
第 29卷增刊
2002 年 6 月

中国激光
CHlNESE JOURNAL OF LASERS 

Vol . A29 , Suppl 
June , 2002 

文章编号: 0258-7025 (2002) Supplernent-0621-04 

类核灰激光玻璃困化研究祷

王忠柯叶和清程祖海曾晓雁许德胜
(华中科技大学激光技术国家重点实验室，武汉 430074)

提要模拟试验研究了激光玻璃化固化类核灰材料棚硅酸盐粉末。结果表明，激光玻璃化与激光功率、扫描速度

及光斑直径密切相关，玻璃化的量的变化可用激光功率密度和扫描速度两个参数定盐描述。 如激光功率密度 F 为

25.48 W/mm2 ，扫描速度 V， 为 8 mm/s 时，单位时间内激光被璃体的体积达 532.0 mm3 /s。 采用预置粉方式激光玻

璃化，激光辐照区有玻璃体、过渡区、烧结体、原始粉末区四部分组成，其中玻璃体中的元素 Na、B、 Si 、0 均匀分布，

不存在结晶晶体相。
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Investigation on the Laser Glassing Like-Waste Nuclear Materials 

W必.JG Zhong-ke YE He-qing CHENG Zu-hai ZENG Xiao-yan XU De-sheng 
( Slale Key La伪ratory oJ μLSer T.优:hnology ， Huazhong University oJ岛的lce & Techllology , Wuhan 430074) 

Abs仕act Investigation has been carried out into the solidifying like-waste nuclear materials borosilicate by 地er glassing. 

The results showed that 1岱er glassing related to the laser power , scanning speed and laser bearn diameter. The quantity 

variation o[ vitrification can be d臼cribed using two parar口eters of laser power density and scanning sp优d. For example , 

wh四 laser power density is the ord巳r of 25. 48 W/mm2 , scanning speed is at 8 mm/s , the volume o[ 民er glassing can be 

reached the value of 532.0 mm3 /s . The micr，ω∞pical analysis indicated that L路erπadiating r咱on consisted of vi treous 

K哟， transition w ne , sinter and original powder region when 阳wders w巳re put in advance during 地er glassing prc汇出

The elernents Na , B, Si , 0 were homogeneously distributed in vitreous bc对y ， and there didn' 1 exist crystal phases. 

Key words like- waste nuclear materials , laser sinte.ring , glassing , solidifying by laser glassing 

1 引

核燃料后处理，核高放废液、核灰的安全处置是

核能长期开发中的一个关键问题。核能的研究和应

用，核废物的处理和处置，一直是世界各国政府和科

技工作者非常重视的问题。核废物最终处置的安全

考虑就是废物固化，就安全要求的化学、机械、热稳

定性和辐照热稳定性，在用于长期贮存的各种核废

物固化过程中，固化体有锻烧体、玻璃、陶资和复合

体，目前首先推荐的是玻璃体，特别是棚硅酸盐玻璃

体( 1 ) 。 玻璃由于它的化学耐久性和低的浸出率，被

认为是固化放射性废物的一种理想形式( 2) 。鉴于通

常处理工艺过程中的放射、腐蚀、繁琐、周期长等问

题，多年来各国学者都在积极寻求短步骤、短周期的

铃激光技术国家重点实验室基金资助课题。

有效处置措施。当今，随着激光技术及其与材料交

互作用理论与技术研究的深入，我们结合本课题组

多年来在激光烧结合成材料方面的研究成果，拟开

展放射性核灰激光玻璃化的探索研究。 激光玻璃固

化可实现远距离、隔离化、封闭柔性操作。 本文着重

类核灰激光玻璃化参数，以及相与成分的分析研究。

2 实验方法

2.1 玻璃的配方

玻璃制造是最古老的技术之一，为了使这种技

术适用于把高放废液并人玻璃中，在过去近 40 多年

来进行了广泛研究。 高放废物的非金属成分为氧化

物 :裂变产物氧化物和废物氧化物，玻璃的批量熔制

是通过人工配制的废物氧化物粉末连同玻璃熟料的

化学添加剂一起按一定比例混合来进行的。鉴于放
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射性废物氧化物的危险性，本实验中玻璃的配制未

加入高放废物氧化物，称之为类核灰。按通常高放

废物玻璃固化的配比，试验中选择棚硅酸盐的比例

(质盘百分比)为: SiÜz : Na2B4~ (含 10 个结晶水)

为 7.0: 1. 1- 1. 5 ， 二者均为化学试剂分析纯。 ?昆制

后的粉末，可以采用预置粉或自动送粉两种方式进

行激光玻璃化，本试验采用预置粉方法，以水稀释后

的聚乙烯醇为粘结剂，混合好后涂制于钢板基体上，

烘干待用。实际中若高放废物非核灰，而是高放废

液，可直接涂置后干燥待用。若是固体核灰，可直接

利用激光熔覆工艺中的送粉器自动送粉进行激光玻

璃化处理。

2.2 激光烧结参数

实验采用澳大利亚进口的 OPL3500 型激光器，

在不同的激光功率和扫描速度下，激光束照射烧结

砌硅酸盐粉末涂层。实验用激光功率 1000-2000

W，扫描速度 8- 12mm!s，光斑直径 10 - 12mrn。激

光烧结后的玻璃固化体，用 D/MAX-IIIB 粉晶衍射

仪和电子探针(JXA-8800R 型)进行结构、相及成分

的微观分析。

3 实验结果及分析

3.1 激光参数的影晌

实验表明，在不同激光烧结参数条件下，激光烧

结玻璃体的体积不同，即激光烧结合成玻璃体的量
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不同，它与激光功率、扫描速度及光斑直径密切相

关。 随着激光功率的增加，激光玻璃化的厚度加深，

宽度增大;激光扫描速度增加，烧结玻璃体的厚度和

宽度减小;激光光斑直径增大，烧结玻璃体的宽度增

加。

表 1 ，表 2 给出了部分激光参数的对应结果，可

以看出，激光功率、扫描速度和光斑直径的大小对激

光烧结玻璃体的量影响是制约因素。 单位时间内激

光烧结合成玻璃体的体积最大程度的受到激光扫描

速度的影响，如表 1 ，扫描速度 Vs 为 8 mrn/s 时，单

位时间内激光玻璃体的体积达 532.0 mrn3 /s。 当光

斑直径增大时，虽然激光玻璃化的宽度增加，但由于

玻璃化的厚度相对减小，所以激光玻璃化的体积相

对增加并不突出，这主要是因为光斑直径增大时，激

光玻璃化注人的能量密度(功率密度)相对降低所

致。以理想的圆形光斑计，功率密度 F=P/π产 (W/

mrn勺，线能量密度(速度与功率密度之积)为 P/πr2

. V s (W/mrn' S)。由表 1 、表 2 表明，扫描速度加快

时，单位时间内的线能量密增加，但其功率密度并不

增加，所以激光玻璃化的量不会增加。由此可以得

出，激光玻璃化的量的变化可用激光功率密度和扫

描速度两个参数来定量描述。根据表 1 和表 2 中的

数据，功率密度增加 1 倍时，激光烧结合成玻璃体的

厚度至少增加 1 倍以上。

表 1 光斑直径 φ10 mm 时不同激光烧结参披条件下的实验结果

Table 1 Experimental results under different laser glassing parameters atφ10 mm of the bωm diameter 

Scanning velocity /(mm/s) 8 12 

U况r power /W 1000 1500 2000 1000 1500 2000 

Power density / (W/mm2) 12.74 19.11 25.48 12.74 19.11 25.48 

Fluence densty /(W/mm's) 101. 92 152 .88 203.84 152.88 229.32 305.73 

Thickness of vitreous body by laser glassing/mm 1. 5 2.5-3 3.5-4 1. 0 2.0 2.9 

Widlh of vitr田us body by la民r glassing /mm 12.0 14 17.5 10.5 12.2 14.8 

Yolume of vitreous body by 地缸 glassing/ (mm3 /s) 144.0 313.6 532.0 126.0 292 .8 515.1 

表 2 光斑亘径 φ12mm 时不同激光烧结参数条件下的实验结果

Table 1 Exp严e创衍r讪E陇阳e创n削lta划I re凶su川It臼s under different laser gla描s邱蚓sin吨E喀gparæ细me陇削e创t优ers a冽t φ 12 mm of the 悦a细m diameter 

Scanning velocity /(mm/s) 8 12 

U民r 阳wer/W 1000 1500 2000 1000 1500 2000 

Power density /(W/mm2) 8.85 13.27 17.69 8.85 13.27 17.69 

Fluence densty /(W/mm's) 70.8 106.16 141.54 106.2 159 .24 212.28 

Thickness of vitreous body by 1町 glassing/mm 1. 2 2.5 3.6 0.85 1. 7 2.3 

Width of vitreous bc对y by 1岱er glassing /rrun 13.8 14.8 17.3 13.2 14.2 16 .9 

Yolume of vitreous body by laser glassing/ (mm3 /s) 132.48 296.0 498.24 134.62 289.68 466.44 
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如果采用激光技术对高放核灰废物进行玻璃国

化，根据我国激光技术的发展水平，万瓦级横流 αλ

激光器，当聚焦光斑直径仍为们o mn1，采用转镜宽

带扫描后，单道扫描宽度以光斑直径的 5 倍 50 mm 

计，可以得到:激光功率密度为 127. 39 W/mm~ ，此

时依照表 1 和表 2 中的数据关系，功率密度为

L27.39 W/nml时玻璃化的厚度应增加lO倍达

10 mm以上，即使玻璃化厚度取下限为6.0 mm ，估

算激光玻璃困化核灰的生产能力，以扫描速度

30 mm/s 计时玻璃固化核灰的虽也可达到

9000 mmJ/s。 由此可以看出，利用激光技术玻璃国化

核灰的生产能力是不用怀疑的，可以完全满足实际

问化的市耍。

此外，根据实验条件和激光玻璃同化体的厚度，

一层一层的预iY粉末，一层一层的激光玻璃化，最终

日jJ可得到所需形状和一定尺寸大小的玻璃固化块

体。 如果采用自动送粉方式激光玻璃化，边抖续:ìX

粉边激光破璃化，可以使核灰连续固化为一定体积。

.. 、、111飞飞.飞ι飞ι..严 γ?二J丰t句;￥惆f

U山11扩11兰I冯;￥I\I忑忑1I础A;I岛』Ji础Ai岛础却且l 
(a) 

通过调节玻璃化过程中的送粉量聚焦系统的运动轨

迹，玻璃固化块体的形状和尺寸更易实现人为控制 。

实现长期贮存玻璃困化块体所需的形状和尺寸是不

存在困难的 。

3.2 激光玻璃化的微观结构

对高放核灰来讲，玻璃固化体的微观结构直接

影响了回化体辐照稳定性、热稳定性、化学稳定性以

1x机械稳定性等，到目前为止的数据表明，玻璃有足

够的辐照稳定性，在已知的固化体中 . 破璃的机械、

化学和辐照稳定性是最好的，是高放废液固化的一

种优良介质。但最佳的玻璃配方取决于工艺过程，

并随着实验的进行而不断发展: 21 。实验表明 ， 当激

光烧结玻璃固化体配比巾:".Ja2B4~ 的量相对增加，

Si~ 的量相对减少时，激光玻璃固化体的脆性增

大。 国 l 示出了典型激光玻璃化样品的显微照片，

它包括有激光玻璃固化体、过渡区、烧结体、原始粉

末区四部分。

) KH ( 

(c) (d) 

图 I (a) 激光破璃固化体部分断丽的显微结构 õ (\;)激光烧结的破璃体中的气窝 õ (C)未玻璃化的烧结体;

(d) 未烧结的预置粉末注:白色亮带 11 ，为玻璃体与烧结体之间的过渡区

Fig.l (a) Micmstructure of parl 回t ion of vitreous õ (b) vil r削U'i body by la<>er glæ明ng õ (c) sinler of la'ier not glæ、sing õ

(J) original powder of l ~凶:: r not sintcrin. :'\Jotc: whitc ballJ II is the transition l.one between vitrωus bcx.ly and sintcr 

由图 l 明显看出，强激光照射粉末层时，表层粉

末迅速l吸收光热，充分融化烧结合成为玻璃体.不存

在明显的结品品界，图 2 的粉品衍射结果也表明了

融化后的粉末已烧结为玻璃体。由表 1 :和表 2 知.

破璃体厚度在 1 mm -4 mm 之间.但是由于粉末层

. ;1水分等挥发物的存在，导致了激光破璃固化体小

气孔的生成，如图l( b) 巾光滑圆形孔窝。实际的核

灰玻璃固化绝对不允许有气孔的产生和存在，以防

止玻璃体有相对大的表面积，给放射性物质辐射即

核失透提供便利条件，尤其是如果不是玻璃体，而是

晶体时，品粒越细小，界面越多.核失透的可能性就

越大，其贮存性能就会受到威胁。 本模拟实验激光
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玻璃固化粉末中因结晶水的存在 ， 是实验中激光玻

璃化气孔产生的直接原因之一，改进粉末即可避免

气孔缺陷。此外，气孔的产生还与原材料的分解、易

挥发组分的存在、粉料间的空隙等因素都有密切关

系，这都是试验研究中都必须注意解决的问题。

由于激光对材料的作用是典型的快速加热，激

光玻璃化层存在一最佳厚度，该层下面是未玻璃化

的激光烧结体。 图 l(a)表明 ，玻璃体和烧结体间有

一过渡区，图中的白色亮带 rI， 亮带平均宽度约 100

μm。图 l( c) 和图l( d) 明显看出，烧结体中粉末颗

粒处于部分融化状态，其棱角钝化，轮廓清晰，但已

4.0 1-
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相互粘连在一体。 而激光未作用到的底层粉末棱角

清晰，仍保留原来的颗粒形态和松散状态 [图 1

(d)] 。

图 3 给出了图 1 所示部分的电子探针面扫描测

试结果。可以看出元素 Na， B 、 S i 、0 在激光玻璃固

化体中已经均匀化，相互固溶在一起，而在底层激光

未作用到的区域仍保留着分散的不均匀分布，在烧

结体中的分布介于玻璃体与粉末体之间 。 玻璃体与

烧结体之间的白色亮带，明显地表现为层间的分层

界限，气孔表现为黑色的斑点。

10.00 20.00 30.00 40.00 50.00 60.00 70 .00 

图 2 激光玻璃固化体 X光粉晶衍射图谱

Fig.2 X-ray crystallograrn of vi treous body by 1部er glassing 

图 3 激光玻璃固化体部分断面的成分分布的电子探针分析

Fig.3 Com严卫sition distribution of part section of vitreous body of 1岱er glassing discl岱ed by electron probe micr，阳lalyzer

4 结论

1) 采用激光技术可实现固化核灰的材料棚硅

酸盐粉末的玻璃化。

2) 激光玻璃化与激光功率、扫描速度及光斑直

径密切相关，玻璃化的莹的变化可用激光功率密度

和扫描速度两个参数定量描述。如激光功率密度 F

为 25.48 W/mrr/ ，扫描速度 V， 为 8 mm/s 时，单位

时间内激光玻璃体的体积达 532.0 mm3 /s。

3) 采用预置粉方式激光玻璃化，激光照射区有

激光玻璃固化体、过渡区、烧结体、原始粉末区四部

分组成，其中玻璃体中的元素 Na ， B 、 Si 、 0 均匀分

布，不存在结晶晶体相。
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