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[摘  要] 大晶粒UO₂芯块因其优异的堆内性能,可以有效提高核电站安全性。晶体点阵常数作为其微观

结构的重要参数,直接影响材料密度、热膨胀系数等关键性能指标,对优化核燃料设计和性能评估具有重

要意义。本文采用X射线衍射法对大晶粒UO₂芯块点阵常数进行精确测定,通过对比不同制样及数据处

理方法,测得普通UO₂芯块点阵常数为0.547036nm,与文献值一致,验证了测量准确性。添加0.10wt%Cr₂

O₃和0.02wt%Al₂O₃后,UO₂芯块的平均晶粒尺寸从7.60μm增至43.37μm,由于固溶效应引发晶格收缩,点

阵常数降至0.546750nm。本研究建立了高精度点阵常数的测定方法,同时揭示了掺杂剂对UO₂晶格结构

的影响,对二氧化铀其他参数测定提供了数据支持。 
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[Abstract] Large-grained UO₂ pellets exhibit superior in-reactor performance, effectively enhancing the 

safety of nuclear power plants. The lattice parameter, as a critical microstructural characteristic, directly 

influences key properties such as material density and thermal expansion coefficient, making its determination 

essential for optimizing nuclear fuel design and performance evaluation. This study employed X-ray diffraction 

(XRD) to precisely measure the lattice parameter of large-grained UO₂ pellets. By comparing different sample 

preparation and data processing methods, the lattice parameter of conventional UO₂ pellets was determined to 

be 0.547036 nm, consistent with literature values, thereby validating the measurement accuracy. Upon doping 

with 0.10 wt% Cr₂O₃ and 0.02 wt% Al₂O₃, the average grain size of UO₂ pellets increased from 7.60 

μm to 43.37 μm, while the lattice parameter decreased to 0.546750 nm due to lattice contraction induced by 

solid solution effects. This work establishes a high-precision methodology for lattice parameter determination 

and elucidates the impact of dopants on the UO₂ lattice structure, providing critical data support for further 

characterization of uranium dioxide parameters. 

[Key words] X-ray diffraction method; Large-grained uranium dioxide (UO₂); Lattice parameter; Crystal 
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引言 

大晶粒UO2芯块通过掺杂助烧剂,以增大UO2的晶粒尺寸,提高

燃料的热导率和裂变产物滞留能力。相比传统UO2芯块,大晶粒UO2

芯块具有优异的堆内性能,在提高压水堆核电站的经济性的同时,

可以有效提高其安全性,近年来受到越来越多的关注[1-2]。 

点阵常数是晶体结构的一个重要参数,精确的晶体点阵常数

测定有很多重要的应用,例如在相图研究、固溶体研究、晶体的密

度、热膨胀系数的测定、金属材料中应力的测定以及矿物学中类

质同象系列的研究等方面,均需要有精确的晶体点阵常数数据[3]。 

Mieszczynski等人通过掺杂Cr₂O₃制备出了大晶粒UO2芯块,

并研究了辐照前后UO2芯块的晶格尺寸、辐照后亚晶粒数量的变

化,研究发现UO2芯块掺杂Cr2O3晶格常数的变化,发现掺杂后UO2

芯块晶面的晶格常数由(0.5472±0.0002)nm减小到(0.5469± 

0.0002)nm。Yao等人研究了在UO2中添加TiO2能有效提高UO2芯块
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的晶粒尺寸,同时TiO2的加入会导致UO2晶格常数增大,XRD衍射

峰向低角度偏移,导致这一现象的原因是UO2化学计量比发生了

变化,部分间隙原子导致其晶格畸变。 

本文采用X射线衍射法对大晶粒UO₂芯块点阵常数进行精确

测定,通过对比不同制样及数据处理方法,研究大晶粒芯块掺杂

助烧剂后点阵常数的变化,揭示掺杂金属氧化物对原UO₂芯块微

观结构的影响,以对二氧化铀其他参数测定提供数据支持。 

1 实验材料和方法 

1.1材料和设备 

(1)UO2普通芯块,由核极UO2粉末烧结制成。 

(2)UO2大晶粒芯块,由核极UO2粉末以及添加0.10wt%Cr2O3

和0.02wt%Al2O3烧结制成。 

(3)硅粉标准物质,SMR 640f,用于校准仪器。 

(4)X射线衍射仪,丹东通达TD-3700,Cu靶。 

(5)自动金相镶样机,用于镶嵌样品。 

(6)砂轮切割机,用于切割芯块。 

(7)自动研磨抛光机,用于抛光制备的芯块表面。 

1.2实验方法 

1.2.1扫描参数 

点阵常数精确测定时,使用步进扫描,步进为0.01°,每步测

量时间为1s。作一般相分析时,使用连续扫描,步进为0.02°,每

步测量时间为0.5s。 

1.2.2样品制备 

分别使用两种制样方法进行制样,分别是镶样法和切片法,

通过实验测试两种制样方法所得样品,获得最佳制样方法。 

(1)镶样法是在自动金相镶样机中使用环氧树脂包裹芯块

样品,升温使树脂熔融,以固定芯块。然后在研磨抛光机上打磨

抛光,至芯块最大横截面。 

(2)切片法是将UO2芯块切割为厚度1.5~5mm的薄片,并使用

粘附1200目SIC砂纸的自动研磨抛光机对芯块切片进行打磨、抛

光,将多个薄片样品用橡皮泥固定后进行测试。 

1.2.3数据处理 

文献中有两种计算点阵常数的方法,分别是软件拟合计算

和直线外推计算。进行两种计算方法结果对比,获得更准确的数

据处理方法。 

(1)软件拟合法。使用软件进行精修,并计算其点阵常数,

具体过程为：在得到晶体点阵常数初值并对已有衍射线的衍射

指标作了标定的基础上,在全谱范围内选择一种衍射峰峰形函

数,把这种峰形函数所对应的峰形参数、各衍射峰的强度及晶体

点阵常数作为拟合精修参数,在全谱范围内进行拟合精修,从而

得到准确的晶体点阵常数ɑ0。 

(2)图解外推法。衍射测试中的各项几何误差,如试样透明

误差、离轴误差和零点误差等,当2θ趋于180°时,造成的误差

趋近于0,可以利用此规律进行数据处理以消除其影响。外推函

数有cos2θ,cot2θ,cosθsinθ三种,研究表明立方晶系使用

cos2θ计算具有更好的精度。 

从图谱中获取各衍射峰的衍射角度,然后利用公式外推计

算。测量试样中2θ大于90°的各衍射线的2θ值,分别求出其ɑ

值,然后以cos2θ为横坐标,ɑ为纵坐标,取点作图,外推至cos2

θ为0处,得到对应的ɑ0值。 

2 结果与讨论 

2.1样品制备对衍射图谱的影响 

样品制备是影响衍射图谱的一个重要因素。为了研究样

品的最佳制备方法,分别通过镶样和切片两种方法对样品进

行制备。首先以镶样法制备样品进行了测试,以连续扫描法,

步进0.02°,每步测量时间为0.5s的参数进行测试,测试所得

图谱如图1所示。 
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图1 镶样法制样所得衍射图 

由图1可知,使用镶样法制备样品时,在低角度时,图谱基线

过高,且当样品厚度越厚基线变高程度越大。另外,111晶面的衍

射峰角度为28.29°(标准卡片PDF#065-0285值为28.23°),这

表明衍射峰角度发生了较大偏移。这可能是镶样法制样的样品

高度较高,低角度下衍射线发生散射,导致基线偏高,影响测试

准确性。因此,需试验其他制样方法确保测试的准确性。 

因此,按照切片法制样步骤制备了样品,在相同测试条件下

进行衍射图谱测试,所得图谱如图2。 

 

图2 切片法制样所得衍射图 

由图2可知,使用切片法制样衍射图谱基线平整,111晶面的
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衍射峰角度为28.22°,角度偏差小,表明通过切片法处理样品

能获得更准确的测试结果。因此,后续采用切片法制备样品进行

测试。 

2.2二氧化铀芯块点阵常数测定 

为了精确测定二氧化铀芯块点阵常数,使用切片法制备样

品,使用步进扫描,角度增量为0.01°,每步测试时间1s,测试了

二氧化铀芯块样品20-140°全衍射峰图谱,如图3所示。 
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图3 二氧化铀芯块衍射图谱 

将图谱导入JADE软件后,搜索物相,找到对应的PDF卡片标

定样品,发现物相与UO2标准卡片PDF(#065-0285)符合,如图3所

示,表明样品为纯二氧化铀。 

根据文献描述,二氧化铀为面心立方结构,其晶胞边长ɑ

=b=c,只要计算出一条边长ɑ就可以得到二氧化铀的点阵常数。文

献中有两种计算点阵常数的方法,分别是软件拟合计算和直线

外推计算。进行两种计算方法结果对比,获得更准确的数据处理

方法。首先以软件拟合法进行计算。 

2.2.1软件拟合计算点阵常数 

使用Jade软件对衍射图谱进行拟合,峰形函数选择pseudo- 

Voigt函数,分别进行单峰和全谱拟合,结果发现拟合结果较好,

全谱直接拟合R因子为7.44%,单峰拟合R因子值为5.13%。单峰拟

合可以通过手动调整部分峰形,能得到比全谱拟合更精确的结

果,这与刘等人的研究一致[4]。通过单峰拟合后,进行Rietveld

精修并计算点阵常数。测试了三个样品,最后计算得到普通二氧

化铀芯块的点阵常数平均值为0.547036nm,与文献中的结果

0.547040nm基本一致。 

表1 二氧化铀芯块点阵常数拟合计算结果 

样品编号 1 2 3

点阵常数(nm) 0.547066 0.547050 0.546992

平均值 തܽ (nm) 0.547036

 

2.2.2图解外推法计算点阵常数 

然后以图解外推法计算二氧化铀芯块点阵常数,此方法需

要获得2θ大于90°的衍射线。表2为二氧化铀普通芯块高角度

谱线的衍射数据。通过对比Si标样在相同测试条件下2θ值实测

值和理论值,计算得到差值Δ2θ,并作Δ2θ~2θ曲线。以修正

二氧化铀的衍射2θ(衍)值,得到的修正值2θ(修),并计算修正

后的cos2θ(修)和对应的点阵常数ɑ。 

表2 二氧化铀普通芯块高角度谱线的衍射数据 

hkl h2 + k2 + ݈2 2θ(测) 2θ(修) θ(修) cos2θ(修) ɑ(Å)

511 5.20 94.043 94.043 47.022 0.465 5.470939

440 5.66 105.612 105.599 52.800 0.366 5.470602

531 5.92 112.842 112.822 56.411 0.306 5.470588

600 6.00 115.323 115.313 57.657 0.286 5.470814

620 6.32 125.903 125.891 62.946 0.207 5.470352

533 6.56 134.853 134.839 67.420 0.147 5.470556

622 6.63 138.163 138.148 69.074 0.128 5.470399

 

根据表2中的高角度谱线,绘制ɑ~cos2θ图,用图解外推法

外推到cos2θ=0(2θ=180)处确定点阵常数,确定二氧化铀普通

芯块的点阵常数ɑ0=0.547024nm。 

对比两种计算方式,发现使用软件拟合具有更准确的结果,

因此,采用软件拟合计算二氧化铀芯块点阵常数。 

2.3大晶粒芯块点阵常数测定 

2.3.1大晶粒芯块制备 

根据文献研究,通过掺杂微量添加剂可以促进UO2芯块的晶

粒长大,而促进芯块晶粒长大的机制是在烧结过程中发生了液

相烧结,即材料在烧结温度下有一部分能够熔化,形成液相。在

之后的溶解-析出过程中,作为添加剂添加的小颗粒溶解后在二

氧化铀表面析出,从而二氧化铀颗粒长大,添加剂颗粒消失,使

得二氧化铀晶粒尺寸增加。 

因此,通过在二氧化铀粉末中添加0.10wt%Cr2O3和0.02wt% 

Al2O3,烧结得到大晶粒芯块,并使用金相显微镜对添加Cr2O3和

Al2O3前后的晶粒尺寸进行了测试。经过测定,发现芯块的平均

晶粒尺寸由7.60μm增加到43.37μm,这表明添加Cr2O3和Al2O3

能够大幅增加二氧化铀芯块晶粒尺寸。 

2.3.2大晶粒芯块点阵常数测定 

为了测定添加Cr2O3和Al2O3后,大晶粒芯块点阵常数的变化,

以和普通芯块相同的实验条件测试了大晶粒二氧化铀芯块样品,

其衍射图谱如图4所示。 

由图4可知,大晶粒二氧化铀芯块衍射图谱与普通芯块样品

基本一致,但其111面衍射线角度为28.27°,相比普通二氧化铀

芯块,其衍射峰角度向高角度小幅偏移了0.04°。这可能是由于

添加的Cr和Al固溶进了二氧化铀内,形成了固溶体,导致衍射角

度偏移。 
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图4 大晶粒二氧化铀芯块衍射图谱 

根据前文结果,利用软件拟合以及晶胞精修可以获得更准

确的结果。因此,导入样品测试图谱后,进行了拟合,获得了大晶

粒芯块的点阵常数,结果如表3所示。测试了三个样品,点阵常数

平均值为0.546750nm。 

表3 大晶粒芯块点阵常数计算结果 

样品编号 1 2 3

点阵常数(nm) 0.546748 0.546744 0.546758

平均值തܽ (nm) 0.546750

 

对比大晶粒芯块和普通芯块点阵常数,发现大晶粒芯块的

点阵常数(0.546750nm)低于普通UO2芯块点阵常数(0.547036 

nm),这是由于大晶粒芯块中添加了少量的Cr2O3和Al2O3,Cr³⁺

(0.0615nm)和Al³⁺(0.0535nm)的离子半径小于U⁴⁺(0.089nm),

在烧结过程中,添加的Cr2O3和Al2O3小颗粒发生溶解,然后在二

氧化铀表面析出,过程中溶质原子进入晶格,导致产生晶格畸变

和晶格收缩,使大晶粒芯块UO2点阵常数降低。 

3 结论 

本文通过Ｘ射线衍射法精确测定了大晶粒UO2芯块点阵常

数,并分析了掺杂Cr₂O₃和Al₂O₃对UO2晶格结构的影响。主要结

论如下： 

(1)对比了镶样法与切片法的测试效果,发现切片法制备的

样品衍射图谱基线更平整,衍射峰角度偏移更小,表明切片法制

样测试结果更具准确性。 

(2)通过对比软件拟合法与图解外推法,发现软件拟合法结

果更精确,并利用软件拟合法计算得到普通UO₂芯块点阵常数为

0.547036nm,与文献值0.547040nm一致,表明芯块点阵常数的测

试方法准确。 

(3)添加0.10wt% Cr₂O₃和0.02wt%Al₂O₃后,得到平均晶粒

尺寸为43.37μm的大晶粒UO₂芯块,测得其点阵常数相比普通芯

块降低为0.546750nm。原因是Cr和Al的离子半径小于U,在烧结

过程中产生固溶后Cr和Al原子进入UO2晶格,导致整体晶格收缩,

验证了添加剂通过固溶效应改变晶格结构的机理。 
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