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摘要：在大多数反应堆中，为了增加堆芯寿命和提高经济效益，考虑在燃料棒中掺入一部分可燃中子毒物来增

加其燃耗深度。铒（Ｅｒ）是一种常见的可燃中子毒物，为了解决这类燃料棒生产过程中Ｅｒ元素含量的在线监测

问题，使用瞬发伽马活化分析技术（ＰｒｏｍｐｔＧａｍｍａｒａｙＮｅｕｔｒｏｎＡｃｔｉｖａｔｉｏｎＡｎａｌｙｓｉｓ，ＰＧＮＡＡ）对大体积样品

进行了在线检测研究。利用镅铍（ＡｍＢｅ）同位素中子源和高纯锗搭建试验测量平台，选用氧化铒（Ｅｒ２Ｏ３）作为

样品，同时结合 ＭＣＮＰ进行模拟计算。结果显示，样品的质量和特征峰净面积在经过中子自屏蔽修正后成线

性变化关系。该平台对铒元素的质量检测限为２４．２ｇ，相对标准偏差为３．６５％，相对误差为３．４７％；准确度和

精密度受数据统计涨落的影响，后续将对设备进行优化，以增加监测准确度和精密度。研究结果证明了利用该

方法进行在线监测的可行性，并为后续使用热中子测量铒元素含量和修正大体积样品中子自屏蔽效应奠定了

基础。

关键词：瞬发伽马活化分析；同位素中子源；镅铍源（ＡｍＢｅ）；质量检测限；氧化铒；中子自屏蔽校正
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　　在核反应堆运行过程中，一般通过增加核燃

料的装载量来提高功率和延长使用寿命，但这会

使反应堆剩余反应性难以控制［１］。中子可燃毒物

因其具有较大的中子吸收截面，在吸收中子后产

物对中子“透明”或可以继续吸收中子，常被添加

至核燃料中，用于控制反应堆的剩余反应性［２］。

可燃毒物在吸收中子后逐渐减少，被其吸纳的反

应性就会逐渐释放出来，可加深燃料燃耗，进而实

现燃料的高效使用［３６］。

铒（Ｅｒ）是一种常见的中子毒物，被认为适合

用于压水堆，在核燃料内合理添加Ｅｒ２Ｏ３ 可以抑

制燃料寿命初期的大残余反应性，并在寿命结束

时达到较长的燃尽深度［７８］。为保证反应堆的使

用安全，在燃料生产过程中，需要对核燃料中的

Ｅｒ含量进行在线测量。目前，针对Ｅｒ元素的检

测方法主要有原子吸收光谱法（ＡＡＳ）、电感耦合

等离子体发射光谱法（ＩＣＰＯＥＳ）和质谱法（ＩＣＰ

ＭＳ）
［９１１］，这些方法精度较高，但通常需要在实验

室环境下进行，无法做到在线检测；而且这些方法

的穿透性较差，只能进行样品表面的测量，无法对

燃料内部进行测量。因此，对于燃料生产过程中

的Ｅｒ元素含量测量技术的研究十分重要。

瞬发γ射线中子活化分析（ＰｒｏｍｐｔＧａｍｍａ

ｒａｙＮｅｕｔｒｏｎＡｃｔｉｖａｔｉｏｎＡｎａｌｙｓｉｓ，ＰＧＮＡＡ）技术，

利用中子源产生的中子流与待测样品核素通过

热中子俘获和快中子非弹性散射反应，在极短



时间（＜１０
－１４ｓ）内产生特征γ射线，然后利用探

测器接收到的γ射线特征峰的能量和计数，实

现样品核素的定性和定量分析。相较于其他方

法，如Ｘ荧光、激光（ＬＩＦ）和 ＮＡＡ
［１２１３］，ＰＧＮＡＡ

技术可以对大体积样品进行在线、多元素的无

损检测分析，近年来被广泛用于水泥质量检测、

煤炭测量、冶金金属元素的构成和安全检查等

方面［１４１８］。

目前，有关中子毒物的测量研究主要是通过

热中子俘获反应对中子毒物进行测量，多数元素

的热中子俘获截面较大，这有利于试验的结

果［１９２３］。本研究基于ＡｍＢｅ中子源，利用热中子

与Ｅｒ元素发生俘获反应，对Ｅｒ２Ｏ３ 样品进行在

线检测分析，旨在为基于ＰＧＮＡＡ技术测量中子

毒物Ｅｒ提供依据。

１　试验部分

１．１　试验原理

利用ＰＧＮＡＡ技术对Ｅｒ元素的含量进行测

量，产生瞬发伽马射线的反应主要有２种方式，

即１６７Ｅｒ（ｎ，γ）
１６８Ｅｒ的热中子俘获反应和１６８Ｅｒ（ｎ，

ｎ’γ）
１６８Ｅｒ的快中子非弹性散射反应。在本工作

中主要利用热中子（＜０．５ｅＶ）俘获反应进行测

量，其会发射出多条特征伽马射线，其中反应截面

最大的几条伽马射线信息见表１。

表１　
１６７犈狉（狀，γ）１６８犈狉热中子俘获反应

伽马射线能量及截面

犜犪犫犾犲１　犌犪犿犿犪狉犪狔犲狀犲狉犵狔犪狀犱犮狉狅狊狊狊犲犮狋犻狅狀狅犳

１６７犈狉（狀，γ）１６８犈狉狋犺犲狉犿犪犾狀犲狌狋狉狅狀犮犪狆狋狌狉犲狉犲犪犮狋犻狅狀

伽马射线能量／ｋｅＶ 反应截面／ｂ

１８４．３ ５６．０

１９８．３ ２９．９

２８４．６ １３．７

８１５．９ ４２．５

　　由于在低能区间，伽马能谱的背景值较高，导

致测量信号的信噪比低，不便于特征峰的分析，因

此本工作选取８１５．９ｋｅＶ的伽马射线进行分析。

探测器测量到的伽马射线净面积大小可通过式

（１）计算
［２４］。

犃＝
犿
犕
犖Ａσε狋， （１）

式中：犃—核素的特征峰净面积；—中子的通量，

ｃｍ－２·ｓ－１；犿—待测核素的质量，ｇ；犕—待测核

素的 原子 量，ｇ／ｍｏｌ；犖Ａ—阿 伏 伽 德 罗 常 数，

ｍｏｌ－１；σ—中子和核素反应产生该特征峰的截面，

ｂ；ε—探测器的探测效率；狋—测量时间，ｓ。

１．２　试验装置

基于ＡｍＢｅ中子源和高纯锗探测器搭建的

试验装置见图１。一枚０．３Ｃｉ的ＡｍＢｅ同位素中

子源 放 置 于 石 蜡 屏 蔽 层 内 部，石 蜡 尺 寸 为

８５ｃｍ×８５ｃｍ×８５ｃｍ；中子源位于直径为１０ｃｍ

的准直器内，并用一层铅进行包裹，通过滑杆进行

前后调节以控制出口处的中子通量。根据前期工

作，本试验的 ＡｍＢｅ源在距离准直出口１ｃｍ中

心处的热中子通量为３５．７２ｃｍ－２·ｓ－１；在距离

５ｃｍ中心处的热中子通量为２５ｃｍ－２·ｓ－１；在距

离准直器超过５ｃｍ后，热中子通量迅速降低
［２５］。

使用的探测器为Ｏｒｔｅｃ公司的 ＨＰＧｅ探测器，工

作温度保持在１１０～１２０Ｋ，型号为ｔｒａｎｓＳＰＥＣ

Ｎ，其相对效率为５０％，在１．３３ＭｅＶ的分辨率为

２．１２ｋｅＶ。

为了提高探测器的探测效率，试验期间未对

探测器进行屏蔽。由于本试验使用的源较弱，实

际最后能到达探测器的热中子较少，对探测器的

中子损伤较低，故选择直接将探测器与ＡｍＢｅ源

呈１８０°放置
［２６］。

图１　基于犃犿犅犲中子源和高纯锗的测量装置

犉犻犵．１　犕犲犪狊狌狉犲犿犲狀狋犱犲狏犻犮犲犫犪狊犲犱狅狀狋犺犲犃犿犅犲狀犲狌狋狉狅狀

狊狅狌狉犮犲犪狀犱犺犻犵犺狆狌狉犻狋狔犵犲狉犿犪狀犻狌犿

　　样品为Ｅｒ２Ｏ３ 粉末，其具体参数见表２。将

样品放置于不同大小的聚乙烯瓶中，放置在

ＡｍＢｅ源与探测器中间，其中心与准直口和探测

器探头距离均为５ｃｍ。试验样品的单次测量时

间为３６００ｓ。
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表２　样品参数

犜犪犫犾犲２　犘犪狉犪犿犲狋犲狉狊狅犳狋犺犲狊犪犿狆犾犲

样品编号 样品直径（ｃｍ）×高（ｃｍ） 铒（Ｅｒ）元素质量／ｇ

１ ２．５×４．５ ３８

２ ３．２×４．５ ７７

３ ４．０×４．５ １０２

４ ５．０×４．５ １８８

１．３　蒙特卡罗模拟

从式（１）可看出，在样品和测量时间确定后，

影响ＰＧＮＡＡ测量结果的因素是样品内部的热

中子通量以及探测效率。由于４个样品的尺寸不

同，导致探测器对４个样品的探测效率不同。此

外，由于中子自屏蔽效应，不同样品内部的中子通

量也不一致［２７］。因此，需要对这些影响进行修正

处理。本工作利用蒙特卡罗模拟软件 ＭＣＮＰ５进

行模拟计算，截面数据库为 ＥＮＤＦ／ＢＶＩＩ．１，

通过Ｆ４卡记录样品内部的中子能谱。对于探测

效率，将样品定义为８１５．９ｋｅＶ的伽马体源，利用

Ｆ８记录卡计算。

２　结果讨论

２．１　试验伽马能谱

样品与热中子反应产生的伽马能谱和环境本

底能谱见图２（ａ）。通过其局部放大图可看出，在

Ｅｒ的特征峰（８１５ｋｅＶ）附近，样品产生的峰强度

随其质量增加而逐渐增加。在Ｅｒ的特征峰附近

有一个能量为８０３ｋｅＶ的２０６Ｐｂ特征峰，其主要来

自于试验装置中的准直体和 ＨＰＧｅ探测器屏蔽

防护材料；同时还有一个能量为８１０ｋｅＶ的５６Ｆｅ

特征峰，其主要来自于周围环境中的材料。利用

ＧＡＭＭＦＩＴ对特征峰进行拟合，以样品１为例，

拟合结果见图２（ｂ）。ＧＡＭＭＡＦＩＴ是一款由布

达佩斯中子中心研发的专业能谱分析软件，可针

对中心辐射俘获产生的瞬发伽马射线的特征峰进

行较为精确的峰拟合［２８］。

（ａ）中子激发瞬发伽马能谱；（ｂ）特征峰拟合。

图２　样品瞬发伽马能谱及其拟合结果

犉犻犵．２　犐狀狊狋犪狀狋犪狀犲狅狌狊犵犪犿犿犪狊狆犲犮狋狉犪犪狀犱犳犻狋狋犻狀犵狆犲犪犽狊狅犳狋犺犲狊犪犿狆犾犲

２．２　样品内的中子能谱

利用 ＭＣＮＰ对样品内部的中子能谱进行模拟

计算，以样品１为例，其内部中子能谱见图３（ａ）。

１６８Ｅｒ（ｎ，ｎ’γ）
１６８Ｅｒ反应也能够产生８１５．９ｋｅＶ的

特征 伽 马 射 线，该 反 应 中 子 的 阈 值 能 量 为

８９５．７ｋｅＶ。两种反应的截面见图３（ｂ）（截面数

据库为ＥＮＤＦ／ＢＶＩＩ．１）。根据样品内部中子能

谱，计算不同反应的平均反应截面；使用反应截面

和中子通量，计算不同反应的反应率，计算公

式为［２９］

犚＝∑
犻

σ（犈犻）·（犈犻）， （２）

式中：犚—反应率，中子与介质原子核发生作用的

总次数；σ（犈犻）—不同能量下的核素反应截面，ｂ；

（犈犻）—不同能量下的中子通量，ｃｍ
－２。

同样以样品１为例，ＭＣＮＰ模拟计算得到的

样品内部中子能谱为归一化计数，对其通量进行

统计。根据式（２）计算得到２种反应的反应率，结

果见表３。尽管快中子的通量比热中子通量稍

高，但Ｅｒ元素的俘获截面比非弹反应截面高，俘

７６　第４期 张镇华，等：基于瞬发伽马活化分析技术对大体积样品Ｅｒ元素的测量研究



获反应的反应率是非弹性散射的反应率的７５６

倍，因此试验测量得到的８１５．９ｋｅＶ特征射线主

要来自于热中子俘获反应。

表３　犈狉元素在不同反应下的中子通量和反应率

犜犪犫犾犲３　犖犲狌狋狉狅狀犳犾狌狓犲狊犪狀犱狉犲犪犮狋犻狅狀狉犪狋犲狊狅犳

狋犺犲犈狉狌狀犱犲狉犱犻犳犳犲狉犲狀狋狉犲犪犮狋犻狅狀狊

反应类型 中子通量／ｃｍ－２ 反应率

热中子俘获反应 ４．５２×１０－５ １．９×１０－２７

快中子非弹性散射反应 １．７２×１０－４ ２．５３×１０－３０

２．３　校准曲线

　　利用ＧＡＭＭＡＦＩＴ获取不同样品的特征峰

净面积；同时对中子自屏蔽效应和探测效率进行

修正，利用 ＭＣＮＰ计算得到不同样品内部的热中

子通量以及探测器对不同样品的探测效率，结果

见表４。将所有样品的热中子通量和探测效率归

一化到样品１的结果上，修正后的峰面积计算公

式为

犃犼犮 ＝犃犼
１

犼

ε１

ε犼
， （３）

式中：犃犼犮 —第犼个样品（犼＝２，３，４）校正后的特

征峰面积；犃犼—第犼个样品（犼＝２，３，４）的特征峰

面积；１ —样品１的热中子通量，ｃｍ
－２；ε１ —样

品１的探测效率；犼—样品犼的热中子通量，

ｃｍ－２；ε犼—样品犼的探测效率。

（ａ）样品内的热中子能谱；（ｂ）Ｅｒ元素在各能量下的反应截面。

图３　样品内的中子能谱和各能量下的反应截面

犉犻犵．３　犜犺犲狉犿犪犾狀犲狌狋狉狅狀狊狆犲犮狋狉犪犪狋狋犺犲狊犪犿狆犾犲犪狀犱狉犲犪犮狋犻狅狀犮狉狅狊狊狊犲犮狋犻狅狀狅犳狋犺犲犈狉犲犾犲犿犲狀狋

表４　样品测量特征峰面积和热中子通量

犜犪犫犾犲４　犆犺犪狉犪犮狋犲狉犻狊狋犻犮狆犲犪犽犪狉犲犪犪狀犱狋犺犲狉犿犪犾狀犲狌狋狉狅狀犳犾狌狓犲狊

样品编号 初始特征峰面积 热中子通量／ｃｍ－２ 探测效率 修正后的特征峰面积

１ ０．８４×１０３ ４．５２×１０－５ ８．２６×１０－３ ０．８４×１０３

２ １．６４×１０３ ３．９３×１０－５ ７．９３×１０－３ １．９７×１０３

３ １．６１×１０３ ３．５１×１０－５ ７．６５×１０－３ ２．２４×１０３

４ ２．８５×１０３ ３．２２×１０－５ ７．４３×１０－３ ４．４５×１０３

　　根据表４得到样品质量和其修正后的特征峰

面积的关系图（图４）。图中误差棒代表的试验误

差主要来源于测量数据的统计误差。从图中可看

出，修正后的特征峰面积与Ｅｒ的质量成线性变化

关系，线性相关系数为０．９９５。试验装置对Ｅｒ元

素的灵敏度（也就是修正后校正曲线的斜率）为

２３．５７ｇ
－１。

ＰＧＮＡＡ方法能检出的最低限制样品质量，

也就是样品的质量检测限（犕犇犔）计算公式为
［３０］

犕犇犔 ＝
犽２＋２×犽×槡犅

狊
， （４）

式中：犽—置信度因子，对于９５％置信区间，犽＝

８６ 铀　矿　冶 第４３卷　



１．６４５；狊—灵敏度，ｇ
－１；犅—核素特征峰区域内本

底面积。计算可知，该测量装置在３６００ｓ下测量

Ｅｒ２Ｏ３ 的质量检测限为２４．２ｇ。

图４　修正后特征峰面积与样品质量关系

犉犻犵．４　犚犲犾犪狋犻狅狀狊犺犻狆犫犲狋狑犲犲狀犿狅犱犻犳犻犲犱犮犺犪狉犪犮狋犲狉犻狊狋犻犮

狆犲犪犽犪狉犲犪犪狀犱狊犪犿狆犾犲犿犪狊狊

　　为获得更佳的检测限，可以使用高产额中子

发生器激发更多特征伽马射线，进而提升装置的

灵敏度。此外，考虑选择ＬａＢｒ３或ＢＧＯ等探测效

率高的闪烁体探测器获得更高的伽马计数，进而

提升测量结果的灵敏度；但由于闪烁体探测器的

分辨能力不及高纯锗探测器，因此需要进一步研

究特征峰的信息分析方法。同时，对测量装置的

布局和探测器的屏蔽防护进行优化设计，降低入

射到探测器内部的中子和本底伽马射线的数量，

以降低本底伽马射线计数，进一步提高测量效果。

２．４　精密度与准确度

选取１５０ｇ的样品作为未知样进行测量，样

品置于聚乙烯瓶中，保持高度为４．５ｃｍ，此时样

品的直径为４．５ｃｍ。对该样品进行了５次测量，

结果见表５。５次测量的相对标准偏差（犚犛犇）为

３．６５％。按照上述试验方法，利用ＭＣＮＰ程序对

该样品的探测效率和中子通量进行计算，对５次

测量结果取平均值，经过式（３）修正后，通过校准

曲线计算。推测的样品值也在表５中列出，相对

误差为３．４７％。

由于特征峰的统计误差较大，影响了精密度

和准确度。后续工作中，将对测量装置进行优化

设计，以降低本底计数；使用更高产额的中子发生

器和闪烁体探测器进行测量，提高特征峰计数，进

而得到更好的检测限；同时结合蒙特卡罗模拟计

算为实际的检测应用提供判断依据。

表５　精密度与准确度试验结果

犜犪犫犾犲５　犚犲狊狌犾狋狊狅犳狆狉犲犮犻狊犻狅狀犪狀犱犪犮犮狌狉犪犮狔

编号 特征峰面积 推测的样品值／ｇ 相对标准偏差／％ 相对误差／％

１ ２３３８

２ ２５２６

３ ２３２８

４ ２４７０

５ ２４７２

１５５．２ ３．６５ ３．４７

３　结论

基于瞬发伽马活化分析技术测量铒元素含

量，利用ＡｍＢｅ中子源和 ＨＰＧｅ探测器搭建了测

量平台，结合 ＭＣＮＰ模拟计算，获得线性较高的

校正曲线，同时计算出该套装置下质量检测限。

建立的装置在测量铒元素上具有可行性，研究结

果为热中子测量大体积含铒样品奠定了基础。
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