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熔盐减压蒸馏过程中关键金属氟化物的

冷凝行为研究

霍雨婷 2 罗 艳 1,3 项海飞 4 窦 强 1,3 马 杰 2 翁鸿蒙 5 李晴暖 1,3

1（中国科学院上海应用物理研究所    上海  201800）

2（上海理工大学    上海  200093）

3（中国科学院大学    北京  100049）

4（华东交通大学    南昌  330006）

5（新疆有色金属研究所    乌鲁木齐  830000）

摘要 在钍基熔盐堆（Thorium Molten Salt Reactor Nuclear Energy System，TMSR）中，233Pa是 232Th-233U转换链中

重要的中间核素，前期研究的结果表明减压蒸馏技术可以有效实现载体盐FLiBeZr和 233PaF5的分离。然而，在

蒸发过程中，部分金属氟化物与 233PaF5一同被蒸发，但蒸发出来的氟化物可能会在不同的温度下进行冷凝。本

文对含有 233PaF5和多种金属氟化物的FLiBeZr熔盐进行减压蒸馏，考察不同温度下 233PaF5和关键金属氟化物的

冷凝行为。结果表明，233PaF5和
95Nb氟化物最佳的冷凝温度均为600~700 °C；237U和 95Zr氟化物最佳的冷凝温度

均为400~500 ℃。在 233PaF5的最佳冷凝温度区域，考察并比较了 233PaF5与关键金属氟化物间的最佳冷凝温度下

分离因子（βB）与平均分离因子（βA）的差异。实验结果表明：95NbF5的βB与βA无明显差异，但 237UF4和
95ZrF4的 βB

较βA提高了2~20倍。通过金属氟化物间βB和βA的对比，表明减压蒸馏分离不同金属氟化物不仅取决于各组分

的挥发性，还取决于对冷凝温度的控制。
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Abstract  [Background] In thorium-based molten salt reactors (TMSRs), 233Pa is an important intermediate nuclide 

in the conversion chain of 232Th to 233U, and 233PaF5 can be effectively separated from carrier salt by low-pressure 
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distillation. However, some of the metal fluoride is vaporized along with 233PaF5 simultaneously, and the evaporated 

fluoride may condense at different temperatures. [Purpose] This study aims to investigate the condensation behavior 

of 233PaF5 and other key metal fluorides in the FLiBeZr molten salt during the low-pressure distillation process.

[Method] The FLiBeZr molten salt containing PaF5 and various metal fluorides was low-pressure distillated to 

examine the condensation behavior of 233PaF5 and key metal fluorides at different temperatures. Then, the optimal 

temperature of key metal fluorides was evaluated and the separation characteristics between them and 233PaF5 were 

figured out. Finally, the separation factors of 233PaF5 and the other metal fluorides were calculated and compared with 

those of the entire low-pressure distillation process at the optimum condensation temperature of 233PaF5. [Results] 

The results show that the optimal condensation temperature for 233PaF5 and 95NbF5 is within the range of 600~700 ℃, 

whilst it is within the range of 400~500 ℃ for 237UF4 and 95ZrF4. The comparison results show that there is no 

significant difference in the separation factors of 95NbF5 and 233PaF5, but the separation factors of 233UF4 and 95ZrF4 are 

increased by a factor of two to 20 times. [Conclusion] It is confirmed that the separation coefficient is determined 

primarily by volatilization, but can be further improved by varying the condensation temperature.

Key words Low-pressure distillation, FLiBeZr, Condensation behavior, 233PaF5, Key metal fluorides

近年来，在国际社会日益高涨的节能减排呼声

下，具有能量密度高、洁净、低碳等特点的核裂变能

再次获得了迅速发展的机遇［1‒2］。熔盐堆是第四代

先进反应堆中唯一的液态燃料反应堆，其使用熔融

的氟化物熔盐同时作为核燃料载体和反应堆冷却

剂［3‒4］。熔盐堆液态燃料的特性使得其无需停堆就

能直接抽取或补充燃料、进行在线燃料处理［5］。熔

盐堆的这些特点特别适合于钍在核能领域的应用，

它也被公认是实施钍铀燃料循环的理想堆型［6］。地

球上的钍资源总储量是铀资源的 3~4倍，而实现钍

资源的合理利用，有利于解决核能的核燃料供应问

题，因此，近年来钍基熔盐堆受到了国际核能界广泛

的研究关注［7‒8］。

在钍基熔盐堆的液态燃料盐中 232Th俘获中子，

发生如下核反应和核衰变，转化为一个新的易裂变

核素 233U，这就是钍铀燃料循环［9］：

232
90 Th ( n,γ ) 233

90 Th →β−, 22.2 min
233
91 Pa →β−, 27 d

233
92 U (1)

其中：钍-铀循环的中间核素 233Pa具有特别重要的地

位，233Pa的β衰变，半衰期约为27 d，233Pa的热中子俘

获截面比 232Th高5倍［10］。如果在熔盐堆燃料盐中积

累的大量 233Pa，其俘获中子，会带来双重负面效果

——既消耗 233Pa这一易裂变核 233U的先驱核，又消

耗宝贵的中子，直接降低了钍铀转化率和堆的反应

性。为了维持反应堆高效率的运行，保证 232Th有效

增殖，必须及时从熔盐堆燃料盐中分离出 233Pa，

让 233Pa在堆外衰变为 233U后再加以利用［11］。这是钍

基熔盐堆设计和运行中一个至关重要的问题，对此

各国科学家已经取得共识。

20 世纪 60 年代起，美国橡树岭国家实验室

（Oak Ridge National Laboratory，ORNL）围绕熔盐实

验堆（Molten Salt Experiment Reactor，MSRE）的研

制和运行以及熔盐增殖堆（Molten Salt Breeder 

Reactor，MSBR）的概念设计，开展了熔盐堆燃料处

理方面的系统研究［12］。ORNL在熔盐增殖堆燃料后

处理的方案中，通过还原萃取的方法将燃料盐中

的 233Pa（以 233PaF4形式存在）提取出来，在还原萃取

的过程中使用金属钍作为还原剂将 233PaF4还原成单

质金属，随后被萃取至液态金属铋中，实现 233PaF4的

有效分离［13‒14］。研究表明还原萃取工艺可实现燃料

中Th和Pa的分离因子超过1 500。然而此方法对工

艺要求高且设备系统复杂，难以实现工程化应用。

与此同时，ORNL也开展了氧化物沉淀法分离熔盐

中 233Pa的研究工作，并且在实验室规模上证明了通

过向LiF-BeF2-ThF4盐中添加BeO、ThO2、UO2等沉淀

剂，形成UO2-ThO2的富铀氧化物固溶体，通过燃料

盐与固溶体有效接触沉淀分离 233Pa［15］。不过氧化物

沉淀法处理后的燃料盐在回堆使用前必须经过除氧

纯化处理，以去除氧离子杂质，这将大幅增加熔盐堆

燃料处理的工作量。因此，开发一种可从燃料盐中

更有效、简便分离Pa的方法仍然是非常紧迫的。

在钍基熔盐堆运行过程中会产生 233Pa及多种裂

变产物核素，溶解在 FLiBe（67 mol%LiF：33mol%

BeF2）或 者 FLiBeZr（65 mol% LiF：30 mol% BeF2：

5 mol%ZrF4）熔盐中。FLiBe及FLiBeZr均具有较强

的挥发性，本课题组前期实验结果表明，910 ℃下二

者平均蒸发速度均可达 0.04 g·min−1·cm−2。本课题

组还发现，含有 233PaF4的燃料盐经过氟化挥发处理

后，大多数裂变产物的化学形态并未发生改变，而燃

料盐中的 233PaF4氧化为 233PaF5，具有比FLiBeZr熔盐

更强的挥发性。通过减压蒸馏的方法可实现 233PaF5

与熔盐的快速分离［16‒17］。通过控制蒸发温度还可以

实现 233PaF5和大部分金属氟化物的分离，但是在真

空高温条件下，部分金属氟化物会随着 233PaF5一起

挥发。因此，需要通过对冷凝温度进行调控，进一步

优化 233PaF5与易挥发金属氟化物的分离效果。本实

验通过比较 233PaF5以及一些关键金属氟化物在不同

温度下冷凝分布，考察温度场对 233PaF5与这些关键

金属氟化物冷凝行为的影响，获取 233PaF5与关键金

属氟化物（237UF4、
95NbF5、

95ZrF4）的最佳冷凝温度。通

过比较 233PaF5与多种金属氟化物的βA与βB之间的差

异，明确冷凝温度的控制对 233PaF5分离与纯化的重

要意义。

1  实验部分 

1.1　 实验材料与仪器　

ThF4由中国科学院长春应用化学研究所提供，

纯度为 99.99%，氧含量为 0.04%；UF4购自中国核电

集团包头二〇二厂；氩气（99.99%）和氟氩气（氟气：

20%）购自上海娄氧气体罐装有限公司；镍箔纯度为

99.99%，厚度为0.03 mm。

实验中用高纯度锗探测器（HPGe）在室温环境

下测量熔盐样品中特定核素的放射性活度。HPGe

探测器（型号GEM30P4-76-PL）购自美国ORTEC公

司，本次实验研究的核素的赋值和放射性活度计算

的基本数据主要由ENDF/B-1（USA，2011）提供，具

体相关核素数据以及仪器的最低检测活度计算在文

献［16］中进行了详细的介绍。

本次实验工作中所使用的实验设备是自行设计

的热蒸发失重炉，并且将炉子放置在充满氩气的手

套箱内（含氧≤0.001%，含水≤0.01%），防止熔盐吸收

空气中的水分。实验过程中将石英管（高 250 mm，

内径 18 mm，外径 20 mm）放置在定制的提篮中，然

后在石英管内插入长30 cm的镍箔以收集绝大部分

挥发性物质。如图1所示。

1.2　 实验方法　

钍铀氟化物样品被放在中国科学院上海应用物

理研究所自行搭建的白光中子源实验平台上进行辐

照，它的原理主要是通过加速器产生电子束去轰击

钨靶，由于发生韧致辐射出伽马射线后会发生（γ，n）

反应导致产生中子。将 20 g 的 LiF-ThF4，20 g 粉末

状的UF4分别装入具有一定密封功能的聚甲基丙烯

酸甲酯样品盒，装载操作在氩气手套箱中进行，以防

止样品接触空气造成潮解，同时避免引入过多水、

氧。将样品盒放入到辐照靶件中，然后将该靶件装

载到白光中子源辐照站中进行辐照。辐照持续时间

约4 d，总中子注量约为3×1013 n，平均中子注量率为

108 n·cm−2·s−1。辐照结束冷却 24 h后，将靶件从中子

源装置中取出并装入到铅罐中，最终转移至放化大

楼实验室的手套箱内。

首先按照文献中的步骤制备FLiBeZr熔盐（65-

30-5 mol%）［18］，然后将制备好的 FLiBeZr熔盐与辐

照后的UF4、LiF-ThF4按照质量比26:2:2混合在镍坩

埚中。接着将镍坩埚置于炉内，于 550 ℃加热 3 h，

然后通入 20% 的 F2/Ar 混合气 2 h，最后将制备的

含 233PaF5和多种金属氟化物的FLiBeZr载体盐冷却

后磨成粉末备用。

减压蒸馏实验单次使用约 1 g 的上述 FLiBeZr

熔盐。将称量好的FLiBeZr熔盐放置在圆柱形镍坩

埚中，并测量实验前 FLiBeZr熔盐中关键核素的放

射性活度。然后将坩埚放置在石英管的底部，石英

管内部放置一层镍箔作为内衬，然后将石英管放入

定制的提篮中在热蒸发失重炉内加热。在实验过程

中需要保证提篮底部在炉内最高温度区域受热。

为了研究冷凝温度的影响，将含有 233PaF5与一

些关键核素氟化物的 FLiBeZr熔盐分别在 700 ℃、

800 ℃、900 ℃下加热 1 h，保持实验压强在 8 Pa。通

过对加热温度的控制间接地改变冷凝温度场。在石

英管中，坩埚所在位置温度最高，随着高度的升高，

区域温度是呈现逐渐降低趋势。因此，将镍箔分为

五段，用热电偶测量各段冷凝区间的实际温度范围。

蒸发实验完成后，测量镍坩埚内剩余熔盐以及 5段

收集箔上熔盐中关键核素的放射性活度。

1.3　 分析方法　

分离因子通常用于量化物质和杂质之间的可分

离性。为了评价冷凝温度对 233PaF5与关键金属氟化

物分离的贡献，对减压蒸馏过程中 βA与 βB进行了比

较。βA（Pa/M）和βB（Pa/M）计算公式分别为：

图1　实验器材照片
(a) 置于石英管中的镍箔，(b) 定制提篮

Fig.1　Experimental equipment photographs
(a) Nickel foil ring inside quartz tube, (b) Customized basket
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实现 233PaF5和大部分金属氟化物的分离，但是在真

空高温条件下，部分金属氟化物会随着 233PaF5一起

挥发。因此，需要通过对冷凝温度进行调控，进一步

优化 233PaF5与易挥发金属氟化物的分离效果。本实

验通过比较 233PaF5以及一些关键金属氟化物在不同

温度下冷凝分布，考察温度场对 233PaF5与这些关键

金属氟化物冷凝行为的影响，获取 233PaF5与关键金

属氟化物（237UF4、
95NbF5、

95ZrF4）的最佳冷凝温度。通

过比较 233PaF5与多种金属氟化物的βA与βB之间的差

异，明确冷凝温度的控制对 233PaF5分离与纯化的重

要意义。

1  实验部分 

1.1　 实验材料与仪器　

ThF4由中国科学院长春应用化学研究所提供，

纯度为 99.99%，氧含量为 0.04%；UF4购自中国核电

集团包头二〇二厂；氩气（99.99%）和氟氩气（氟气：

20%）购自上海娄氧气体罐装有限公司；镍箔纯度为

99.99%，厚度为0.03 mm。

实验中用高纯度锗探测器（HPGe）在室温环境

下测量熔盐样品中特定核素的放射性活度。HPGe

探测器（型号GEM30P4-76-PL）购自美国ORTEC公

司，本次实验研究的核素的赋值和放射性活度计算

的基本数据主要由ENDF/B-1（USA，2011）提供，具

体相关核素数据以及仪器的最低检测活度计算在文

献［16］中进行了详细的介绍。

本次实验工作中所使用的实验设备是自行设计

的热蒸发失重炉，并且将炉子放置在充满氩气的手

套箱内（含氧≤0.001%，含水≤0.01%），防止熔盐吸收

空气中的水分。实验过程中将石英管（高 250 mm，

内径 18 mm，外径 20 mm）放置在定制的提篮中，然

后在石英管内插入长30 cm的镍箔以收集绝大部分

挥发性物质。如图1所示。

1.2　 实验方法　

钍铀氟化物样品被放在中国科学院上海应用物

理研究所自行搭建的白光中子源实验平台上进行辐

照，它的原理主要是通过加速器产生电子束去轰击

钨靶，由于发生韧致辐射出伽马射线后会发生（γ，n）

反应导致产生中子。将 20 g 的 LiF-ThF4，20 g 粉末

状的UF4分别装入具有一定密封功能的聚甲基丙烯

酸甲酯样品盒，装载操作在氩气手套箱中进行，以防

止样品接触空气造成潮解，同时避免引入过多水、

氧。将样品盒放入到辐照靶件中，然后将该靶件装

载到白光中子源辐照站中进行辐照。辐照持续时间

约4 d，总中子注量约为3×1013 n，平均中子注量率为

108 n·cm−2·s−1。辐照结束冷却 24 h后，将靶件从中子

源装置中取出并装入到铅罐中，最终转移至放化大

楼实验室的手套箱内。

首先按照文献中的步骤制备FLiBeZr熔盐（65-

30-5 mol%）［18］，然后将制备好的 FLiBeZr熔盐与辐

照后的UF4、LiF-ThF4按照质量比26:2:2混合在镍坩

埚中。接着将镍坩埚置于炉内，于 550 ℃加热 3 h，

然后通入 20% 的 F2/Ar 混合气 2 h，最后将制备的

含 233PaF5和多种金属氟化物的FLiBeZr载体盐冷却

后磨成粉末备用。

减压蒸馏实验单次使用约 1 g 的上述 FLiBeZr

熔盐。将称量好的FLiBeZr熔盐放置在圆柱形镍坩

埚中，并测量实验前 FLiBeZr熔盐中关键核素的放

射性活度。然后将坩埚放置在石英管的底部，石英

管内部放置一层镍箔作为内衬，然后将石英管放入

定制的提篮中在热蒸发失重炉内加热。在实验过程

中需要保证提篮底部在炉内最高温度区域受热。

为了研究冷凝温度的影响，将含有 233PaF5与一

些关键核素氟化物的 FLiBeZr熔盐分别在 700 ℃、

800 ℃、900 ℃下加热 1 h，保持实验压强在 8 Pa。通

过对加热温度的控制间接地改变冷凝温度场。在石

英管中，坩埚所在位置温度最高，随着高度的升高，

区域温度是呈现逐渐降低趋势。因此，将镍箔分为

五段，用热电偶测量各段冷凝区间的实际温度范围。

蒸发实验完成后，测量镍坩埚内剩余熔盐以及 5段

收集箔上熔盐中关键核素的放射性活度。

1.3　 分析方法　

分离因子通常用于量化物质和杂质之间的可分

离性。为了评价冷凝温度对 233PaF5与关键金属氟化

物分离的贡献，对减压蒸馏过程中 βA与 βB进行了比

较。βA（Pa/M）和βB（Pa/M）计算公式分别为：

图1　实验器材照片
(a) 置于石英管中的镍箔，(b) 定制提篮

Fig.1　Experimental equipment photographs
(a) Nickel foil ring inside quartz tube, (b) Customized basket
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βA (Pa/M ) =
X 0

X '
(2)

βB (Pa/M ) =
X 0

Xb '
(3)

式中：X 0表示蒸发前熔盐中待分离核素M与 233Pa活

度之比，X '为蒸发后镍箔上收集熔盐中总待分离核

素M与总 233Pa活度之比。Xb '为蒸发后 233Pa收集的

最佳区域上收集熔盐中待分离核素M与 233Pa活度

之比。

2  结果与讨论 

2.1　 温度对 233PaF5和裂变产物氟化物冷凝行为的

影响研究　

冷凝温度对物质冷凝行为有着重要的影响，是

物质间分离的一个重要参数。通过调节热失重炉蒸

发温度可间接调节冷凝温度场。将收集镍箔（长

30 cm）分为 5段，每一段长度为 6 cm，如图 2（a）示。

本文分别在 Exp-1（700 ℃）、Exp-2（800 ℃）、Exp-3

（900 ℃）3个蒸发温度下进行实验。距离石英管底

部不同高处的镍箔区域分别记为Ni-1~Ni-5，分别用

热电偶测量三个蒸发温度下不同高度处的实际温

度，如图 2（b）所示。从图 2（b）可以看出，不同蒸发

温度下，距离坩埚越远温度下降越明显。平均每厘

米温度约下降25 ℃。

在压强为 8 Pa时，温度分别为 700 ℃、800 ℃和

900 ℃条件下加热1 h含有 233PaF5和多种金属氟化物

的FLiBeZr熔盐进行减压蒸馏实验。通过核素的放

射活度变化，观察到 5段镍箔上收集到的 233Pa与关

键核素 237U、95Zr、95Nb的活度分布如表1~3所示。

为了展示某种核素在各温度场下的分布行为，

我们以每段区域（Ni-x）内收集的此核素的量与其镍

箔总收集量的百分比值为纵坐标作图，不同条件下

某一核素在不同区域下的分布如图3所示。图3（a）

中可以看出，在 700 ℃时，233PaF5的冷凝分布区域较

为分散，在Ni-1、Ni-2和Ni-3段均有收集到。结合表

1，233PaF5蒸发的总量不到 20%。由于蒸发出来的量

较少，气液达到平衡，不易冷凝，导致冷凝区间较为

分散。但随着蒸发温度升高到800 ℃，由表2可知，
233PaF5 的蒸发量可达 95% 以上，可以观察到此

时 233PaF5越来越向Ni-3区域集中。233PaF5在Ni-3的

图2　石英管中镍箔高度(a)及温度(b)分布
Fig.2　Height (a) and temperature (b) distribution of nickel 

foil in quartz tube

表1 700 ℃下 233Pa与其他核素在不同区域段的放射性活度
(Bq)

Table 1　Radioactivity distribution of 233Pa and other key 
nuclides at 700 °C (Bq)

区段 Region

初始值 Initial value

Ni-1

Ni-2

Ni-3

Ni-4

Ni-5

233Pa

320.4

4.16

16.3

38.5

0

0.07

237U

1 179

0.1

1.6

0.45

0.45

0

95Zr

33.97

0.3

0

0.054

0

0.175

95Nb

11.31

2.21

2.24

1.16

0.047

0

表2 800 ℃下 233Pa与其他核素在不同区域段的放射性活度
(Bq)

Table 2　Radioactivity distribution of 233Pa and other key 
nuclides at 800 °C (Bq)

区段 Region

初始值 Initial value

Ni-1

Ni-2

Ni-3

Ni-4

Ni-5

233Pa

293

11

7.8

249.6

3.2

0.4

237U

1 164

0.23

0.093

5.56

5.77

1.25

95Zr

36.78

0.18

0.19

0.28

4.34

0.81

95Nb

13.68

0.84

7.1

2.9

0.04

0.05

表3 900 ℃下 233Pa与其他核素在不同区域段的放射性活度
(Bq)

Table 3　Radioactivity distribution of 233Pa and other key 
nuclides at 900 °C (Bq)

区段 Region

初始值 Initial value

Ni-1

Ni-2

Ni-3

Ni-4

Ni-5

233Pa

151.5

1.5

3.8

139

3.8

0.4

237U

91.86

0

0.13

0.49

0

3.39

95Zr

28.03

0

0.48

1.22

3.26

8.53

95Nb

21.58

0.3

0.23

12.35

0.26

1.3

收集量占总收集量的 91.79%，此时 Ni-3 段温度为

484~634 ℃。然而在 900 ℃时，由表 3可知，233Pa在

Ni-3的收集量更是高达 93.66%。此时Ni-3的温度

为642~790 ℃，由前面温度测定可知，每厘米温度梯

度达到 25 ℃，在测量过程中，不可避免存在误差。

比较Ni-3上述的两个温度范围，可以推测 233PaF5的

最佳冷凝温度区间为600~700 ℃。
237UF4的冷凝行为受冷凝温度的影响，如图3（b）

所示，发现在蒸馏温度700 ℃时，基本无挥发。而在

800 ℃时，237UF4主要集中在 Ni-3 段和 Ni-4 段被收

集，温度范围分别为：335~484 ℃，484~634 ℃。而在

蒸馏温度 900 ℃下，237UF4挥发量较之前更多，而且

冷凝区更加集中在Ni-5区域内，237UF4的量占沉积总

量的 84.54%，此时 Ni-5 冷凝区温度为 318~480 ℃。

比较上述三个温度区间，可以推测 237UF4的最佳冷凝

温度区间为400~500 ℃。

由图3（c）可知，95ZrF4的量在蒸馏温度为700 ℃

时蒸发较少，气液达到平衡，不易冷凝，导致冷凝区

间较为分散。在 800 ℃时，95ZrF4更加集中冷凝在

Ni-4区域，温度范围为 335~484 ℃。900 ℃时更加

集中在Ni-5区域，温度范围为 318~480 ℃。还有少

部分集中在Ni-4段，温度范围为480~642 ℃，比较三

个温度范围，推断 95ZrF4 的最佳冷凝温度区间为

400~500 ℃。
95NbF5的冷凝行为受冷凝温度的影响如图3（d）

所示，在蒸馏温度700 ℃时，95NbF5在Ni-1、Ni-2、Ni-3

处均有收集，且较为分散。在蒸馏温度为800 ℃时，
95NbF5主要沉积在Ni-2和Ni-3处，分别占收集总量

的 68% 和 27%，温度范围分别为 634~792 ℃、484~

634 ℃。然而蒸馏温度为900 ℃，95NbF5主要冷凝区

域为Ni-3，此时沉积的量占沉积总量的 86%。温度

范围为642~790 ℃。比较三个温度范围，推测 95NbF5

的最佳冷凝温度区间为600~700 ℃。

2.2　 冷凝温度对 233PaF5与金属氟化物分离效果的

影响　

金属氟化物蒸发过程中，不同氟化物之间分离

行为可以采用 βA来定量表征，即两种氟化物的蒸发

量与蒸发前初始量之间比值的商（见式（2））。而两

种氟化物在蒸发和冷凝这两个相变过程中的总分离

行为则可以用 βB来定量表征，也就是 233PaF5与某一

指定氟化物在其最佳冷凝区域（Ni-X镍箔上）的收

集量与蒸发前初始量之间比值的商（见式（3））。通

过计算与定量比较两种氟化物的 βB与 βA的差异性，

可定量表征冷凝过程对于两种物质间分离的贡献。

图3　不同温度条件下各核素的区域分布    (a) 233Pa，(b) 237U，(c) 95Zr，(d) 95Nb
Fig.3　Regional distribution of various nuclides under different temperature conditions    (a) 233Pa, (b) 237U, (c) 95Zr, (d) 95Nb
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收集量占总收集量的 91.79%，此时 Ni-3 段温度为

484~634 ℃。然而在 900 ℃时，由表 3可知，233Pa在

Ni-3的收集量更是高达 93.66%。此时Ni-3的温度

为642~790 ℃，由前面温度测定可知，每厘米温度梯

度达到 25 ℃，在测量过程中，不可避免存在误差。

比较Ni-3上述的两个温度范围，可以推测 233PaF5的

最佳冷凝温度区间为600~700 ℃。
237UF4的冷凝行为受冷凝温度的影响，如图3（b）

所示，发现在蒸馏温度700 ℃时，基本无挥发。而在

800 ℃时，237UF4主要集中在 Ni-3 段和 Ni-4 段被收

集，温度范围分别为：335~484 ℃，484~634 ℃。而在

蒸馏温度 900 ℃下，237UF4挥发量较之前更多，而且

冷凝区更加集中在Ni-5区域内，237UF4的量占沉积总

量的 84.54%，此时 Ni-5 冷凝区温度为 318~480 ℃。

比较上述三个温度区间，可以推测 237UF4的最佳冷凝

温度区间为400~500 ℃。

由图3（c）可知，95ZrF4的量在蒸馏温度为700 ℃

时蒸发较少，气液达到平衡，不易冷凝，导致冷凝区

间较为分散。在 800 ℃时，95ZrF4更加集中冷凝在

Ni-4区域，温度范围为 335~484 ℃。900 ℃时更加

集中在Ni-5区域，温度范围为 318~480 ℃。还有少

部分集中在Ni-4段，温度范围为480~642 ℃，比较三

个温度范围，推断 95ZrF4 的最佳冷凝温度区间为

400~500 ℃。
95NbF5的冷凝行为受冷凝温度的影响如图3（d）

所示，在蒸馏温度700 ℃时，95NbF5在Ni-1、Ni-2、Ni-3

处均有收集，且较为分散。在蒸馏温度为800 ℃时，
95NbF5主要沉积在Ni-2和Ni-3处，分别占收集总量

的 68% 和 27%，温度范围分别为 634~792 ℃、484~

634 ℃。然而蒸馏温度为900 ℃，95NbF5主要冷凝区

域为Ni-3，此时沉积的量占沉积总量的 86%。温度

范围为642~790 ℃。比较三个温度范围，推测 95NbF5

的最佳冷凝温度区间为600~700 ℃。

2.2　 冷凝温度对 233PaF5与金属氟化物分离效果的

影响　

金属氟化物蒸发过程中，不同氟化物之间分离

行为可以采用 βA来定量表征，即两种氟化物的蒸发

量与蒸发前初始量之间比值的商（见式（2））。而两

种氟化物在蒸发和冷凝这两个相变过程中的总分离

行为则可以用 βB来定量表征，也就是 233PaF5与某一

指定氟化物在其最佳冷凝区域（Ni-X镍箔上）的收

集量与蒸发前初始量之间比值的商（见式（3））。通

过计算与定量比较两种氟化物的 βB与 βA的差异性，

可定量表征冷凝过程对于两种物质间分离的贡献。

图3　不同温度条件下各核素的区域分布    (a) 233Pa，(b) 237U，(c) 95Zr，(d) 95Nb
Fig.3　Regional distribution of various nuclides under different temperature conditions    (a) 233Pa, (b) 237U, (c) 95Zr, (d) 95Nb
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在前期的实验中发现，尽管部分核素和 233PaF5一同

被蒸发出来，但不同金属氟化物具有不同的最佳冷

凝温度。由前文的研究结果显示 233PaF5在熔盐温度

高于700 ℃时，才发生显著蒸发现象。因此，本节研

究中主要考察了800 ℃和900 ℃时Ni-3段 233Pa与其

他核素之间的βB。各核素蒸发总量以及在Ni-3段收

集的量见表 4和表 5所示。通过计算整个减压蒸馏

过程中的 βA和最佳冷凝区域的 βB，明确冷凝过程

对 233PaF5与关键金属氟化物分离的具体贡献。

在蒸馏温度为 800 ℃ ，233PaF5 与
237UF4、

95ZrF4、
95NbF5的 βA分别为 83、5、1.4。而在 Ni-3 段，βB可达

178、109和 1.6。由于 95NbF5和
233PaF5冷凝温度较相

近，βB和 βA基本一致，都接近于 1。但从表 4中可以

看出，在 233PaF5最佳冷凝温度下，233PaF5与
237UF4的分

离因子提高一倍，233PaF5与
95ZrF4的分离因子则提高

了20倍。可见通过控制合理的冷凝温度，可以有效

的提高 233PaF5与部分金属氟化物的分离效果。

在蒸馏温度为 900 ℃ ，233PaF5 与
237UF4、

95ZrF4、
95NbF5的 βA分别为 22、2、1.4，而在Ni-3段，βB为 172、

21、1.6。同样，我们发现 95NbF5的 βB和 βA基本一致。

但是在 233PaF5最佳冷凝温度下，233PaF5与
237UF4的分

离因子提高 8倍，233PaF5与
95ZrF4的分离因子则提高

了10倍。

由于 800 ℃下 Ni-3 的温度为 484~634 ℃ ，而

900 ℃下Ni-3的温度为 642~790 ℃。温度范围具有

一定的差异，所以Ni-3段 233PaF5与不同核素氟化物

之间的分离因子出现了一定的差异性。但也进一步

表明冷凝温度对金属氟化物间分离具有重要的影

响。可见虽然物质间的蒸馏分离主要取决于蒸发过

程，但是通过控制合适的冷凝温度，也可以进一步提

高分离的效果。由于在蒸发温度为 700 ℃、800 ℃、

900 ℃时，NbF5与PaF5的 βA与 βB都是接近于 1，表明

两个核素不但挥发性很相近，冷凝行为也很相似。

因此，在此实验条件下 95NbF5与
233PaF5分离效果不

好，未来还需继续研究更优质的分离方法实

现 95NbF5与
233PaF5的分离。

3  结语

本实验对含 233PaF5与某些代表金属氟化物的

FLiBeZr熔盐进行减压蒸馏研究，通过蒸发温度的

改变间接地对热失重炉内的温度分布进行调控，获

取不同取样段区间的冷凝温度。通过对不同冷凝区

域内收集核素的测定，结果表明：233PaF5和
95NbF5最

佳的冷凝温度为 600~700 ℃，而 233UF4和
95ZrF4的最

佳冷凝温度为 400~500 ℃左右。在最佳冷凝温度

下，考察了 233PaF5与其他金属氟化物的βB，并且与整

个减压蒸馏过程的 βA 进行了对比，结果表明，

在 233PaF5最佳冷凝温度下，233PaF5与
95NbF5的 βB和 βA

无明显差异，但 233PaF5与
233UF4和

95ZrF4的 βB比 βA提

高了2~20倍。通过分离因子的测定，表明减压蒸馏

分离不同氟化物虽然主要取决于物质的挥发性，但

是通过控制冷凝温度可以进一步提高氟化物之间的

分离效果。
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原料中量 Activity in raw salts
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Ni-3段收集量 Activity in Ni-3

βA

βB

233Pa

293

272
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237U
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178
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表5 900 ℃下Ni-3段 233PaF5与关键金属氟化物的分离因子
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