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MOX燃料混料过程的优化
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摘要 :本文采用 House holder 变换法对 MOX燃料混料过程中 Pu 同位素均一化问题进行优化计算 ,

并用轨迹求解法对球磨中的转速问题进行了初步探讨。
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MOX (Mixed2oxide fuel)燃料是快堆、压水堆的重要核燃料 ,已在法、英、俄罗斯等国得到

实际应用。UO2 、PuO2 粉末的混和是 MOX燃料生产过程的关键工艺之一 ,包括 Pu 同位素均

一化、UO2 与 PuO2 粉末的混和、球磨阶段。目前 ,MOX燃料主要用于替代轻水堆中部分铀燃

料 ,约占堆芯的 1/ 3。从堆物理考虑 ,需确定 MOX燃料中 Pu 同位素含量 ,以满足原以 U 为燃

料的反应堆的设计要求。由于反应堆类型不同 ,燃耗各异 ,所产生的乏燃料中 Pu 同位素含量

则随之发生变化 ,因此 ,从后处理厂得到的不同批次的 PuO2 中 Pu 同位素含量差异很大 ,需在

各批次中进行选择 ,以保证混合后的 PuO2 中 Pu 同位素含量达到规定的要求 (同位素含量均

一化) ,并使 Pu 尽可能多地投入生产中[1 ,2 ] ,即解决如何选料和用量为多少的问题。另外 ,

MOX 燃料芯块为 PuO2 与 UO2 粉末按规定百分比混合后烧结而成的 (U ,Pu) O2 ,UO2 和 PuO2

粉末的活性对烧结过程、燃料堆内行为、后处理过程中的溶解性有重要的影响[3 ] 。因此 ,需要

确定球磨的转速 ,使球磨过程最佳化。

本工作对 MOX燃料混料中 Pu 同位素均一化及球磨速度选择进行分析 ,对 Pu 同位素均

一化和用量优化采用线性最小二乘问题的 House holder 变换法[4 ]进行计算 ,对球磨速度的选

择进行初步探讨。

1 　Pu同位素均一化过程
MOX燃料混料过程[1 ]可分为两个阶段 :首先 ,在不同批次的 PuO2 中进行选择 ,按规定的



同位素含量制备出 PuO2 原料 ,即 Pu 同位素含量均一化 ;然后 ,将制备好的 PuO2 与 UO2 按规

定的百分比进行均匀混合。

111 　Pu同位素均一化过程分析

Pu 同位素含量均一化过程如下。

1) 给出混合后 6 种同位素238 Pu、239 Pu、240 Pu、241 Pu、242 Pu 和241Am 的规定含量 PR。

2) 从现有 n 批 PuO2 中选择 p 批来制备满足 1)所要求的 PuO2 ,其可能的组合有 C p
n 。

3) 对每 1 种组合 ,通过下列超定方程组 (6 个方程 , p 个未知数) 计算这 p 批料的用量和

同位素含量值 ,将计算结果中的负值舍去 ,得到 K ( < C p
n ) 种组合。每 1 种同位素 i 的用量都

应满足

Σm j Pij = PR iΣm j 　　j = 1 ,2 , ⋯, p

其中 : m j 为 p 批中第 j 种 PuO2 的质量 ; Pij为第 j 种 PuO2 中第 i 种同位素的含量 ; PR i为混合

后第 i 种同位素的含量。

对于满足同位素成分要求的组合 a 的结果 ,可表示为如下向量形式 :

Ca = [ m a1 ⋯m an ] T

式中 : n - p 个矩阵元等于 0 ,这是因为在这种组合中只选择了 p 批料的缘故。

4) 从 3)得到的用量可能超出 p 批料的总量 ,因此 ,需计算其合适的用量。为此 ,再从 K

种可能的组合中选出 q 种 ,组合数为 C
q
K ,计算每 1 种组合方式是否满足质量约束。其过程为 :

r1 ×C1 + r2 ×C2 + ⋯+ rq ×Cq = [ m 1 ⋯m n ] T

　　ri 为满足同位素约束的 Ci 所占的质量百分比 ,为未知数 ,可从上式中解出。因此 ,组合

Ci 中第 j 种 PuO2 的合适用量为 ri ×m ij 。

从以上分析可以看出 :优化计算的关键为线性超定方程组的求解。

112 　线性最小二乘问题的 House holder 变换法

采用线性最小二乘问题的 House holder 变换法[4 ]计算上述过程。

设超定方程组为

AX = B

其中 : A 为 m ×n 阶线性无关的矩阵 ( m ≥n) , X、B 均为 n 维列向量。

用 House holder 变换将 A 进行 Q R 分解 ,即

A = Q R

　　设

E = B - AX

　　用正交矩阵 Q T 左乘上式两端 ,得

Q T E = Q T B - Q T AX = Q T B - RX

　　Q T 为正交矩阵 ,有

‖E ‖2
2 = ‖Q T E ‖2

2 = ‖Q T B - RX ‖2
2

其中 , ‖·‖表示矩阵或向量的欧氏范数。

若令

Q T B = [ C , D ] T , 　RX = [ R1 , O ] T X

其中 : C 为 n 维列向量 , D 为 m - n 维列向量 , R1 为 n ×n 阶上三角矩阵 , O 为 ( m - n) ×n
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阶零矩阵。则有

‖E ‖2
2 = ‖C - R1 X ‖2

2 + ‖D ‖2
2

　　因此 ,当 X 满足 R1 X = C 时 , ‖E ‖2
2 将取最小值。

由上所述 ,求解线性最小二乘问题 AX = B 的主要步骤如下。

1) 对 A 进行 Q R 分解 ,即

A = Q R

其中 : Q 为 m ×m 阶正交矩阵 ; R 为 m ×n 阶上三角矩阵。且令

R = [ R1 , O ] T

其中 : R1 为 n ×n 阶上三角矩阵。

2) 计算

[ C , D ] T = Q T B

其中 : C 为 n 维列向量。

3) 利用回代计算方程组

R1 X = C

X 即为所求。

113 　算例

文献[2 ]给出的算例如下。

后处理厂提供的 8 批 PuO2 的同位素百分含量及总质量如下 :

批号
同位素百分含量 ( %)

238 Pu 239 Pu 240 Pu 241 Pu 242 Pu 241Am
总质量 (g)

1 01260 701979 231446 31836 01990 01491 64 2661574

2 11681 571287 241134 101374 51577 01955 53 4711914

3 11642 571979 231603 101608 51198 01979 52 3771445

4 11582 581283 231537 101553 51081 01973 39 4171227

5 11781 561726 241002 101914 51586 11000 52 2401734

6 11793 561390 241737 101193 51929 01967 35 7141723

7 11858 551827 241896 101267 61182 01981 27 4081137

8 11835 551928 241273 111079 51883 11012 48 6771184

要求按 3 种批料组合制备下列百分比的 PuO2 :

同位素 238 Pu 239 Pu 240 Pu 241 Pu 242 Pu 241Am

百分含量 ( %) 11478 26 591391 46 231989 51 91442 42 41801 21 01897 15

　　对此例 ,采用 House holder 变换法进行计算 ,并用 FORTRAN 77 编制计算程序。与文献

[2 ]相对应的组合方式的优化质量组合及其同位素百分含量的计算结果列于表 1。
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表 1 　优化质量组合及其同位素百分含量计算结果

Table 1 　The optimized mass combination and the isotopic percentage

组合
类型

批号 优化质量/ g
同位素百分含量/ %

238Pu 239Pu 240Pu 241Pu 242Pu 241Am

11215 1 14 98714 11474 011 591402 420 231979 560 91445 663 41814 526 01891 123

(14 92318) (11473 90) (591398 09) (231977 60) (91444 96) (41814 17) (01891 06)

2 47 85315
(47 65015)

5 27 00314
(27 88813)

11218 1 2 78612 11468 576 591385 470 241057 820 91395 172 41812 203 01888 416

(2 88618) (11468 46) (591380 94) (241055 97) (91394 44) (41811 84) (01888 36)

2 5 61715
(5 82115)

8 5 93310
(6 14617)

11316 1 13 72714 11485 699 591389 950 231978 170 91435 781 41817 509 01900 828

(13 73814) (11485 56) (591386 24) (231976 26) (91436 04) (41817 12) (01900 76)

3 44 98915
(45 02614)

6 31 87010
(31 89510)

11318 1 13 74914 11473 678 591404 750 241017 520 91465 549 41750 618 01896 044

(13 68112) (11473 66) (591399 92) (241015 56) (91464 78) (41760 23) (01895 97)

3 7 38712
(7 36111)

8 42 74217
(42 53015)

11416 1 1 44915 114713 84 591396 620 231985 420 91440 068 41813 724 01900 767

(1 44015) (11471 26) (591391 90) (231983 46) (91439 31) (41813 33) (01900 70)

4 4 69814
(4 66915)

6 3 84315
(3 81914)

11417 1 10 26518 11472 977 591394 920 231976 410 91435 971 41825 969 01902 357

(10 25613) (11472 65) (591389 82) (231974 34) (91435 17) (41825 55) (01902 28)

4 34 71813
(22 48914)

7 22 51014
(34 68710)

11517 1 7 30519 11494 257 591389 810 241010 420 91448 153 41767 068 01898 187

(7 33915) (11472 65) (591389 82) (231974 34) (91435 17) (41825 55) (01902 28)

5 25 23612
(25 35215)

7 4 89613
(4 91617)

　　注 :括号内为文献[ 2 ]的值

由表 1 所列数据可见 : House holder 变换法的计算结果与文献[2 ]的结果相差不大 ,这说明
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线性最小二乘问题的 House holder 变换法可应用于 MOX燃料 Pu 同位素均一化计算。

114 　多种可能的选择

从计算中可以看到 :满足 Pu 同位素均一化优化计算的结果并不唯一 ,这为实际应用提供

了更多选择。例如 : PuO2 从生产到应用有时间限制 ,假如批料 5 即将到期 ,应尽快投入生产 ,

但在上例中 ,需经两次生产过程才能将该批料得到最大利用 ,而采用下列组合 ,在 11517 方式

下 ,一次即可将批料 5 用完 (表 2) 。

表 2 　特定批料一次使用组合方式

Table 2 　The once applying combination for special batch

组合

类型
批号 优化质量/ g

同位素百分含量/ %

238Pu 239Pu 240Pu 241Pu 242Pu 241Am

1123 1 10 35919 11465 369 591404 510 231965 130 91433 928 41849 079 01889 214

2 50 70713

3 8 79417

11218 1 1 37015 11468 576 591385 470 241057 820 91395 172 41812 203 01888 416

2 2 76313

8 2 91815

11316 1 1 49411 11485 699 591389 950 231978 170 91435 781 41817 509 01900 828

2 4 89618

6 3 46819

11317 1 9 04618 11488 357 591387 920 231969 250 91431 804 41828 886 01902 280

3 30 77618

7 17 27017

11318 1 14 71819 11473 678 591404 750 241017 520 91465 549 41750 618 01896 044

4 7 90811

8 45 75616

11416 1 12 16010 11471 384 591396 620 231985 420 91440 068 41813 724 01900 767

4 39 41614

6 32 24412

11517 1 15 12312 11494 257 591389 810 241010 420 91448 153 41767 068 01898 187

5 52 23911

6 10 13514

115 　不同组合方案 Cp
n ( p 不同) 的比较

对不同组合方案 C3
8 、C

4
8 、C

5
8 的所有组合方式的同位素含量进行计算。结果表明 : C4

8 组合

方案的 Pu 同位素含量与文献[2 ]的算例规定值最为接近 ,其产量与 C3
8 相近 ,而 C5

8 则差别显

著。

2 　球磨转速的确定
由 UO2 粉末和均一化的 PuO2 粉末按一定百分比组成的混合物需经球磨工艺研磨 ,使其

具有一定的活性。球磨的工作原理为 :在旋转的鼓室中 ,磨球被鼓室壁携带到达一定的高度点

后脱离鼓室壁落下 ,并对位于其下的混合物进行冲击 ,持续一段时间后 ,混合物被研磨到要求

具有的活性。
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为简单起见 ,只讨论最外层磨球的运动[4 ] 。如图 1 所示 ,鼓室的半径为 R 、转动角速度为

ω ,磨球的半径为 r、质量为 m ,其脱离点 A 1 的径向与 y 轴的夹角为α。在 A 1 处 ,磨球的 mω2

( R - r) 与其重力的径向分量 m gcos α相平衡 ,即 mω2 ( R - r) = m gcosα,ω = [ gcosα/

( R - r) ]1/ 2 。

当α= 0 时 ,重力与离心力平衡的转速ωc 为临界转速 ,ωc = [ g/ ( R - r) ]1/ 2。磨球脱离鼓

室壁后 ,在 x′O′y′坐标系内的运动方程为

x′= vtcosα, 　y′= vt sin α - gt2/ 2

其中 : t 为磨球飞行时间 ; v 为磨球的脱离速率 , v =ω( R - r) 。

显然 ,磨球的运行轨迹为抛物线 ,即

y′= x′tanα - gx′2/ (2 v2cos2α)

　　磨球降落点 B 1 的坐标 (x′O′y′坐标系下)应满足圆方程 :

[ x′- ( R - r) sin α]2 + [ y′+ ( R - r) cosα]2 = ( R - r) 2

　　由此可得 :

x′2 - x′/ cos2α+ y′2 = 0

　　这样 ,可解得 y′A
1

= 0 ; y′B
1

= - 4 ( R - r) sin2 αcosα。其中 : y′A
1
为脱离点 A 1 本身的纵坐

标 ; y′B
1
为降落点 B 1 的纵坐标。

图 1 　最外层磨球的运动状态

Fig. 1 　The moving of the outer2layer milling ball

球磨利用磨球的动能进行粉碎 ,其最有

利的工作转速应使磨球具有最大的下落距

离。磨球脱离鼓室后能达到的高度 y′max =

v2sin2α/ (2 g) ,最高点到降落点的距离 H =

y′max - y′B =
9
2

( R - r) sin2αcosα。

由 d H/ dα= 0 ,在 0 ≤α≤π/ 2 范围内可

得 cosαeff = 0. 577 4。

尽管不可能使各层磨球都达到最有利

的脱离角αeff ,但最外层磨球的动能最大、数

量最多 ,其在球磨过程中起的作用最大。因

此 ,球磨速度的选择应使磨球的角速度

ωeff≈0176ωc。

3 　讨论
1) 对比文献[2 ]与用线性最小二乘问题

的 House holder 变换法的计算结果可知 :两

者的同位素百分比含量和优化质量相差不大 ,这说明 House holder 变换法可应用于 MOX燃料

Pu 同位素均一化计算。

2) 从计算中可看出 :满足同位素百分比含量的优化计算结果并不唯一 ,这为实际应用提

供了更多的选择。

3) 对本工作的算例 ,在不同的混料组合方案中 ,C4
8 组合方案最为有利。若将选出的 C3

8 、
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C4
8 混料类型再各自独立混合 ,所得混合物的 Pu、Am 分布与规定值相差很小。因此 ,C3

8 、C4
8 都

可用于两次混合。

4) 我国待建的 MOX燃料制造实验室规模较小。只相当于我国实验快堆一次装料量或

秦山核电站几个组件的用量。因此 ,为了节省资金 ,缩短建设周期 ,可考虑在一条生产线上既

生产快堆用又生产水堆用的 MOX燃料 ,其混料过程可按图 2 进行。

图 2 　MOX混料建议流程图

Fig. 2 　Advised flow chart of MOX blending

5) 球磨最有效的工作条件应是使数量最多的最外层磨球的动能最大 ,这时 ,磨球的转动

角速度为临界转动角速度的 76 %。这一分析结果与文献[3 ]的试验结果相符合。

华大平老师、韩化同志为本工作提供了很多帮助 ,特此感谢。
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Optimisation for the Blending of MOX Fuel

L I Huai2lin , L I Wen2dan

( China Institute of A tomic Energy , P. O. Box 275251 , Beijing 102413 , China)

Abstract :The blending of UO2 and PuO2 powders is the key technology in the MOX fuel manu2
factor. The Pu isotopic homogeneous , blending of UO2 and PuO2 and ball milling will be done in

the blending process. In the paper , the House holder t ransform is applied to calculate the Pu iso2
topic homogeneous , and the track method is adopted to calculate speed of ball milling. All of the

calculated results are accordance with the those from reference.

Key words :Pu isotopic homogeneous ; House holder t ransform ; speed of ball milling
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《核废物管理的科学基础》研讨会于 1998 年 11 月 30 日至 12 月 4 日在波士顿召开。代表 16 个不同国家

的 190 位作者向大会提交了论文。会议收集了其中的 162 篇文章 ,分为 18 个专题加以发表 ,它们是 :

陶瓷废物固化体的性能鉴定 ;陶瓷废物固化体的腐蚀 ;玻璃特性及结构 ;乏燃料 ;自然模拟 ;容器腐蚀 ;金

属废物固体腐蚀 ;放射性核素的溶解度 ;辐射效应 ;放射性核素吸附 ;废物处理以及微生物效应等。

摘自中国原子能科学研究院《科技信息》

641 原子能科学技术 　　第35卷


