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摘要!为研究老龄氚化铀释放氦的规律%对室温贮存多年的老龄 CH)&*!"&(释放的氦压力与组分进行了分析&结

果表明%氚化铀经过B!@0老化%氚衰变产生的!N3气体约有!+&"D!?A&!D释放至贮氚铀床空腔内%其纯度

为**&*D%贮氚铀床空腔气体压力达"&""!"&!BYP0!部分 N3保留在固相中%N3和 C的原子比为)&"@@!
)&()"&
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!!铀的氢"氚#化物以其贮氢密度大)平衡离解
压低等优点%一直用于氚的贮存)回收与输送%是
广泛使用的贮氚材料之一&尽管铀床具有良好的
运用特性%但铀是放射性材料%活性铀易自燃%少
量!N3的存在会降低铀吸附氘氚的速率等&随着
氚的使用日增%与金属氚化物有关的一系列研究
逐渐受到重视%尤其是金属氚化物中氦的形成)积
累及释放等*">@+&由于氚以"(&!!0的半衰期持

续衰变成!N3%金属氚化物中将不断积累大量
的!N3%并逐渐通过金属表面释放出来&本工作
拟在贮存B!@0的CH5"5b)&*!"&(#老龄氚化
铀上进行!N3释放测量的研究%其结果可对长期
贮氚容器的结构设计提供借鉴&

;!实验部分

研究!N3在金属氚化物中的分布及释放%一



般从(个角度进行!一是测定!N3气体的释放
量"二是分析固相中保留的!N3数量及其分布!
本工作采用静态方法测量!N3气体的释放量"即
在室温下对与贮氚铀床相连的压力传感器抽真空

至AP0后"打开老龄贮氚铀床的阀门"测定贮氚
铀床内的气相压力"并对气体组分进行取样分析"
再将游离气体全部转移到尾气罐中!然后"将贮
氚铀床加热至BA)F"用气体循环泵将金属氚化
物中释放的气体全部转移至标准容器内"分析计
量释放的!N3"以确定固相中保留的!N3数量!
采用PY<公司P?)型压力传感器测量贮氚

铀床腔体内气相压力"利用上海 <=6%3/:公司

H"@*)气相色谱计分析气相中氢同位素丰度
和!N3浓度!

#!结果和讨论

#$;!氚化铀中氦的释放特性
实验选用的贮氚化学床基本情况如下#

!$C%b(?)="贮氚质量为(&*!!&A"="氚丰度
为**&!!**&AD"老化时间$bB!@0"老化温度

"为室温"自由空腔体积为(@)8Q!氚化铀中的
氚一般位于晶格的四面体间隙位"氚衰变后产
生!N3"!N3获得约"3#的反冲能量"这一能量
足以使其离开四面体间隙位而扩散至邻近的八面

体间隙位!同时"晶格中的间隙氦原子是可动的"
可迁入邻近氦原子束缚能力较强的空位&位错&晶
界等区域"在这些区域优先进行氦泡的成核和长
大!随着氚衰变和!N3增加"氦泡不断长大"当其
达到临界尺寸或临界压力时就会发生破裂而不可

逆地放出其所含的气体!对于作为贮氢材料使用
的金属铀"为快速吸氚"通常需经多次吸放氢处
理"这将导致颗粒细化"且具有大的表面积"从而
在较短时间内就会有!N3的放出!

!!饱和$H和 C的原子比为!&)%和未饱和$H
和C 的原子比为"&*%的铀氚化物样品中释放
的!N3的摩尔分数$=%随老化时间$$%的变化曲线
示于图"!由图"可见"在贮存的初始阶段"大部
分的!N3保留在铀颗粒内"只有少量气体稳态释
放"随着老化时间的延长"初始饱和吸氚的样品开
始加速释放氦"而初始未饱和吸氚的样品仍保持
原来的速率释放!由于时间较短"未能观察到未
饱和吸氚样品氦的加速释放!
对初始饱和吸氚的样品"在(+)!!))4内"

相对释放量$释放率与产氦率的比值%不超过

?D’持续一段时间以后"样品即进入到加速释放
气体的第二阶段"且速率迅速增大"不久即接近
于!N3的生成速率"使CH! 样品中保留的!N3维
持在一个大致不变的浓度"即为临界浓度!贮存
到")))4的 CH! 粉末"放出的!N3量为氚衰变
生成!N3总量的B)D!@)D!

图"!CH5 样品的!N3放气
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#$#!老龄氚化铀<C9释放的压力测量
老龄氚化铀释放!N3的?次压力测量结果如

下#储存B0的氚化铀<$N3%b"&"*""&(("

"i"@""&"@YP0’储存@0的氚化铀<$N3%b
"&"A""&"+""&!B""&""YP0!由结果可知"在
储存期间约有(+&(@D$B0%"!(&AD$@0%的氚衰
变成了!N3’氚化铀床经过长期贮存后"容器内积
累的气相压力均超过"&"YP0!
在工程化应用中"过大的氦压力可能会超过

容器的设计极限"尤其是容器阀门的耐压极限!
因此"对于长期贮存的贮氚铀床"在其结构设计
时"应对容器及阀门等组件的耐压性能进行设计!

#$<!固相内<C9的测量
由于金属铀有较强的固氦能力"在室温下的

长期贮存中"氚化铀固相产生的!N3始终以一定
的临界浓度保留在其固相内!为精确测量固相内
保留的!N3量"在分析测量游离!N3气体后"将游
离气体转移"再将贮氚铀床加热至BA)F"将气体
全部解吸"用气体循环泵转移至气体计量罐分析
计量"结果列入表"!氚的衰变按公式$"%计算#

!b!)_!)3_($ $"%
式中"!为衰变后剩余氚的质量"=’!) 为氚初始
质量"=’(为氚衰变常数")&?B+?̂ ")_((8$/’$
为贮存时间"8$/!由$"%式可计算出"贮存B0
后衰变剩余氚质量分数为)&@"@!=(="贮存@0
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后衰变剩余氚质量分数为)&B@?@=!="
从表"可看出#室温下氚化铀贮存B0#氚化

铀固体材料中保留的 N3和 C的原子比>U$N3!

C%b)&"@+!)&"**#而老化@0的氚化铀固体中
保留的 N3和 C的原子比>U$N3!C%b)i"@@!
)&()""同一初始条件下产生的差异#可能是由于
初始阶段铀床活化状态不同而导致的铀粉颗粒细

化差异引起"同时#由结果可知#氚化铀经过B!
@0的老化#有!+&"D!?A&!D的衰变!N3从固
相中释放至自由空间"这一数据与 K6%9$/&+’等
人报道的贮存""))4$!0%的 CH! 粉末放出
的!N3量为氚衰变生成!N3总量的BAD!@AD

有差异"差异与实验方法不同有关(这些研究者
在实验中保持样品上方有一定压力的氚气#以保
证CH! 的化学计量成分基本不变"

#$=!老龄氚化铀床的气体组分分析
储存B0和@0的老龄氚化铀床气体组分的

分析结果如下(!N3的纯度均为**&*D$"b?%"
由于CH! 样品很难发生氚与铀的辐照分解#因此
氚原子都被固定在金属铀中#一般没有分子氚气
泡的形成"这样#当氦气泡达到临界尺寸或临界
压力而不可逆地放出所含气体时#不会将氚载带
出来"

表"!老化氚化铀固相中!N3的保留数量

H0E%3"!N3%6-8d-0/:6:;73%46/:739$%64$1:73-.0/6-8E34

’$& >)$H!C% $!0
"432$N3%!

8$%

"20]$N3%!

8$%

"0$N3%!

8$%

保留率$53:06/34

0:$862[3.23/:%!D
>U$N3!C%

" "&"AA B )&!(* )&"(* )&()) B)&+ )&"*+

( "&"AA B )&!(* )&"!( )&()" B"&" )&"**

! "&"A! B )&!(+ )&"(+ )&()) B"&) )&"*+

? "&)@+ B )&!)@ )&"(@ )&"+) A+&B )&"@+

A "&))) @ )&!(+ )&"(A )&()! B"&* )&()"

B )&**+ @ )&!(@ )&"(+ )&"** B)&+ )&"*@

@ )&**@ @ )&!(@ )&"?+ )&"@* A?&@ )&"@@

+ )&*B! @ )&!"A )&"(" )&"*? B"&B )&"*(

<!结!论

贮氚铀床在长期贮存B!@0中#有!+&"D!
?A&!D的!N3气体释放至自由空腔"对自由空腔
为(@)8Q的氚化铀床#释放的!N3气体压力达

"&""!"&!BYP0#引起贮氚容器压力的显著升
高"老化贮存B!@0的氚化铀床#释放的气
体!N3纯度达**&*D#固相内 N3和 C的原子比
为)&"@@!)&()""
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