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核技术在核燃料非破坏性分析中的
应用和进展

乔盛忠 朱荣保

(中国原子能科学研究院
,

北京 10 2 4 1 3)

描述 了核姗料非破坏性分析技术的概况及核技术在这个领域内的典型应用和进展
,

如核燃

料和核废物 中铀
、

怀含量的快速测定等
.

所采用的方法如无源 y射线法
、

X射线法
、

无源中子

计数法及有源中子质询法等
。

介绍了这些方法的原理
、

特点和主要用途
。

关健词
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目前国际上 已广泛地开展核燃料 的非破坏性分析仪器
、

仪表
、

方法及应 用的研究工

作 11
一

41
。

如国际原子能机构把这项技术作为对参加核不扩散条约成员国核设施核查的主要手

段
。

如今国际上已有 100 多个国家参加了国际原子能机构的核不扩散条约
.

处在原子能机构

的监视和控制之 下的核材料有 9t 已分离的怀
,

1 2t 高浓铀
,

约 16 0t 乏燃料中未分离的杯
,

约

2 5 00 0 t低浓铀和 约 5 0 0 0 0 t贫化铀及牡的原材料
。

这些核燃料遍布世界约 90 0多个核设施和场

所
.

除了日常的现场视察之外
,

当核燃料的流失超过显著量 [怀 s k g
,

高浓 (浓度超过 2 0% )

哪U 2 5k g
、

翔U s k g
,

低浓 (浓度低于 2 0% )晰U 7 5 k g
、

天然铀 1 0 t ,

贫化铀 2 0 t
,

针 2 0 t
,

重水

20t 等效的 D : O ]时
,

机构要严格地追查流失的原因
。

此外
,

目前有不少核国家为了满足核事

业的斋要 (如 为了满足核燃料衡算的需要 )
,

开展了一系列非破坏性分析研究工作
。

核燃料

制造厂 中的新燃料棒或组件
,

可燃性废物中晰U
、

238 U的含量
,

生产堆及动力堆中的乏燃料

棒或组件的燃耗
,

乏燃料棒或组件中铀和怀的含量
,

核燃料后处理厂中的乏燃料溶解液中

铀
、

怀的含量
,

工艺流程设备以及废包壳中滞留量
,

核废物处理设施中的低密度可燃性废物

中铀
、

怀的含量
,

高密度非均匀废物
,

包括废料及退役设备中铀
、

杯含量等均可通过非破坏

性分析进行测定
.

另外
,

在核燃料循环中
,

某些环节需要质量和流程控制
,

如核燃料元件芯

块幽U的丰度
,

元件芯块间的间隙
,

元件棒或组件的装料长度
,

乏燃料浸取工艺中溶解终点

的控制等均需采用非破坏性分析技术
.

核燃料的非破坏性分析技术的经济价值从以下实例即可见一斑
。

利用这一技术可准确分

析乏燃料组件的燃耗或组件溶解料液中的铀和怀含量
,

从而可确定问题在于核反应堆的计算

还是在核姗料后处理厂的分析数据
.

在核燃料循环的工艺流程中
,

某些部件和设备容易积压

铀或怀
,

当这些元素 (特别是杯 )达到临界反应的质量时
,

对设备和人员都构成很大的威

胁
,

采用铀或怀的滞留量监测仪能够排除这种事故
.

在核燃料制造厂
、

核电站
、

核燃料后处
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理 厂都会产 生一些核废物
,

最后都需固化装桶
.

然后分类进行处置
,

深埋 l m
3

的超铀 a 废物

需 费用数百 万元 (超铀 a 废物的标准为废物 a 放射性 > 3
.

7 M B q k/ g
,

低于这个界线的废物属

于非超铀 废 物 )
,

而处理 l m
3

的非超铀废物仅需费用数千元
,

因此
,

在这些核废物的处置

前
,

必须采 用非破坏性分析技术对它们进行严格的分类
,

否则会造成巨大的经济损失
。

因

此
,

目前各有核国家不仅在核政策上加以高度重视
,

而且积极开展核物料衡算和管理以及核

材料 1卜破坏性分析研究工作
,

以使国家的核工业顺利发展
。

核材料非破坏性分析的研究及发展概况

自 1 9 8 5年以来
,

我国陆续派专业人员参加了 IA E A 在维也纳
、

美国
、

日本等地举办的核

材料衡算
、

核保障系统及核材料非破坏性分析培训班
,

还派了多人在洛斯阿拉莫斯国家实验

室
、

布鲁克海文国家实验室等长期进修和从事这方面的工作
。

1 9 8 7年 I A E A拨款 14 万美金
,

支持我国 开展 核材料的非破坏性分析及衡算工作
。

1 9 9 0年成立了能源部核材料管制办公

室
。

八五期 间
,

国防科工委拨专款开发有关核材料的管制及非破坏性分析的研究工作
。

1 9 91

年在中国原子能科学研究院成立了专门从事这方面工作的核保障技术研究室
。

八五期间
,

国内将有数十位专业人员及数百万的研究经费从事和用于核材料的非破坏性

分 析技 术及核燃料 循环的物料衡算的开发和研究工作
。

1 9 9 2年我国又加入了国际核不扩
一

散

条约
。

我 国 已将 中国原子能科学研究院的1 01 堆
、

4 92 堆
、

秦山核电厂等核设施提交国际原

厂能机构进 行监督 和核查
。

估计在不久的将来
,

这方面的工作会得到国家更大的重视和发

展
。

6 0年代以后
,

国际上核材料非破坏性分析方法和设备研究已成 为活跃的研究领域之

一
。

国际原子能机构
、

核材料管理学会
、

欧洲核保障分析研究及发展学会
、

美国核学会等机

构每年或定期举办大型学术会议来讨论核材料非破坏性分析技术
、

核燃料循环的物料衡算和

管理等方面的问题
。

国际原子能机构的核材料的非破坏性分析技术是国际核保障技术的重要组成部分
。

它主

要依 赖于成 员国提供的技术资助
。

70 年代以来
,

国际原子能机构与美国
、

前苏联
、

日本
、

英 国
、

德国
、

法国及欧洲原子能联营签订了合作协议
。

联合开发计划开发项目 ( 19 8 4一 198

5) 共 3 14 项
,

总经费 ( 1 9 8 5年度 )为 1 4 0 0万美元
。

而且国际核保障司技术发展及合作有关负责

人每年至少与成员国有关联络员进行一次双边审查和协调会议
,

讨论进展情况
,

并提出新的

技术开发研究课题
。

近年来已完成或正在执行下列非破坏性分析资助项 目
。

( l) 无源 y 射线计数法
:

y能谱法测定 P u 同位素丰度
; 乏燃料切伦科夫观察镜

;

后处理厂

废 包壳中残留铀的测定
;
核废料 丫计数装置

;
U F

6

桶 丫计数装置
;

W W E R 一 44 0燃料元件 了计数

装置
。

( 2 ) 有源 了射线计数法
:

K 一 边界密度计
,

混合式 K 一边界密度计X/ R F
,

双能量 L 一 边界X

射线吸收计
,

无源 y计数 /X R F U F
6

管线丰度测定
,

了透射 /压力
一 温度法测定 23 5

U丰度
。

( 3) 无源中子计数法
:

无源中子符合计数器 ( H L N C C
,

P H O N I D )
,

乏燃料核查仪 (I O N 一 1

F O R K )
。

( 4) 有源中子质询法
:

中子质询冲子符合计数装置 (A W C C
,

N C C
,

P H O N I )D
,

中子质询

Zy 能谱计数装置
。
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( 5 )其它测量方法
:

大型 P u量热计及快速测定法等
.

自 1 9 7 6年 以来
,

美国承担国际原子能机构国际核保障技术开发项目的一半
。

由国务

院
、

能 源部
、

核管会
、

军备控制与裁军署管辖的国际核保障项 目办公室协调每年约 100 个资

助项目
。

并由洛斯阿拉莫斯国家实验室
、

布鲁克海文国家实验室
、

阿贡国家实验室
、

劳伦斯

利弗莫尔国家实验室
、

橡树岭国家实验室
、

萨凡那河工厂
、

爱达荷工厂
、

国家标准局以及

C a n b e rr a核仪器公司等承担和参与非破坏性分析仪器
、

仪表
、

方法和技术的研究和开发
.

除上述国际合作开发项 目外
,

各有核国家的一些研究单位和工厂
,

如美国的洛斯阿拉莫

斯 国家实验室
、

沙湾那河后处理工厂
、

普茨茅斯气体扩散厂
、

爱达河 F A S T
、

西平谷核工

厂 ;
英国的唐端后处理工厂

、

哈威尔国家实验室
、

温茨凯尔工厂
;
法国的 U P Z

、

U P 3后处理

工 厂 ;
德国的卡尔斯鲁厄实验室

;

日本的东海村原子能所
;
意大利的 J R C sI rP a等都根据本国

核事业的需要
,

开发一些特殊用途的非破坏性分析技术
.

如大型的252 C琳中子质询缓发中子

测定装置
;
分段扫描 Y吸收能谱装置 (s G )S

;后处理设施管线或设备内铀
、

怀滞留量测定仪
;

在线气体P u F
` 、

P u F 6
中怀同位素丰度测定装置

;
水下乏燃料组件燃耗测定装置等

。

2 用于核材料非破坏分析的仪器和方法

长期以来各有核国家根据自己的国情以及核燃料循环中不同的条件和情况
,

从核燃料制

造厂到核废物处理厂先后开展了一系列的核材料非破坏性分析课题的研究
,

下面列举部分典

型的分析仪器和应用卜
’ 3]

。

2
.

1 非破坏性分析在核燃料制造厂中的应用

燃料制造厂一般将含有一定量邓U的燃料制造成生产堆用的燃料棒或动力堆用的燃料芯

块
、

燃料棒和燃料组件 (对于后一种情况包括铀杯混合氧化燃料 )
。

在制造过程中
,

加人的

铀量
、

哪U的丰度
、

低密度可燃性废物中损失的铀量以及碎屑中的U的含量一般采用下述方

法进行分析
.

2
.

1 .1 有源井型符合中子计数器 (A W C )C
.

A W C C用于浓缩铀材料中238 U含量的测定
.

它主

要 由
“

eH 中子管
、

前置放大器
、

移位寄存符合电路及计算机组成
。

位于样品井上
、

下的两个

A m L i中子 源对铀粉末
、

芯块及铀金属等样品进行有源中子质询的分析
。

它也能用于材料实

验堆 ( M T R )燃料板及组件的分析
.

这种装置是通过测定晰U 诱发裂变时所发射的中子来确定

样品 中
2肠U的含量

。

某些应用中
,

这种方法优于 y射线技术
,

如对非均匀高密度的样品
,

高

穿透能力 的中子使得分析结果取决于样品的整个幽 U的含量
,

而不象 下射线仅依赖于样品表

层晰U的含量
。

A W C C能测定数克到数千克的晰U
,

侧量精度为 1%一 3% ( 1 00 9 哪)U
.

2
.

1卫 铀丰度计 (P M C A )
.

铀丰度计主要由N吐 (T l) 探测器及多道分析器组成
.

为了保持稳

定性
,

一个跳 A m a 源放人 N al (T l) 晶体
.

由一个调整电路监测 a 粒子脉冲幅度的变化
,

并 由

光电倍加管电压的变化予以补偿
。

这种装置主要是通过测定晰U发射的 1 86 k e V 了射线的强

度来确定其样品中235 U的含量
.

铀丰度计可提供数据获取
、

计算
、

储存
、

记录
、

显示等多种

功能
;
并 已发展成为一种手提式仪器

。

该设备除用于铀丰度测定外
,

还可用于确定低浓铀和

铀
、

怀混合氧化物燃料元件及组件的装料长度
。

2 :1 3 分段 下吸收扫描装置(S G s)
。

S G S包括样品传动设备
、

透射源屏蔽体
、

准直器
、

计数

率校正源
、

H P G
e
探测器

、

多道分析器及计算机等
。

这种装置主要用于低密度或中等密度核
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燃 料及核废物中
2简 U或 239 P u含量的测定

。

通常是将样品轴向分段扫描
,

根据所测样品的 了射

线 能量分别选择
7唱 e

、 ’印Y b
、 ’ 37 C s及印 C 。等作为透射源

。

在实际应用中可通过测定外加透射

源
’ 69 Y b的17 7 k e V和 19 8 k e V 丫射线的透射率来内插样品中晰U 186 k e V的自吸收校正因子

。

由于样 品的种类
、

性质
、

尺寸
、

密度和非均匀程度的不同
,

S G S达到的测量精度也不

同
。

对 功3 8 x 15 c m含有 15 一 3 0 0 9 235 U的刻度样品获得的测量精度为 士0
.

37 % 一 士 .0 8 7%
。

2
.

2 非破坏性分析技术在反应堆中的应用

核反应堆的新核燃料元件和组件以及储存在水池中的乏燃料元件和组件采用下列仪器核

实它们的含量和属性
。

2 ..2 1 铀符合中子环探测器 (U N C )L
。

U N C L用于核实新燃料组件中
’ 35 U和

2 38 U的含量
。

它

可在有源和无源两种情况下工作
。

有源时
,

一个A m iL 中子源质询燃料组件
,

并采用中子符

合法记录 235 U的诱发裂变中子
。

无源时
,

由自发裂变的中子符合计数率获得238 U的含量
。

该

装置能测量克至千克级的黝U
,

测量精度 1% 一 3 % (晰U或 238 U /c m组件 )
。

2
.

2卫 切伦科夫 观察镜 (C V D )和乏燃料组件检验器 (S F A )T
。

切伦科夫观察镜用于获得储存

在核电站或后处理厂水池中的乏燃料组件所产生的切伦科夫光的图像
。

扫描水池格架上的组

件能定性地核实一个水池中储存的燃料
,

并能观察燃料组件中的棒和水洞形成的特征结构
。

如果乏燃料组件的燃耗很低
、

冷却时间又长
、

水池中水的透明度差
、

或乏燃料组件被封存在

一个容器中
,

切伦科夫观察镜无法实现核查
,

可采用一台手提式多道分析器和一个密封的带

有铅屏蔽的 N al ( T )I 探测器组成的乏燃料属性检验器
,

能核实储存在水池中的乏燃料组件
。

2
.

3 非破坏性分析技术在乏燃料后处理厂中的应用

2 ..3 1 水下乏燃料组件燃耗的测定
。

乏燃料组件储存在后处理工厂的水池中
,

需要测定其

燃料 在反应堆中的燃耗
,

辐照燃料的燃耗值对于反应堆的经济运行和燃料的合理循环很重

要
。

叉型探测器是一种无源中子探测装置
,

它采用裂变室和电离室作为中子和 Y探测器测量

乏燃 料中 244 C m 的 自发裂变中子及裂变碎片同位素的 Y放射性
。

该方法中子计数率的测定精

度为士 3 %
。

2 .3 卫 I A F料 液铀
、

怀含量的快速测定
。

近年来
,

科学工作者已将 K 一 边界密度计和 X射线

荧光分析两种技术结合在一起
,

研制出一种混合式K 一 边界密度计XI R F
,

用于解决后处理厂

乏燃料溶解液中 U
、

P u浓度的同时分析
,

以代替常规 的同位素稀释质谱技术
。

目前西德

K fK 已将这种装置安装在欧洲超铀元素实验室
,

测定燃耗为 3 0一 35 G W dl T U的压水堆燃料

溶解 液 U[ /p u = 10 0一 1 5 0
,

冷却时间为 s年
,

总 刀
、

了放射性活度为4 x 1 0
` ,一 7 x 1 0

`

沦q l l ]
.

测量 l h
,

U浓 度的精度为 士 .0 2 5 %
,

U ZP u 比率测定精度为 士 .0 7 %
。

法国已将这种装置用于

U P 3的乏燃料后处理工艺流程
,

运行结果表明分析装置稳定可靠
。

2 ..3 3 后处 理工艺 流程怀线怀滞留量的测定
。

在核燃料后处理厂铀
、

怀分离流程的管道及

某些设备中常常会滞留一定量的铀和怀
,

这不仅关系到临界安全
,

还影响到核燃料的闭环衡

算
.

一种怀滞留量测定装置主要由一个手提式H P G e探测器
、

计算机及准直器组成
。

经刻度

和对一些因素作校正后定量测定的精度为 10 % 一 5 0%
。

2
.

3 A 后处理 工艺流程怀线杯样品的测定
。

后处理厂怀线产品 P u O Z
粉末

、

P u金属等均可采

用高计数率中子符合计数器 (H L N C C )进行测定
。

这种设备包括位于聚乙烯慢化体内的
3
H e中

子探测器
、

快前置放大器 (1
.

3 x 10 ℃ s/ )
、

移位寄存符合电路 (J SR 一工1) 和电子计算机
。

这种装

置 能 测量克至千克级 的24O P u
,

测量精度为 1%一 3% ( g1
’ 4O P u)

。

无源中子符合计数装置除
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H L N C C外
,

还有库存样品符合计数器 a N V )S
、

快临界组件燃料符合计数器
、

快增殖堆燃料

组件计数器
、

鸟笼式中子符合计数器等
。

2
.

4 非破坏性分析技术在核废物处置设施中的应用

高密度非均匀性核废物中铀
、

杯的含量可采用有源中子质询法进行分析
。

中子源可采用

同位素中子源 ( 如 ( a, n) 反应中子源
、

光激中子源
、

自发裂变中子源 )和加速器中子源 (如密封

中子管 中子 发生器 )等
。

装置的结构比较复杂
,

主要包括中子探测室
、

脚C f中子源储存室
、

中子源及样品的传动系统
、

电子学仪器系统
、

自动控制和数据处理硬件及软件系统等
。

这种

装置既 可用 于无 源 中子的分析
,

又可用于有源中子的测定
。

这种装置能使待测样品辐照均

匀
,

同时中子探测器均匀布满整个测量室周围
,

因此该装置对于高密度的非均匀样品的测量

具有独特的优点
。

在无源中子法中
,

通过测定238 U或239 P u 等偶核的自发裂变中子
,

再根据铀或怀的同位素

丰度以及刻度和校正因子等可确定样品中铀和杯的含量
。

在 有 源 中子质询法中
,

通过测定 238 U或 240 P u 等奇核诱发裂变的缓发中子
,

再根据铀和怀

的同位素丰度以及刻度和校正因子等确定核燃料中铀和怀的含量
。

目前一台较好的这类测定装置用于无源中子分析
,

探测极限为 20 m g 240 P u
,

测量精度为

1 % ( 1 9 240 P u 等效质量 )
。

用于有源中子分析
,

探测极限为5 0 0 m g 238 U
,

测量精度为 1% ( 10 9

2 3“
u )

`

核燃料非破坏性分析技术的发展趋势

随着新燃料元件棒种类的增加
、

运输容器中采用的可燃中子毒物的变化
、

辐照后燃料芯

块的更换
、

乏燃料罐和乏燃料储存的新情况的出现以及随着核燃料循环设施及核燃料衡算和

管理的深人发展
,

要求在核燃料分析中应用的非破坏性分析技术具有灵敏度和准确度高
、

可

靠性和适用性强以及小型化
、

自动化和用途广等特点
。

如美国M e ul o
ve 等人已研制成一种

新型的中子增殖符合计数装置
,

该装置依靠先进的核探测仪器
、

核电子学线路及软件系统
,

能记 录多 至 2 56 个中子符合事件
,

能适用于多种类型介质的待测样品
。

美国洛斯阿拉莫斯国

家 实 验室已研制成一种小型的多道分析系统
,

其长度为 15 c m
,

直径为 1 0 c m
,

以满足核材料

监督人员对核材料滞留量现场测量的要求
。

为了实现上述目标 ; 除了需要进一步开展深人的

科学研究外
,

还需要进一步加强交流和合作
.

除此之外
,

在核燃料循环中
,

核材料的非破坏

性分析与破坏性分析相结合也十分重要
。
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