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摘要:板状核燃料被广泛应用于小型模块化反应堆。在核燃料元件中引入中子毒物可以实现燃料的高效使用,Hf是一

种常见的中子毒物,在该类核燃料组件中应用广泛。为保证核燃料在使用过程中的安全性,对其内部中子毒物含量的精

确检测十分重要。本研究利用瞬发伽马中子活化分析(PromptGamma-rayNeutronActivationAnalysis,PGNAA)技术

对 Hf元素进行了测量分析,基于D-T中子发生器和高纯锗探测器搭建的PGNAA装置,对 Hf板材样品展开测量,结果

显示该系统对 Hf元素的质量检测限为3.89g。同时,建立了测量装置的蒙特卡罗模拟模型,计算了中子激发产生的特

征伽马射线,计算结果与试验测量结果的偏差小于10%,验证了该模型的有效性。研究结果为将PGNAA技术应用于

核燃料元件中 Hf元素含量的定量测量提供了依据。
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  近年来,小型模块化反应堆因其灵活性与适

用性,引起了广泛关注[1]。在各种核燃料元件中,
板状燃料元件具有传热面积大、传热效率高和结

构紧凑等特点,满足小型模块化反应堆的需求[2]。
由于核燃料元件具有较高的吸收截面,通常会加

入可燃中子毒物以捕获热中子,从而使功率分布

平坦化,实现核燃料的高效利用并延长堆芯的运

行周期[3-4]。
铪(Hf)是一种常见的中子毒物,具有较强的

中子吸收能力,通常作为可燃毒物被添加到核燃

料芯块中或直接作为控制棒的材料,已被广泛应

用于轻水堆、动力堆和研究堆中[5-6]。目前,针对

Hf元 素 的 检 测 方 法 主 要 有 加 速 器 质 谱 法

(AMS)[7]、电感耦合等离子体原子发射光谱法

(ICPAES)[8]以 及 电 感 耦 合 等 离 子 体 质 谱 法

(ICPMS)[9-10]。这些方法尽管精度较高,但通常

需要在实验室环境下检测,且无法对燃料内部进

行精确测量。因此,在核燃料生产过程中,准确、
在线测量Hf含量十分重要。瞬发伽马射线中子

活化分析(PromptGamma-rayNeutronActiva-
tionAnalysis,PGNAA)是一种用于多元素分析

的无损技术,通过中子与被测样品中的核素发生

辐射俘获或非弹性散射反应,释放出具有特定能

量的特征伽马射线,通过处理伽马射线的能量和

计数实现对样品中核素的定性分析和定量分

析[11]。目前PGNAA技术已经在环境科学、危险

材料检测,以及工业材料检测等领域得到广泛

应用[12-15]。
在基于PGNAA技术的中子毒物检测方面,

张镇华等利用 AmBe中子源对Er2O3样品中的

Er元素含量进行测量,并对大体积样品检测过程

中的中子自屏蔽效应进行了分析[16]。Xie等基于

AmBe中子源对水溶液中的Gd元素含量进行了

在线监测分析研究[17]。随着中子发生器技术的



不断发展,对基于D-D和D-T中子发生器的PG-
NAA也进行了大量研究。在前期工作中,利用

基于D-T中子发生器,通过快中子激发产生的伽

马射线对Er2O3样品进行了测量,结果显示其中

子自屏蔽效应低、测量灵敏度较低[18]。本研究基

于前期搭建的PGNAA装置[19],对 Hf板状样品

进行测量,对基于热中子俘获反应测量 Hf元素

的效果进行分析。同时,利用蒙特卡罗模拟软

件搭建模型,并将测量结果与蒙特卡罗计算结

果进行对比,以期为后续装置的优化设计提供

参考。

1 试验装置及原理方法

1.1 PGNAA系统

图1为PGNAA系统示意图。本试验所采

用的D-T中子发生器由东北师范大学研制,高压

设置为75kV,离子电流为350μA。石墨反射器

的尺寸为40cm×40cm×25cm,将D-T中子发

生器装入石墨反射器中,并沿着反射器的内边界

放置。选择的慢化材料为钨、铁和聚乙烯,其厚度

分别为4、6、5cm。
本试验采用的 探 测 器 为 ORTEC 的 N 型

HPGe探测器(TRANSSPEC),其在1333keV处

图1 PGNAA系统示意图

Fig.1 SchematicdiagramofthePGNAAsystem

提供55%的相对效率和1.9keV的分辨率。探

测器用5cm厚的硼酸粉末和5cm厚铅块屏蔽,
将其放置在相对于水平轴90°的位置。板状 Hf
样品相对 HPGe探测器轴成45°放置。从样品

中心 到 聚 乙 烯 和 探 测 器 的 距 离 分 别 为 20、

15cm。

1.2 样品参数

从 Hf发射的主要瞬发伽马射线及其他特

征见表1。Hf含量主要通过177Hf(n,γ)178Hf
和178Hf(n,γ)179Hf两种反应来确定[20]。

表1 Hf样品的质量、尺寸、特征伽马射线及相应横截面

Table1 Mass,size,characteristicgammaraysandassociatedcrosssectionsofthehafniumsample

反应过程 样品质量/g 样品尺寸 特征伽马能量/MeV 反应截面/barn①

177Hf(n,γ)178Hf

178Hf(n,γ)179Hf
5.44 1.18cm×3.50cm×0.10cm 0.214

29.3±0.7

22.0±0.9

  注:①1barn=10-24cm2。

  由热中子俘获反应和超热中子俘获反应产生

的能量为E 的瞬发伽马射线的净计数为[21]

AE =ϕthermal 1+ 0.44+I
σ  f  ·

m
M NAσEεt,

(1)

式中:AE—能量为E 的瞬发伽马射线的净计数;

ϕthermal—样品内的平均热中子通量,cm-2·s-1;

I—共振积分截面,cm2;σ—吸收截面,cm2;f—超

热中子通量与热中子通量之比;m—核素的质量,

g;M—摩尔质量,g/mol;NA—阿伏伽德罗常数;

σE—能量为E 的伽马射线截面,cm2;ε—探测效

率;t—采集时间,s。

1.3 铟活化片测量

由式(1)可看出,热中子通量和超热中子

通量是计算过程中的重要参数,本工作利用铟

(In)活化片进行通量测量。为了区分中子能谱

组分,在两个铟片上分别覆盖厚度为1mm的

镉(Cd)和铝(Al)。由 于 其 中 Cd会 吸 收 热 中

子,仅允许超热中子通过;而 Al基本不吸收热

中子,因此通过覆盖 Al的铟片可得到总中子

通量,然后通过差值计算得到热中子通量。将

铟片放 置 在 聚 乙 烯 的 中 心 处,铟 片 被 辐 照 活

化,在经过冷却期后,使用放置在铅屏蔽室内
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的 HPGe探测器 对 其 进 行 分 析。铟 片 反 应 速

率(R)的计算公式为[22]S259

R= NMeλt2
NAmInfafγεγt3(1-e-λt1), (2)

式中:N—缓发伽马射线的净计数;mIn—铟的质

量,g;M—摩尔质量,g/mol;NA—阿伏伽德罗常

数;λ—衰变常数,1/s;fa—115In的丰度;fγ—缓发

伽马射线的发射几率;εγ—缓发伽马射线的探测

效率;t1—照射时间,s;t2—冷却时间,s;t3—测量

时间,s。其中,N、mIn、t1、t2、t3 通过试验测量获

得,εγ 由蒙特卡罗模拟获得。
热中子通量(ϕt)和超热中子通量(ϕe)的计算

公式为[22]S260

ϕt=
1

GthgσIn
RAl-RCd 1+ gσIn

GresIInf1+
σInw'
GresIIn    ,

(3)

ϕe=RCd

IIn
, (4)

式中:σIn—In的俘 获 截 面,cm2;IIn—俘 获 截 面

的共振积分,cm2;RAl—覆盖铝片的铟片反应速

率,1/s;RCd—覆盖镉片的铟片反应速率,1/s;

g—Westcott因子;f1—超热中子区域中探测器

对“1/v”反应截面的积分响应;w'—在超热中

子区域中探测器反应截面偏离“1/v”趋势时对

反应速率的修正因子;Gth—热中子的自屏蔽因

子;Gres—超热中子的自屏蔽因子。其中铟片的

反应速率可由公式(2)计算获得,其余参数由

相关文献查阅获得[23]。铟片的详细参数和测

量时间见表2。

1.4 蒙特卡罗模拟

GAMOS(Geant4-basedArchitectureforMedi-
cine-orientedSimulations)是一个基于Geant4工具

包的蒙特卡罗模拟框架,旨在通过用户友好的脚本

接口简化复杂物理场中的粒子输运模拟[24]。本研

究使用GAMOS6.1.0进行模拟。D-T中子发生器

模型由壁厚为0.5cm的铝圆筒组成,内部空间设

置为真空。中子源设置为各向同性的点源,可发射

出14.1MeV的单能中子。HPGe探测器模型基于

制造商提供的规格参数进行创建。利用 QGSP_

BIC_HP物理表和GENDL4.5截面数据库对中子

在材料中的输运进行模拟。

表2 铟片活化过程中的参数

Table2 Parametersusedintheactivationofindiumfoils

参数
数值

铟片+镉片 铟片+铝片

σIn/barn 166±1
Gth 0.742
Gres 0.128

g 1.0194
I/barn 2680±85

f1 0.468
w' 0.2953

λ/s-1 2.13×10-4

fa 0.957

m/g 0.84 0.90

t1/s 7200

t2/s 540 780

t3/s 1800 2400

2 结果讨论

2.1 中子通量测量结果

利用116mIn的0.417MeV缓发伽马射线特征

峰来测量热中子通量和超热中子通量。测量过程

中的重要参数及计算结果见表3,其中εγ 和fγ 如

式(2)所述,NIn+Al为覆盖铝的铟片发射缓发伽马

射线的净计数,NIn+Cd为覆盖镉的铟片发射缓发

伽马射线的净计数,通过式(3)~式(4)计算ϕt 和

ϕe。其中的不确定度主要源于伽马射线计数的统

计性误差、截面的不准确度及较低的探测效率,其
他参数的贡献可以忽略。中子通量的总体不确定

度可以通过标准程序来计算。

表3 铟活化片测量得到的热中子通量和超热中子通量

Table3 Thermalandepithermalneutronfluxesmeasuredusingindiumactivationfoils

缓发伽马射线/MeV εγ fγ NIn+Al NIn+Cd ϕt/(cm-2·s-1) ϕe/(cm-2·s-1)

0.417 0.0778 0.272 17604±132 6163±78 185.3±6.0 7.0±0.2

  D-T中子源的产额也可以通过将试验结果与

蒙特卡罗模拟相结合来计算[25-26]。为了确定D-T
中子发生器的产额,用GAMOS计算铟片内的中

子能谱,记录铟片中的中子通量,并以每个中子为

基础进行归一化,结果为5.86×10-5cm-2。然

后,将平均测量的热中子通量除以模拟值,得到
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D-T中子发生器的中子产额为(3.28±0.10)×
106s-1。

2.2 瞬发伽马射线计数的计算

通过模 拟 中 子 输 运 过 程,计 算 得 到 在 Hf
样品内的中子能谱(图2)。将中子能谱中的归

一化计数乘以D-T中子发生器的中子产额即可

得到实际的中 子 能 谱。从 能 谱 中 提 取 出 能 量

小于0.5eV的热中子通量,计算 Hf样品中的平

均热中子通量,结果为(30.4±0.9)cm-2·s-1。
根据表3可知,超热中子通量与热中子通量的比

率为0.035。

图2 Hf样品的中子能谱

Fig.2 NeutronenergyspectrumofHfsample

通过GAMOS计算沉积在锗晶体中的能力

来确定0.214MeV伽马射线的探测效率。在模

拟中,样品被定义为发射概率100%、各向同性,
并发射0.214MeV的伽马射线源。根据式(1)
计算瞬发伽马射线的计数,结果见表4,其中AEc

代表瞬发伽马射线净计数。

表4 计算得到的Hf样品0.214MeV伽马射线计数

Table4 Calculated0.214MeVgammarayscountsof
Hfsample

参数
数值

177Hf(n,γ)178Hf 178Hf(n,γ)179Hf

Eγ/MeV 0.214

Φthermal/

(cm-2·s-1)
30.4±0.9

ε 4.60×10-3

σ/barn 373±10 84±4

I/barn 7173±200 1950±120

t/s 14400

AEc 1828±100 1485±138

2.3 瞬发伽马射线能谱分析

图3展示了 Hf和本底的瞬发伽马射线谱。
本底能谱表示在不存在Hf的情况下由 HPGe探

测器记录的伽马射线谱。可以看出,热中子会与

锗晶体发生相互作用,76Ge(n,γ)77mGe反应(半衰

期52.9s)和76Ge(n,γ)77Ge反应分别会产生

0.211MeV和0.215MeV峰。它们会与 Hf的

0.214MeV特征峰发生干扰。

图3 Hf和空白样品的瞬发伽马能谱

Fig.3 Promptgamma-rayenergyspectraofHfandblanksamples

811 铀 矿 冶 第45卷 



  采用Origin软件中的高斯(Gaussian)函数

对 Hf的 特 征 峰 进 行 拟 合 分 析,其 具 体 形

式为[27]

y=y0e-
(x-μ)

2

2σ2
, (4)

式 中:x—能 量 值,MeV;y—在 能 量 值 为x处

的计数;y0—峰中心处的计数;μ—峰中心位置

的能量值,MeV;σ—标准差,MeV。选择能量

范围 为0.206~0.225MeV,利 用 线 性 基 线

模型[28]确定基线,结 果 见 图4(a);为 了 获 得

更 清 晰 的 对 比,扣 除 基 线 后 的 拟 合 见 图

4(b)。  

图4 Hf在0.214MeV处的拟合峰

Fig.4 Curve-fittedpeakofHfobservedat0.214MeV

  图4(b)中的主要参数见表5。对于 Hf的

0.214MeV特征峰,通过峰面积计算得到瞬发伽马

射线的计数AEe为3668±61。与表4中计算得到的

AEc相比,试验测得的0.214MeV瞬发伽马射线净计

数与模拟结果吻合良好,两者的偏差在10%以内。
对比结果表明,所建立的GAMOS模拟计算模型可以

应用于计算热中子激发产生的Hf的伽马射线,能够

为后续装置的优化设计提供指导。
表5 峰拟合过程中的重要参数

Table5 Importantparametersinpeakfittingprocess

特征峰能量/MeV y0 μ/MeV σ/MeV AEe

0.211 600.429 0.210 0.013 1023

0.214 2153.836 0.213 0.013 3668

0.215 1792.286 0.215 0.013 3053

  由于本试验所采用的 Hf样品很小,因此

本次可以忽略样品引起的散射干扰[29]。在以

后的研究中对较大的试验样品进行分析时,应
当考虑 样 品 散 射 对 探 测 器 中 的 中 子 的 影 响。
此外,优化 HPGe探测器的屏蔽设计应作为未

来工作的重点研究方向之一,可以考虑通过加

入吸收热中子的材料或改进 PGNAA系统的

几何配置来实现。其中,热中子屏蔽材料可以

使用富锂化合物来制造,例如LiF和Li2CO3粉
末(富含95%的6Li和5%的7Li),3cm厚度的

富锂化合物足以屏蔽 HPGe探测器免受热中

子引起的活化[30]。

2.4 质量检测限

为了评估该PGNAA系统用于测量 Hf的极

限,使用式(5)确定其质量检测限(MassDetec-
tionLimit,MDL)[31]:

mMDL =k2+2k
 B

P/mHf

, (5)

式中:k—系数(对于95%置信水平,k=1.645);

B—本底计数;mHf—Hf样品的质量,g;P—瞬发

伽马射线净计数。经过计算,Hf的质量检测限为

3.89g。
从式(5)可看出,mMDL受到瞬发伽马射线

计数、本底 计 数 和 测 量 时 间 的 共 同 影 响。其

中,测量时间是相对容易控制的参数,然而在

现场应用中,单纯延长测量时间一般难以显著

改善mMDL。因此,更有效的途径是提高瞬发伽

马射线净计数或降低感兴趣区域的本底。
在以后工作中,可以尝试使用最大产额为

9×108n/s的D-D中子发生器来建造新PGNAA
系统,本研究设计的GAMOS模型可用于设计和完
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善该PGNAA系统。从热中子通量、探测效率和伽

马射线净计数的角度,对慢化剂、样品定位和探测

器屏蔽进行优化。此外,可以使用算法来辅助,例
如采用能量加权算法可以减少康普顿连续谱的干

扰,以观察到更明显的特征峰。

3 结论

利用由D-T中子发生器和HPGe探测器组成

的PGNAA系统对Hf样品进行测量,通过试验和

GAMOS模拟对该系统的性能进行了评估。通过

In活化片测量和GAMOS模拟,计算得到了D-T
中子发生器的产额为(3.28±0.10)×106n/s。
试验得到的 瞬 发 伽 马 射 线 谱 表 明,Hf样 品 中

0.214MeV的瞬发伽马射线为主要特征峰。在测

量时间1.44×104s的情况下,该PGNAA装置

对Hf的质量检测限为3.89g。同时,GAMOS模

拟计算得到的0.214MeV瞬发伽马射线计数与

试验测量值的偏差在10%以内。
研究结果验证了基于 D-T 中子源的 PG-

NAA技术测量Hf的可行性,并建立了可靠的蒙

特卡罗模型。所建立的模型可以用于进一步优化

PGNAA装置,包括增强 HPGe探测器的屏蔽以

及提高信噪比。
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StudyontheMeasurementofHafniumUsingPromptGammaNeutron
ActivationAnalysisTechnology
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Abstract Plate-typenuclearfuelisextensivelyemployedinsmallmodularreactors wheretheincor-
porationofneutronpoisonsintofuelelementsenhancesfuelutilizationefficiency Hafnium Hf  a
commonlyusedneutronpoison iswidelyappliedinnuclearfuelassemblies Toensuretheoperational
safety theaccuratequantificationofneutronpoisoncontentisofgreatsignificance Inthisstudy the
detectionofHfwasinvestigatedusingPromptGamma-rayNeutronActivationAnalysis PGNAA  A
PGNAAsystemcomprisingaD-Tneutrongeneratorandahigh-puritygermaniumdetectorwasestab-
lishedtomeasureHfplatesamples Thesystemachievedamassdetectionlimitof3 89gforHf Fur-
thermore aMonteCarlosimulationmodelofthemeasurementsystemwasdevelopedtocalculatethe
characteristicgammaraysinducedbyneutronexcitation Thecalculatedresultsdeviatefromtheex-
perimentalmeasurementsbylessthan10% therebyvalidatingthemodel'sreliability Thesefindings
providebothexperimentalandtheoreticalsupportfortheapplicationofPGNAAtechnologyinmeas-
uringHfcontentinnuclearfuelelements 
Keywords PromptGamma-rayNeutronActivationAnalysis PGNAA  hafnium D-Tneutrongenerator 
MonteCarlosimulations neutronpoisons plate-typenuclearfuel
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