个级联浓缩之后，

各组分在级联中的丰度分布将与没有运载气体情况

下不同。运载气体的选择，必须考虑其对分离器及

级联管道的腐蚀问题，尽量选择与分离器及级联管

道材料不发生化学反应的气体。符合上述条件的最

理想的运载气体是分子式为12C8H3F13的氟里昂，如

果不考虑氢的同位素效应，那么其摩尔质量刚好等

于口协j的摩尔质量。
下文以12C8H3F13为运载气体对双级联方案重

新计算，第一个级联总长度为N--40级，从第Ⅳ九--40

级供料，Fl／(e0L1)=1，P1／(s0L1)=O．2，第二个级联总

长度也是40级，供料级为第N口=15级，F2／(eoG)=l，
P2／(eola)=O．02，运载气体流量与第二个级联的供料

流之比‰ll／_兄=0．02(图3)。
计算结果列于表4。为说明级联对232UF6的稀

释作用，在表4中232UF6和12C8H3F13在级联各股流

中的丰度被分开列出。第二个级联的贫料流％作
为最终的产品取料流。不难验证，产品流中目标组

分硒UF6的丰度满足丰度约束条件(1)和(2)。在本方

案中，目标组分23协j在第一个级联的提取率
Recl=0．9268，在第二个级联的提取率Rec2=0．9971，

两个级联总的提取率为Rec=0．9241。运载气体的加

入使目标组分235UF6在双级联方案中总的提取率提

高了20％多。可见，这种方案要明显优于没有运载

气体的双级联方案。

M．C。

FI，％

％c|。P2．cn

图3使用运载气体的分离回收铀的双级联方案
Fig：3 Double cascade scheme、析tll a carrier gas for separation

of the recycled uranium

表4有运载气体的双级联方案(图3)中供、精、贫料流中的组分丰度
Table 4 Component abundances in feed,enriched and depleted flows ofthe double cascade scheme with a carrier gas in

Fig：3．

4结论

基于多组分同位素分离级联理论，对回收铀的

分离提出了单级联方案与双级联方案。用非定常态

方法编写了适合于带附加供料流的矩形级联的计算

程序，借助该程序，对分离回收铀的级联方案进行

了计算。计算表明，在利用天然铀的单级联方案中

回收铀的利用率很低。对于不利用天然铀而直接浓

缩回收铀的双级联方案，在第—个级联的产品流中

加入适量的运载气体，再作为第二个级联的供料，

可使目标组分23uj在双级联方案中总的提取率明
显提高。因此，在所有分离回收铀的级联方案中，

利用运载气体的双级联方案为最佳的级联方案。
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Cascade calculations for separation of recycled uranium

XIE Quanxin LI Dayong WU Jianjun

(InstituteofPhysicalandChemicalEngineeringofNuclearlnduary,7Tanjm300180,China)

Abstract The reuse of recycled uranium form the spent fuel Can save the resource of natural uranium．啊1e

enrichment of 235U，dilution of 232U and compensation of burning—up depth caused by 236U must be synthetically

considered in the separation ofrecycled uranium form UⅣR．Based on the cascade theory of multi·component isotope

separation，several different cascade schemes for the separation of recycled uranium wel"e presented．Theoretic

calculations were conducted for different cascade schemes．11他result of calculation shows that the double cascade

scheme witll a carrier gas is optimum one．

Key words Spent fuel，Recycled uranium,Multi—component cascade，Isotope，Separation
CLC TL92

  


