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摘要 :研究了加速器驱动洁净核能系统 (ADS)次临界反应堆内核素的演化。分析结果表明 :ADS

具有嬗变长寿命核废物的能力。从快堆和热堆的比较可知 ,ADS的快堆具有输出功率大、长寿命

超铀放射性废物的累积水平低、裂变产物对反应堆反应性和能量增益影响小等优点。这些优点在

利用 U2Pu燃料循环的次临界堆中十分明显。对于利用 Th2U 燃料循环的次临界堆 ,热堆和快堆

都是可以工作的 ;而对于 U2Pu燃料循环的系统 ,快堆则是较好的选择。
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加速器驱动洁净核能系统 (ADS)是把加速器与反应堆联系在一起的一个能产生能量和嬗

变长寿命放射性废物的新型核能系统[1～7 ]。ADS的初始装料可用天然钍和铀 (甚至是贫化铀

等) [1 ,2 ,4 ,5 ] ,增殖产生的易裂变核素在系统内达到饱和 ,通过裂变稳定地输出能量。ADS中次

临界堆内核素的燃耗行为和压水堆 ( PWR)中的不同。在热中子、低通量的情况下 , 241 Am、
243Am、237Np 等次要锕系核素 (MA)是长寿命放射性废物 ,但在快中子谱和高中子通量情况

下 ,这些核废物可以转化为有用的核燃料。

本工作利用 ADS - P程序[8 ,9 ]研究初始装料为天然钍、铀和堆内中子能谱分别为热堆谱、

快堆谱、硬化快堆谱条件下超铀核素的年产量与输出电功率为 1 GW、燃耗为 33 000 MW·d/ t

的压水堆 ( PWR) [8 ]的比较。

1　计算结果

111　超铀核素的累积

表 1列出利用 Th2U、U2Pu燃料循环的次临界堆在输出电功率为 1 GW条件下超铀核素
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的年产量与 1 GW、燃耗为 33 000 MW·d/ t 的压水堆 ( PWR) [8 ]的比较。

从表 1可看出 :在同样输出功率下 ,利用 Th2U 燃料循环的次临界堆超铀核素的年产量远

低于 PWR ,利用 U2Pu燃料循环的热中子次临界堆的超铀核素的年产量与 PWR相当。

随着中子能谱的硬化 ,次临界堆中超铀核素累积的年产量逐渐变少。利用 Th2U 和 U2Pu

燃料循环的快堆的超铀核素的年产量远少于相应的热堆。在相同的中子能谱下 ,利用 Th2U

燃料循环的次临界堆的超铀核素的年产量远低于利用 U2Pu燃料循环。

表 1　Th2U和 U2Pu循环超铀核素年产量和 PWR的比较

Table 1　The annual output per GW of MA with Th2U and U2Pu kg·( GW·a) - 1

循环系统 核素 PWR1)
不同能谱 (MeV)下的超铀核素年产量

热中子 01455 017 118

Th2U 235U 3109 419 1138 01573
238U 2113×10 - 4 1135×10 - 4 5142×10 - 6 1175×10 - 8

238Pu 4152 3106×10 - 3 2147×10 - 2 3141×10 - 4 911×10 - 7

239Pu 154 1119×10 - 3 216×10 - 3 1158×10 - 4 2126×10 - 9

240Pu 6115 4117×10 - 4 1186×10 - 4 1156×10 - 7 418×10 - 11

241Pu 26. 9 6. 22×10 - 5 8. 53×10 - 6 2. 77×10 - 9 6. 1×10 - 13

242Pu 16. 04 3. 24×10 - 5 3. 94×10 - 7 5. 48×10 - 11 8. 8×10 - 15

237Np 13. 2 (14. 1) 2) 1. 54×10 - 2 9×10 - 3 6. 58×10 - 3 3. 1×10 - 5

241Am 18. 1 (2. 2) 2) 3. 16×10 - 6 5. 1×10 - 7 1. 77×10 - 10 3. 5×10 - 15

242Am 0. 026 5. 0×10 - 9 9. 0×10 - 11 1. 80×10 - 14

243Am 3. 3 (2. 8) 2) 6. 32×10 - 9 5. 17×10 - 10 9. 7×10 - 15 1. 2×10 - 19

242Cm 6×10 - 5 (0. 2) 2) 1. 1×10 - 6 1. 4×10 - 8 3. 03×10 - 12

243Cm 0. 012 7. 9×10 - 9 1. 02×10 - 9 3. 5×10 - 14 8. 5×10 - 19

244Cm 0. 69 (0. 8) 2) 5. 42×10 - 9 8. 18×10 - 11 2. 32×10 - 16 1. 7×10 - 20

245Cm 0. 04 5. 42×10 - 9 8. 18×10 - 11 2. 32×10 - 16 1. 7×10 - 20

U2Pu 241Pu 2619 86 1916 018 417×10 - 3

242Pu 16104 47 0182 01015 414×10 - 5

237Np 1312 (1411) 2) 411 3142 111 211×10 - 2

241Am 1811 (212) 2) 419 1114 0146 218×10 - 4

242Am 01026 01006 416×10 - 4 111×10 - 4 113×10 - 8

243Am 313 (218) 2) 1164 0127 013 119×10 - 5

242Cm 6×10 - 5 (012) 2) 816×10 - 4 3×10 - 5 714×10 - 6 915×10 - 9

243Cm 01012 01011 118×10 - 3 411×10 - 6 215×10 - 9

244Cm 0169 (018) 2) 0147 0122 01004 4 116×10 - 5

245Cm 0104 01183 913×10 - 3 313×10 - 4 513×10 - 8

　　注 :1) 235U浓缩度 312 % ,燃耗 33 000 MW·d/ t (文献[ 10 ])

2) 功率 1 GW ,燃耗 33 000 MW·d/ t ,235U浓缩度 311 %(总装载量 :731649 t UO2) ,负荷因子 82 % ,冷却 10 a后

图 1是 Th2U 燃料循环的次临界热堆每年每 GW的累积 MA放射性和 PWR的比较。其

中 : R 为辐射毒性 (radiotoxicity) 。次临界堆累积的 MA放射性约为 PWR的 1/ 1 000。

从 Pu和 MA的年产量来看 ,利用 Th2U 燃料循环的次临界堆优于 U2Pu燃料循环。这是

因为 Th2U 燃料循环中 ,生成 MA需吸收的中子数比 U2Pu燃料循环多。快堆优于热堆 ,快堆
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图 1　Th2U燃料循环热堆的 MA累积放射性

Fig. 1　The radioactivity accumlation

of MA with Th2U

虚线———ADS ;实线———PWR

1 ,2———总量 ;3———243Am ;4———244Cm ;5———245Cm ;

6———244Cm ;7———245Cm ;8———243Am

中积累的 MA少于热堆是由于中子能谱中部分

能量高于MA核的裂变阈 ,这部分中子可直接引

起 MA核的裂变 ,还有可引起 MA 裂变的中子

余额的增量小。驱动堆的 MA的放射性累积也

远小于 PWR。

112　裂变产物的累积和对 ADS的影响

表 2列出电功率为 1 GW、利用 Th2U、U2Pu

燃料循环次临界堆的裂变产物年产量和电功率

为 1 GW、燃耗 33 000 MW·d/ t 的压水堆

(PWR) [8 ,9 ]的比较。可以看出 ,利用热中子和快

中子的堆的裂变产物年产量和相同功率情况下

的压水堆的年产量相当。

从表 2可看到 :利用热中子能谱的次临界堆

的裂变产物累积和快堆的相当 ,这一点与研究裂

变产物核在次临界堆中的核素增长的结论似乎

是相矛盾的。由于在次临界堆的主要易裂变核

素233U 和239 Pu饱和情况下 ,热堆易裂变核素数

目和初始装料核数目的比值远小于快堆 ,因而 ,

在输出功率相同的情况下 ,次临界热堆所需要的

初始装料量远大于快堆。直观地看 ,无论何种核能系统 ,只要输出功率相同 ,总需要消耗相同

数量的易裂变核素 ,因此 ,裂变产物量该是基本相同的。

表 2　Th2U和 U2Pu循环裂变产物年产量和 PWR的比较
Table 2　The annual output per GW of FP with Th2U and U2Pu kg·( GW·a) - 1

循环系统 核素 PWR
不同能谱 (MeV)下的裂变产物年产量

热中子 01455 017 118

Th2U 79Se 0117 01126 01016 01018 8 8116×10 - 3

85 Kr 01395 0147 0148 01444 01262
93Zr 23116 1018 1019 1019 0179

99 Tc 24166 613 811 8117 4142
107Pd 7128 01279 01318 01383 0116
126Sn 01962 01578 0164 017 0134

129I 5178 3136 3175 3176 1195
135Cs 91415 613 6132 6132 8113
137Cs 31185 1317 1318 13188 7175

U2Pu 79Se 0117 01058 0167 0173 617×10 - 3

85 Kr 01395 01117 01110 0112 01011 3
90Sr 1314 2147 2133 2156 0123
93Zr 23116 5145 5116 5164 01499
99 Tc 24166 9139 8177 9164 0185
107Pd 7128 5188 4182 511 0147
126Sn 01962 0150 0148 0153 01047

129I 5178 2158 216 218 0155
135Cs 91415 5115 7108 610 1145
137Cs 31185 1215 1116 1215 1115
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图 2示出利用 U2Pu燃料循环的次临界热堆的裂变产物放射性随时间的变化和与 PWR

的比较。次临界热堆的裂变产物的毒性略小于 PWR ,二者在数量级上相当。ADS系统略小

于 PWR的原因是 ADS系统有较多的中子余额 ,有可能用于嬗变裂变产物而不影响系统中的

中子数平衡关系。

图 2　U2Pu燃料热堆的裂变产物放射性累积

Fig. 2　The radioactivity accumlation of fission products with U2Pu

虚线———ADS ;实线———PWR

1 ,2———总量 ;3 ,4———90Sr ;5 ,6———129 I

计算了利用 Th2U 和 U2Pu燃料循环的次临界堆在不同的中子能谱下的可诱发裂变中子

份额 F和中子倍增系数 k ∞
[8 ,9 ] ,结果列于表 3。

表 3　裂变产物对中子倍增系数的影响

Table 3　The effect for k∞ induced the f ission products

循环系统 能谱/ MeV
无裂变产物影响 有裂变产物影响 不考虑135Xe影响

F k ∞ F k ∞ Δk ∞/ % k ∞ Δk ∞/ %

Th2U 热中子 01406 1101 01394 9 01983 - 217 11007 6 - 0123

01455 01373 01923 01372 2 01921 - 0122

017 01392 01976 01391 4 01972 8 - 0133

U2Pu 热中子 01338 01979 3 01328 8 01952 2 - 218 01975 9 - 0134

01455 01347 01975 9 01346 4 01973 5 - 0125

017 01410 3 11173 5 01408 1 11167 3 - 0153

从表 3可看出 :工作在较高 k ∞下的次临界热堆 ,裂变产物吸收中子对可诱发裂变中子份

额有较大的影响。在考虑了裂变产物的影响后 , k ∞下降了约 2 %。计算结果表明 :对反应堆

反应性的影响主要来源于裂变产物135Xe ,若将热堆中的135 Xe随时从堆内提取出来 , k ∞的下降

则与快堆的差不多。对于次临界快堆 ,由于裂变产物核素的中子俘获截面大为降低 ,对可诱发
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裂变中子份额的影响变得较小。考虑裂变产物的影响后 , k ∞只下降了约 012 %。

这一点也可从热中子平均俘获截面和快中子平均俘获截面的比值 ,裂变产物核的比值明

显高于初始装料的232 Th和天然铀得出相同的结论 ,即 :裂变产物对反应堆反应性的影响 ,次临

界快堆明显低于热堆。

3　结论和讨论
利用 Th2U 和 U2Pu燃料循环的加速器驱动洁净核能系统在不同中子能谱情况下的超铀

核素累积和嬗变、裂变产物的累积和对次临界堆的影响计算结果表明 :

1) 就长寿命超铀放射性废物累积而言 ,利用 Th2U 燃料循环的热堆要比同样功率条件下

的压水堆约少 3个数量级 ,次临界热堆的次要锕系毒性较 PWR约低 3个数量级 ,而利用 U2Pu

燃料循环的热堆与 PWR相当 ,次临界快堆的超铀核素累积远小于热堆 ,一般小 2个数量级 ;

2) 次临界热堆的长寿命裂变产物累积与相同输出功率的 PWR相当 ,裂变产物将使热堆

的中子倍增系数下降约 2 % ,对反应堆反应性的影响主要来自135 Xe ,裂变产物对能量增益的

影响对工作在较高中子倍增系数的次临界热堆是致命的 ,次临界快堆的长寿命裂变核素的累

积和热堆的相当 ,但裂变产物对反应堆反应性的影响快堆比热堆要小得多 ,只有热堆的 1/ 10 ,

约为 012 % ;

3) 在 ADS中 ,快堆具有输出功率大、长寿命超铀放射性废物的累积水平低、裂变产物对

反应堆反应性和能量增益影响小等优点 ,这些优点在利用 U2Pu燃料循环的驱动堆十分明显 ,

因此 ADS中应首选次临界快堆作为产能及嬗变核废物的装置 ,对于利用 Th2U 燃料循环的次

临界堆 ,热堆和快堆则都是可以工作的。

本工作在中国原子能科学研究院完成。
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Analysis of Evolution of the Nucl ides of ADS
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Abstract :This work concerns in the evolution of the nuclides in the sub2critical reactor of ADS.

The analysis results indicate that the long2life nuclear waster can be transmutated in the ADS.

The comparison between thermal and fast ADS demonstrate that the fast ADS has large power

output , less minor actinide production and small fission products poisoning effect compared with

thermal system.
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