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摘要：国外早期快堆发展的燃料集中在金属燃料上，但金属燃料辐照肿胀严重，只能实现较低的燃耗深

度，且较低的固相线温度和与包壳间的共晶温度又制约了金属燃料的实际应用。文章回顾国外金属燃

料的发展和主要问题的解决方法，并总结金属燃料改进后可行的设计方案。随后整理早期、后期金属燃

料的辐照经验，给出已验证的最大燃耗深度。
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　　国外最早的液态金属冷却快堆使用金属燃

料，主要是考虑到金属燃料有较大的热导率、重

金属核素密度以及热膨胀系数，且有冶金学加

工、处理的经验，后处理方便。但金属燃料并未

成为２０世纪６０年代以后快堆燃料发展的主

线，主要原因是早期金属燃料的设计不能够实

现较大的燃耗深度。其设计是为了追求较大的

增殖比，力求达到较大的燃料体积份额；通常，



有效密度均较大，在８５％Ｔ．Ｄ．（理论密度）以

上；燃料芯块与包壳之间的间隙较小，无收集裂

变气体的气腔或气腔非常小；在较高运行温度

下的包壳能力未得到验证。在这种情况下，随

着燃耗的加深，燃料中的裂变产物开始积累并

释放出大量的裂变气体，包壳内压增加且燃料

芯块的膨胀直接作用到包壳上，导致包壳很快

失效，不能达到较大的燃耗深度。直到２０世纪

６０年代末，依辐照经验看，使用金属燃料的燃

耗深度不超过３％（原子百分数，下同），在世界

范围内金属燃料发展计划停止之前，只有１８根

使用ＰｕＵＺｒ三元合金的燃料棒的燃耗达到

了４％
［１］。

不过，在ＡＮＬ的ＥＢＲⅡ上，使用ＵＦｓ合

金金属燃料的研究持续到８０年代初。在这一

段时间，动力堆用的金属燃料的性能在ＥＢＲⅡ

上得到令人满意的验证，同时也发现了一些新

的金属燃料的附加特点［１］。

使用金属燃料的堆芯由于能谱较硬以及较

大的燃料密度而展现出较大的转换比，这些优

势显示出金属燃料在快堆发展应用中的潜力。

１ 金属燃料的主要问题

国外早期金属燃料的设计在辐照时主要面

临两方面问题：

１）辐照肿胀严重，不能实现比较高的燃耗

深度；

２）纯Ｐｕ或ＰｕＵ合金的熔点较低，难于

实际应用。

若要发挥快堆的优点，用２３８Ｕ作增殖材料

时最好使用Ｐｕ作驱动材料，这样，上述两个问

题必须得到解决。

２ 金属燃料肿胀及其解决方案

早期金属燃料的设计有效密度通常较大，

且无裂变气体收集腔，在较低燃耗下，包壳因燃

料肿胀而导致变形和失效。初期的注意力集中

在如何限制燃料的辐照各向异性肿胀上，包括

寻找一些抗肿胀能力更强的包壳材料上，但效

果不佳，最大燃耗仅能达到３％。

不考虑加工的因素，燃料的肿胀主要是因

气体裂变产物 Ｋｒ和Ｘｅ气泡积累并引起燃料

晶格膨胀。在研究金属燃料的过程中揭示了裂

变气体的释放规律，即在辐照过程中，当燃料体

积增长达到３０％以后，内部的气泡开始相互连

接并大量从芯块中排出，这一过程与气泡大小

和气泡密度无关，也与合金的种类无关［１］。图

１所示为裂变气体释放率与燃料体积肿胀率的

关系。

图１　裂变气体释放率与燃料体积肿胀率的关系
［１］

Ｆｉｇ．１　Ｆｉｓｓｉｏｎｇａｓｒｅｌｅａｓｅｖｓｆｕｅｌｖｏｌｕｍｅｉｎｃｒｅａｓｅ
［１］

"
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为提高金属燃料的燃耗深度，有两种技术

路线：１）在燃料的中心开轴向孔，以贮存裂变

气体，但这对改善辐照肿胀的效果不大；２）增

加燃料与包壳间的初始间隙，为燃料膨胀提供

预留空间，同时在间隙内充 Ｎａ，以改善传

热［２３］。第２种方案随着ＥＢＲⅡ的金属燃料计

划发展而来，它将燃料的冷态有效密度降到

７５％Ｔ．Ｄ．以下，预留出约３０％的燃料自由膨

胀空间。这一方案取得了相当大的成功。

图２示出第２种方案改进设计后燃料体积

膨胀的两个阶段，不同合金燃料的初始有效密

度均相似，约为７５％Ｔ．Ｄ．。辐照的第１阶段

是自由膨胀阶段，此时的芯块体积膨胀率较大，

该阶段时间很短，在１％～２％燃耗下业已完

成，此阶段结束时，燃料已开始接触到包壳。此

后的膨胀属于第２阶段。在这一阶段，由于体

积膨胀到约３０％后内部气泡开始互相连接，裂

变气体大量排出，燃料体积膨胀速率已大幅减

小，主要是由一些非气态裂变产物引起的膨胀。

同时，再辅以裂变气体收集腔，便可保持包壳

内压力处在较低水平，从而实现了较高的燃

耗深度。

从图２可看到，金属燃料在辐照时的膨胀
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图２　燃料肿胀轴向增长与燃耗的关系
［１］

Ｆｉｇ．２　Ｆｕｅｌｌｅｎｇｔｈｉｎｃｒｅａｓｅｓｉｎｖａｒｉｏｕｓｍｅｔａｌｌｉｃｆｕｅｌｓ

ａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｂｕｒｎｕｐ
［１］

○———Ｕ１０Ｚｒ；□———Ｕ８Ｐｕ１０Ｚｒ；△———Ｕ１９Ｐｕ１０Ｚｒ

是各向异性的，径向比轴向大，高Ｐｕ含量的燃

料比低Ｐｕ含量燃料膨胀的各向异性更大
［２］。

由于几种不同合金燃料的初始有效密度均约为

７５％Ｔ．Ｄ．，在燃料接触到包壳（曲线拐点处，径

向或轴向的肿胀均大幅减小）时，不同合金的直

径增长均约为１３％，而轴向长度的增长相差较

大，从２％到８％不等。

一般，在使用导热系数很高的 Ｎａ作接合

层的设计中，其间隙传热将不必担心［４］，但燃料

热导率将随着辐照形成的孔洞和裂变产物的积

累而有所下降。文献［２］指出，随着间隙的闭

合，燃料中心温度上升２０～７０℃，归因于部分

局部区域的接合 Ｎａ被裂变气体取代。不过，

在第２阶段，燃料中心温度会逐步恢复到初始

值，甚至是更低水平，这主要是因燃料中相互连

接的孔洞开始形成，且接合层 Ｎａ开始进入这

些孔洞。

在２０世纪６０年代末，已观察到在有效密

度小于７５％Ｔ．Ｄ．的一系列金属燃料中气泡的

相互连接和随后的大量的裂变气体的释放，也

验证了解决金属燃料肿胀方法的有效性。然

而，世界范围内的注意力已被吸引到陶瓷燃料

上，金属燃料到２０世纪６０年代末仍没有大量

辐照至较高燃耗的燃料棒的验证［１］。

非气态裂变产物主要从３个方面影响燃料

体积的改变［１］：１）Ｕ和Ｐｕ的不断裂变导致体

积的减小；２）可溶解在燃料中的裂变产物积累

引起的体积增加；３）不溶性裂变产物引起的体

积的增加。前两项总的效应是燃耗每加深

１％，体积变化为－０．２％，第３项总的效应是

＋１．１８％。此外，辐照过程中生成的一部分Ｘｅ

和Ｋｒ不进入孔洞而留在燃料晶格中。这些残

留气体的状态可能与燃料的晶体结构有关，但

尚不能被很好地描述。据估计，裂变气体的

１０％遗留在燃料中，由此引起的燃料体积变化

约为＋０．２％。综上述，由非气态裂变产物的积

累而导致的燃料肿胀速率（燃耗加深１％时燃

料的体积变化）约为＋１．１８％。

由ＥＢＲⅡ上的辐照经验看，燃耗深度在

１６％～１８％下，使用奥氏体不锈钢作包壳的元

件的包壳直径最多增加８％，使用马氏体不锈

钢作包壳的元件的直径最多增加１％
［２］。

３ 金属燃料固相线温度和与包壳之间

的共晶温度的提高

金属燃料肿胀的解决只解决了金属燃料发

展的一个方面的问题，另一方面便是如何提高

合金的固相线温度和与包壳之间的共晶温度，

这需通过掺杂其它元素的方法予以解决。Ｃｒ、

Ｍｏ、Ｔｉ和Ｚｒ的加入均能使ＰｕＵ合金的固相

线温度得到一定的提高，其中，以Ｚｒ元素为

最好。

Ｚｒ基金属燃料在辐照时会发生Ｚｒ元素的

快速重分布现象。Ｚｒ迁移的主要驱动力是Ｚｒ

的溶解性的不同，究其本质却是由燃料径向的

温度梯度和不同的相结构所引起。在燃料的中

心区和外区观察到Ｚｒ的富集，其浓度皆比中间

区域高，即中间层形成了Ｚｒ的耗散区（图３）。

图３　Ｕ１９Ｐｕ１０Ｚｒ（３％燃耗深度）组分的迁移
［１］

Ｆｉｇ．３　Ｒｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎｓ

ｉｎｍｅｔａｌｌｉｃｆｕｅｌＵ１９Ｐｕ１０Ｚｒ（３％ｂｕｒｎｕｐ）
［１］
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Ｚｒ的重分布速率在低Ｐｕ含量的燃料中与

ＵＺｒ合金的类似，但在高Ｐｕ含量（如１９％Ｐｕ）

的燃料中却要迅速得多。燃料芯块外围区域

Ｚｒ的富集现象正是Ｚｒ之所以在ＰｕＵ合金中

起到保护作用的原因，它可抑制燃料与包壳之

间组分的迁移，从而加强了燃料与包壳之间的

相容性。若无Ｚｒ元素，包壳中的Ｎｉ和Ｆｅ很易

向燃料中扩散，在邻近包壳的燃料中形成一固

相线温度较低的合金区域。显著的Ｐｕ重分布

现象在燃料辐照过程中未被观察到。

根据文献［５］中的拟合结果，对于 Ｕ狓Ｐｕ

狔Ｚｒ（狓、狔为Ｐｕ、Ｚｒ质量百分数）组成的合金，

固相线温度与组分的关系可表示如下：

犜ｓ＝α０＋α１狓＋α２狓
２

其中：犜ｓ为固相线温度，Ｋ；α０＝１０４１＋１０３７狔＋

１２９．６狔
２；α１＝－６９１．１＋７６２４狔－３０３６３狔

２；

α２＝－１７７９狔＋３６３０狔
２。

该拟合关系的总不确定度为５．７％。Ｚｒ含

量上限确定为１０％，更高的Ｚｒ含量将会提高

合金的液相线温度，给制造带来不便。Ｕ狓Ｐｕ

狔Ｚｒ合金的固相线温度随Ｚｒ含量的增加而升

高，随Ｐｕ含量的增加而降低，变化规律示于图

４、５。Ｕ２０Ｐｕ１０Ｚｒ的固相线温度为１４００Ｋ，

与不锈钢包壳的共晶温度为１０８３Ｋ；ＵＦｓ合金

的固相线温度为１２７３Ｋ，共晶温度为９７８Ｋ。

图４　Ｕ１９Ｐｕ狔Ｚｒ固相线温度与Ｚｒ组分的关系

Ｆｉｇ．４　ＳｏｌｉｄｕｓｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｏｆＵ１９Ｐｕ狔Ｚｒｆｕｅｌ

更多 ＰｕＵＺｒ合金的物性可参考文献

［５］。在文献中，有密度、固相线和液相线温度、

膨胀率、比热容以及热导率等各种物性较为全

面的拟合关系式。

综上所述，通过减小燃料有效密度和在元

件内设计较大的上部气腔可解决金属燃料的肿

胀问题；掺杂Ｚｒ元素可有效提高ＰｕＵ合金的

固相线温度和与包壳之间的共晶温度。

图５　Ｕ狓Ｐｕ１０Ｚｒ固相线温度与Ｐｕ组分的关系

Ｆｉｇ．５　ＳｏｌｉｄｕｓｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｏｆＵ狓Ｐｕ１０Ｚｒｆｕｅｌ

４ 辐照经验

４．１ 早期经验

在２０世纪５０—６０年代，世界范围内的快

堆设计较倾向于使用金属燃料，主要的原因是

追求较大的增殖比。在这一时期建成运行的快

堆列于表１。然而，最初的设计都是不成熟的，

所有的辐照实验均表明，金属燃料的肿胀十分

严重，很难达到比较高的燃耗深度。

研究人员从一开始就已认识到金属燃料在

辐照下难以维持燃料的体积稳定性，主要原因

是各向异性肿胀严重。因此，早期致力于如何

减小金属燃料的各向异性肿胀，但效果并不佳。

根据文献［６］总结的能够实现的各种燃料类型

的最大燃耗深度列于表１。早期金属燃料辐照

实践得到的最大燃耗深度仅为３．０％，可见，燃

料肿胀严重限制了深燃耗的潜力。

４．２ 后期经验

在早期，尽管想尽多种方法来限制减小金

属燃料芯块的辐照肿胀，但结果仅能实现最大

３％的燃耗深度，与实际应用相差甚远。为此，

快堆燃料发展主要的注意力开始集中于陶瓷燃

料上，并取得了相当成功。到２０世纪６０年代

末期，世界上唯一有金属燃料发展研究计划的

只有ＡＮＬ。它们的设计人员提出新的燃料元

件设计方案：不采用限制芯块初始膨胀的方法，

减小燃料有效密度来提供较大的燃料包壳间

隙，以允许芯块自由膨胀约３０％，同时设计较

大的气腔，以容纳裂变气体。

１９７３年，ＥＢＲⅡ开始辐照 ＭＫⅡ型燃料，

以准备替换燃耗深度较浅的 ＭＫⅠＡ型燃料。
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表１　早期快堆使用的金属燃料的组成及所达到的燃耗

犜犪犫犾犲１　犆狅犿狆狅狊犻狋犻狅狀狊狅犳犿犲狋犪犾犾犻犮犳狌犲犾狊狌狊犲犱犳狅狉犲犪狉犾狔犳犪狊狋狉犲犪犮狋狅狉狊犪狀犱犪犮犺犻犲狏犲犱犫狌狉狀狌狆

快堆名称 燃料类型 组成 设计参数 初始运行时间 最大燃耗深度／％

Ｃｌｅｍｅｎｔｉｎｅ 金属 Ｐｕ １９４９

ＥＢＲⅠ 金属

　　　ＭＫⅠ Ｕ １９５１

　　　ＭＫⅡ Ｕ２％Ｚｒ １９５４

　　　ＭＫⅢ Ｕ２％Ｚｒ １９５７

　　　ＭＫⅣ Ｐｕ１．２５％Ａｌ １９６２

ＬＡＭＰＲＥⅠ 熔融金属 熔融Ｐｕ２．３％Ｆｅ １９５９

ＬＡＭＰＲＥⅡ 熔融金属 熔融Ｐｕ２．３％Ｆｅ １９６２

ＤＦＲ 金属

　　　ＭＫⅡ Ｕ０．１％Ｃｒ １９６３ ＜０．１

　　　ＭＫⅡ Ａ，Ｂ，Ｃ Ｕ９．１％Ｍｏ １９６３ ２．５～３．０

　　　ＭＫⅢ Ａ，Ｂ，Ｃ Ｕ９．１％Ｍｏ １９６４ ２．５～３．０

ＥＢＲⅡ 金属

　　　ＭＫⅠ，ＭＫⅠＡ Ｕ５％Ｆｓ ８５％，０．１５１） １９６４ ＭＫⅠ，１．２；ＭＫⅠＡ，２．６

　　　ＭＫⅡ Ｕ５％Ｆｓ ７５％，０．６１） １９７３

ＦＥＩＭＩ 金属 Ｕ１０％Ｍｏ １９６６ ０．４２）

　　注：１）８５％、７５％为燃料有效密度；０．１５、０．６为气腔／燃料体积比

２）堆停运前实现的最大燃耗深度

ＭＫⅠＡ型（燃料设计参数列于表１）使用奥氏

体不锈钢包壳，达到的最大燃耗深度仅为

２．６．％；ＭＫⅡ同样使用奥氏体不锈钢（开始为

３０４型，后更换成３１６型）包壳。到１９７４年，辐

照实践显示新的设计是成功的，达到１０％燃耗

时才发生包壳破损。考虑到组件外套管的辐照

肿胀和提供一定的安全裕度，将８％设定为燃

耗深度的限制。超过３００００根 ＭＫⅡ型燃料

棒在ＥＢＲⅡ上作为标准驱动燃料被辐照，得

到稳定的比较好的结果，这展示了金属燃料的

高燃耗潜力［７］。

１９８４年开始，ＡＮＬ开始ＩＦＲ的概念设计，

研究更让人期望的Ｐｕ驱动Ｕ增殖型燃料Ｐｕ

ＵＺｒ三元合金，与此相关的ＰｕＵＺｒ三元合金

的制造能力也开始建立。１９８５年，在ＥＢＲⅡ

上开始辐照ＰｕＵＺｒ金属燃料实验，分３种成

分，即 Ｕ１０Ｚｒ、Ｕ８Ｐｕ１０Ｚｒ、Ｕ１９Ｐｕ１０Ｚｒ。开

始时使用奥氏体钢Ｄ９作包壳，后改用马氏体

钢 ＨＴ９，燃料有效密度为７５％Ｔ．Ｄ．，气腔／燃

料体积比为０．８。使用Ｄ９包壳的燃料元件最

大实现１８．４％燃耗深度，使用 ＨＴ９包壳的燃

料元 件 最 大 实 现 １９．９％ 的 燃 耗 深 度
［７］。

ＰｕＵＺｒ型金属燃料在ＥＢＲⅡ上进行了广泛

研究，１５０００ 根 燃 料 棒 辐 照 超 过 ７％ （约

７０ＭＷ·ｄ／ｋｇ），显示出金属燃料的应用前景。

实验也验证了尽管不同合金的微观结构不同，

但裂变气体的释放规律和与燃耗的关系是一致

的（图６）。同时也观察到 Ｕ、Ｚｒ组分的迁移和

Ｐｕ组分的基本不变（图３）。

图６　不同合金燃料气体释放率与燃耗的关系
［２］

Ｆｉｇ．６　Ｆｉｓｓｉｏｎｇａｓｒｅｌｅａｓｅｄｔｏｆｕｅｌｒｏｄｐｌｅｎｕｍ

ｆｏｒＵ１０Ｚｒ，Ｕ８Ｐｕ１０ＺｒａｎｄＵ１９Ｐｕ１０Ｚｒｆｕｅｌｓ

ａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｂｕｒｎｕｐ
［２］
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５ 小结

金属燃料具有重金属元素核密度大的特

点，一开始就成为追求大增殖比的快堆设计的

燃料首选。然而，随后的辐照实践表明，金属燃

料的辐照肿胀十分严重，不能实现高燃耗深度。

经ＡＮＬ研究人员的不断努力，同时改进传统

设计方法，减小一部分增殖的优势，以解决燃料

肿胀问题，使得金属燃料的肿胀得到较好改善。

在ＥＢＲⅡ上的辐照经验表明：使用改进后的

设计参数，同时使用强度更高的包壳材料，燃料

的燃耗深度能大幅提高，最高能达到１９．９％，尚

未发生包壳破损。在掺杂Ｚｒ元素后，ＰｕＵ合

金的固相线温度和与包壳材料之间的共晶温度

得到大幅提高，为金属燃料的高燃耗应用奠定

了基础。最终，ＵＰｕＺｒ合金燃料设计参数为：

燃料有效密度不大于７５％Ｔ．Ｄ．，气腔／燃料体

积比不小于０．６；掺杂Ｚｒ元素上限为１０％。这

种Ｐｕ驱动Ｕ增殖金属型燃料将是未来高增殖

快中子堆发展的重要的燃料选择。
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