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3D打印制备核素分布高度均匀的弥散型陶瓷核燃料芯块
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摘要:核燃料微球在弥散型核燃料芯块中的分布均匀性对核燃料芯块的性能影响很大,是高性能

核燃料的重要参数之一.提出了一种提高可裂变核素在芯块中分布均匀性的弥散型核燃料制备方

法.首次提出将基于选择性激光烧结技术(selectivelasersintering,SLS)的3D打印技术应用于弥

散型陶瓷核燃料的制备,显著提高了核燃料微球在惰性弥散介质中的分布均匀性.详细描述了双组

分陶瓷材料的3D打印技术路线的实现,并对惰性介质氧化镁的粒径、激光扫描参数和后处理过程

与燃料芯块性能间的关系开展了研究.研究制备的核燃料芯块的截面图表明核燃料微球在芯块中

的分布高度均匀.
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0 引言

目前,在众多类型的核燃料中陶瓷型核燃料由

于具有熔点高和耐辐照强的优点,使用最为广泛.但
是陶瓷型核燃料存在导热率低的问题,导致在反应

堆中核燃料芯块内部的温度会过高,增加了堆芯熔

化的风险.大量研究表明,弥散型核燃料可以使得核

燃料传热性能改善,同时又能减缓裂变碎片、芯块肿

胀和裂变气体对核燃料的影响,更能满足快堆、加速

器驱动次临界系统(acceleratordrivensubcritical
system,ADS)用于嬗变次锕系核 素 的 核 燃 料 要

求[1-2].因此,这一类型的核燃料的制备及性能分析

是目前各国先进核燃料相关研究的热点.
弥散型核燃料是一种多相核燃料,其传统制备

方法是首先制备核燃料微粒,然后与无放射性的惰

性弥散介质机械混合压制成燃料芯块,经过高温烧

结后形成最终产品.然而,由于核燃料颗粒和弥散介

质在密度和粒径上的巨大差异,很难通过机械混合

的方式将两者混合均匀,必然导致核燃料颗粒在芯

块中团聚[3].在弥散型核燃料芯块中,每一个核燃料

微粒都是一个热源,核燃料微粒分布的不均匀会导

致燃料芯块的热工、中子通量密度分布以及燃料芯

块机械强度出现诸多问题.核燃料微粒在芯块中的

分布均匀度是弥散型核燃料的关键参数,目前已经

受到核领域研究人员的广泛关注.
3D打印技术是一种新兴的快速成型技术[6],借

助于计算机辅助软件通过层层累加的方式直接制作

出物件,理论上来说,这种技术可以一次成形制作任

何形状的物体.近年来3D打印技术广泛应用于各

个行业,但是应用于制作弥散型核燃料芯块的相关

研究还未见报道.3D打印根据其特点分为多种类

型,在本文中使用的是选择性激光烧结(selective
lasersintering,SLS)技术[7-9].SLS技术制作陶瓷物

件通常是将陶瓷粉末和固体有机黏合剂粉末混合在

一起,铺设粉末层然后利用一束激光扫描粉末层,固
体黏合剂高温熔化将陶瓷粉末黏合到一起从而制得

胚体,再经过脱脂和高温烧结,最终得到陶瓷物件.
然而这种技术通常只能制作单一材料的陶瓷物件,
弥散型核燃料芯块是由核燃料微球和弥散基质组

成,如何将SLS技术应用于弥散型核燃料芯块的制

作是一个需要解决的难题.本文使用氧化镁粉末作

为弥散基质,氧化锆替代有放射性的氧化钚作为核

燃料微球,详细地探究了整个制作流程,最终制作出

分散高度均匀的氧化镁基弥散型核燃料芯块.

1 实验

1.1 材料

有机黏合剂聚酰胺12(东莞市金塑王塑胶原料

有限公司,1200目),氧化镁粉末(河北镁神科技有

限公司,粒径3~5μm),氧化锆(上海太上研磨科技

有限公司,粒径300μm).氧化镁微球为自制,是以

聚乙烯醇为黏结剂将氧化镁粉末制备成的.
1.2 弥散型核燃料芯块制作过程

本工作中的弥散型核燃料芯块的制备流程如图

1所示.首先以氧化镁粉末为原料制作出氧化镁微

球,再将氧化镁微球和聚酰胺12(PA12)混合,利用

SLS技术,在烧结过程中将核燃料微球放入芯块中

制作成初胚,初胚的制作过程是在一个如图2所示

的自制装置上完成的.具体的SLS过程如下:首先

在样品台铺设含有 PA12的氧化镁微球层(图3
(a)),再利用一个压制模板按压氧化镁微球层(图3
(b)),移开模板后在氧化镁微球层表面留下大小均

匀的凹坑;然后,用一束激光扫描加热氧化镁微球

层,有机黏合剂PA12熔化将带有凹坑的微球层固

定(图3(c));铺设核燃料微球,核燃料微球会自动

滚入凹坑(图3(d));重复以上步骤直到获得弥散型

核燃料芯块初胚.

图1 利用SLS技术制作弥散型核燃料芯块实验流程图

Fig.1 Flowchartofthefabricationofadispersion
nuclearfuelpelletbySLStechnology

1.3 后处理

为了去除芯块中的PA12,将核燃料芯块初胚放
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图2 核燃料芯块初胚制备装置

Fig.2 Deviceforthepreparationofnuclearfuelgreenpellet

(a)MgO/PA12layer,(b)formationofthepitsontheMgO/

PA12layer,(c)lasercalcinationoftheMgO/PA12layer,(d)

nuclearfuelmicrosphere-filledlayer

图3 SLS技术制备单层弥散型核燃料芯块示意图

Fig.3 Schematicdiagramofpreparationofalayerof
dispersionnuclearfuelgreenpelletsbySLStechnology

入热压炉(GWL-RY60T,洛阳炬星窑炉有限公司)以

10℃/min速度加热至450℃,压力为500MPa,保温

2h,缓慢降温至室温.然后,将芯块放入马弗炉烧

结,以2℃/min加热至600℃,再以5℃/min加热

至1600℃,保温3h.

2 结果与讨论

2.1 核燃料微球在芯块中的分布

核燃料芯块是由3D打印层层累积而成,为了

确保核燃料微球在整个芯块内部分布均匀,核燃料

微球在每一个单层的分布必须是均匀的.如图4所

示,在芯块初胚的制作过程中,核燃料微球在一个单

层内均匀地分布在氧化镁基质中.
核燃料芯块的初胚经过脱脂和烧结后得到的芯

块如图5所示,芯块仍然为圆柱状,在整个后处理

的过程中,芯块收缩均匀,并没有发生异常变形.芯
块中氧化镁的扫描电镜图如图6所示,经过计算发现

其密度达到2.613g·/cm-3(相对密度73th.D%),
表明芯块中仍然存在较多孔隙.

图4 弥散型核燃料芯块初胚中的一个单层光学图像

Fig.4 Opticimageofalayerofdispersion

nuclearfuelgreenpellet

图5 烧结后的芯块光学图像

Fig.5 Opticimageofsinteredpellet

为了获得芯块的内部结构,将芯块切开打磨,通
过截面图来分析核燃料微球在弥散基质中的分布情

况.图7是芯块截面图,可以发现,核燃料微球在芯

块中分布高度均匀,没有发生团聚的现象.核燃料微

球在整个芯块中所占的体积比为7.3%,保持同样

比例,用机械混合的方法将氧化镁和核燃料微粒混

合,经过压制烧结得到芯块,其内部结构如图8所

示.由图8可知,核燃料微粒在芯块中随机分布,而
且由于氧化镁颗粒和核燃料微球两者物理性质的差
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异,利用机械混合法很难两种物质混合均匀,不可避

免发生核燃料微球团聚现象.对比两种方法,发现利

用SLS技术可以显著地提高核燃料微粒在弥散型

核燃料芯块中分布均匀性.

图6 烧结后芯块中氧化镁基质的扫描电镜图像

Fig.6 SEMimageofMgOmatrixofsinteredpellet

图7 SLS技术制备的核燃料芯块内部截面光学图片

Fig.7 Opticimageofcross-sectionalviewofthe

pelletspreparedbySLStechnology

图8 机械混合法制备的核燃料芯块内部截面光学图片

Fig.8 Opticimageofcross-sectionalviewofthe

pelletspreparedinthemixingprocesses

2.2 氧化镁粒径

氧化镁作为芯块的重要组成部分,其粒径尺寸

影响核燃料芯块初胚的密度以及氧化镁颗粒在涂装

流程中的流动性.研究中,最先使用的是粒径为

5μm的氧化镁粉末,实验中发现,将氧化镁粉末

(70wt%)和PA12粉末(30wt%)混合,混合粉末

经过激光扫描得到的初胚强度过低,难以维持形状.
通过实验分析,其原因是氧化镁的粉末粒径过小,导
致其表观密度非常小,相对密度仅为12th.D%,有
机黏合剂难以将疏松的氧化镁粉末黏合到一起.同
时,由于氧化镁粉末密度过低,在后处理过程中,芯
块收缩比率变大,核燃料微球在芯块中的排布可能

由此被打乱.因此,为了提高最终芯块的性能,需要

适当提高氧化镁的粒径和密度.图9是利用微流控

技术自制的不同粒径的氧化镁微球,经过测量发现

所制作的氧化镁微球的密度为1.75g·/cm-3(相
对密度49th.D%).在初胚的制作过程中需要铺

粉,粒径过大的氧化镁颗粒会显著地降低初胚的制

作精度,综合考虑选用粒径为100μm氧化镁微球

作为弥散基质的原料.向氧化镁微球中加入粒径较

小的有机黏合剂PA12,黏合剂粉末会填充在氧化

镁微球的间隙中,提高了混合粉末的密度的同时也

保证了铺设粉末时粉末层表面的平整.
2.3 激光烧结参数和层厚

激光功率、扫描速度、扫描间距和切片厚度直接

关系到核燃料芯块初胚的强度.其中前三个参数决

定了照射区的能量密度,激光功率越大,扫描速度越

慢,扫面间距越小,则能量密度越高.通常能量密度

越大,混合粉末中的有机黏合剂交联固化的程度越

高,所形成胚体的强度越高.但是当能量密度超过一

定值后,胚体强度反而会下降,这是因为有机黏合剂

在高温下会炭化分解[10].不同的黏合剂具有不同的

热力学性质,在本次实验中使用的是热塑性结晶性

材料聚酰胺12(PA12),通过正交实验得到氧化镁

复合材料在不同激光烧结参数下的成型质量和在此

参数下的最大烧结深度,扫描间距保持73μm,试验

结果如表1所示.从表1可知,当扫描速度过大和激

光功率过低时,激光提供的能量无法使黏合剂熔化,
混合粉末无法成型;随着扫描速度减小和激光功率

的增加,材料逐渐成型,并且激光烧结深度也逐渐增

加;扫描速度最低和激光功率最大时得到最大的烧

结深度(400μm),但是此时材料表面开始出现炭化

现象.在激光烧结的过程中,烧结深度低于粉末层的
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图9 用微流控技术制作的不同粒径的氧化镁微球

Fig.9 OpticimagesofMgOmicrospherespreparedbymicrofluidics.(a)biggermicrospheres,(b)smallermicrospheres

图10 相同激光烧结参数下制备的不同单层厚度的核燃料芯块初胚

Fig.10 Opticimagesofthegreenpelletpreparedwithavariousthicknessofthelayer

厚度会导致粉末层之间的脱落,此外,需要将核燃料

微球放入氧化镁粉末层内,如果粉末层的厚度小于

核燃料微球的直径,则核燃料微球无法完全将填充

在粉末层中,因此,粉末层的厚度不能低于核燃料微

球的直径,也不能高于最大烧结深度.目前,核燃料

微球的制备研究中微球的尺寸一般在300μm 左

右,为了更为接近实际应用,实验使用300μm的微

球.通过实验结果对比发现当层厚不低于300μm
时,成型质量最高的激光烧结参数为:激光功率2.2
W,扫描速度1.5mm·s-1,扫描间距73μm.在此

烧结参数下,制作了三组不同层厚的核燃料芯块(图

10),层厚分别为200,300,400μm.从图10可以发

现,层厚为200μm 和300μm 的芯块成型质量较

高,层与层之间的间隙不明显,层厚为400μm(即最

大烧结深度)时,芯块较为脆弱,且出现轻微分层现

象,但是层与层之间仍然黏合在一起并未分离.三组

芯块都出现了炭化现象,黏合剂的炭化一定程度上

降低了胚体的成型强度,但是和传统SLS方法不同

的是胚体将通过热压的方式后处理,在压力下胚体

很容易致密化,胚体的强度只需要满足在操作转移时

不发生破裂即可,过于提高胚体的强度的意义不大.
综合考虑以上因素,最终激光烧结参数和层厚设置

为:激光功率2.2W,扫描速度1.5mm·s-1,扫描间

距73μm,层厚300μm.
表1 不同激光烧结参数制备核燃料芯块试验结果

Tab.1 Propertiesoftheas-preparedgreenpellets
underthevariouspreparationparameters

扫描速度

/(mm·s-1)
激光功率

/W

成型

质量

最大烧结

深度/μm
1.5 1 成型 100

2 1 不成型 -

3 1 不成型 -

1.5 1.5 成型 300

2 1.5 成型 200
3 1.5 不成型 -

1.5 2.2 成型,表面炭化 400

2 2.2 成型 300

3 2.2 成型 300

2.4 后处理过程

利用SLS技术制作获得的弥散型核燃料芯块

坯体是聚酰胺、氧化镁和核燃料微球的混合体,为了

获得致密的核燃料芯块,需要将初胚后处理.后处理

分为两个阶段,脱脂和烧结,其中脱脂是通过加热方

式去除初胚中的有机黏合剂.由于在加热过程中有

机物分解将产生大量气体,芯块在此过程中极易发

生扭曲变形甚至破裂.为了避免后处理过程中胚体
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的变形,研究聚焦在升温速率对核燃料芯块胚体形

变的影响,根据聚酰胺的特点采用分段式加热方式

脱脂,通过降低有机物分解速度来改善坯体变形程

度.PA12的分解温度为350~450℃,在无压力条件

下采用分段式加热方式脱脂烧结得到芯块,其内部

剖面图如图11所示.图11显示,直接将3D打印制

备的核燃料芯块初胚高温煅烧脱脂后,芯块内部存

在较多大尺寸的孔隙,这将严重影响芯块的性能.通
过分析发现研究中制作的芯块胚体中含有较多核燃

料微球,在脱脂烧结过程中核燃料微球一定程度上

阻碍了芯块的自然收缩,即使降低加热速率最终得

到的芯块内部仍然会产生较多孔隙.因此,本文使用

一种新的加热方式即热压的方法,具体操作是将芯

块胚体转移至热压炉中脱脂,黏合剂分解时胚体是

在模具内部,加热速率和黏合剂的分解速度等因素

均不会导致胚体的形变,同时高压环境也可以促进

芯块的收缩,有效避免孔隙产生.脱脂完成后,芯块

仍然处于较为疏松的状态,后续的步骤是升温到1
600℃在空气中烧结,以进一步提高芯块的密度,最
终可以得到一个致密的弥散型核燃料芯块,如图7
所示.

图11 无压力条件下脱脂烧结制备的芯块内部截面图

Fig.11 Opticimageofthepelletsintered
underpressure-freecondition

3 结论

本文提出了一种新的制备弥散型核燃料芯块的

方法,利用SLS技术提高核燃料微粒在弥散基质的

分布均匀度.成功制备并使用特定粒径的氧化镁微

球来获得较大强度的芯块初胚,同时对最优化扫描

参数和层厚进行试验探索.在芯块的后处理阶段,通
过热压方式脱脂,有效避免了芯块的变形和内部孔

隙的产生,并提高了芯块的密度.最终芯块的截面图

表明核燃料微球在芯块中的分布非常均匀,验证了

SLS技术应用于弥散型核燃料制作的可行性.依据

已获得的研究结果,设计建造快速的3D打印设备

是我们后续研究的重点,以真正实现工业规模的3D
打印技术制备弥散型核燃料芯块.
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