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分段 Χ扫描自吸收校正法分析
残渣和废物中的铀、钚含量
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叙述了用于非破坏分析残渣和废物中的铀、钚含量的分段 Χ扫描自吸收校正法 (简称分段 Χ

扫描法)。研究了分段 Χ扫描测量核工厂实物盘点中含铀、钚各类非均匀样品的刻度方法, 分析了

各种测量条件对 Χ自吸收校正及测量结果的影响。本方法与化学破坏分析法进行了比对分析, 结

果表明分段 Χ扫描自吸收校正法与化学破坏分析法的偏差为- 316 % , 在分析误差范围内符合得

很好。本分析方法成功地应用于核工厂实物盘点现场分析, 测量了 4 类中低密度含铀、钚的残渣和

废物样品, 测量结果的不确定度为 5 %。

关键词　无损分析　分段 Χ扫描　核材料管理　核废物

中图法分类号　TL 271199　TL 273

在核物料闭环衡算和控制中, 要求对核设施在生产过程中产生的大量残渣和废物中的铀、

钚含量进行准确分析。这些含铀、钚的残渣和废物是非均匀样品, 很难用取样法获得代表性的

样品进行化学破坏分析, 只能采用非破坏分析法对样品进行整体测定。这些残渣和废物样品的

基质主要是石墨、氟化钙、棉纱、抹布、橡胶等中低密度混合物, 采用分段 Χ扫描非破坏分析法

比较合适[ 1 ] , 但样品基质的密度不能太大, 否则 Χ自吸收效应将影响分析结果的不确定度。为

此, 本工作以氟化渣为对象, 研究适合于分段 Χ扫描法测量的样品基体密度范围以及样品基体

密度对测量结果的影响, 由于待测样品的几何形状很不规则, 测量中样品的刻度也是难题之

一, 本工作采用不同刻度方案, 研究不规则几何形状刻度对测量结果的影响, 试图选取最佳刻

度方案, 达到分析不确定度的目标。同时对不同核素的样品应选择何种合适的透射源、选用透

射源的哪几条 Χ能峰以及用何种数学模型来计算样品的透射率进行研究。

1　实验及结果
将已包装好的残渣或废物样品放在分段 Χ扫描测量装置的旋转平台上, 采用步进马达和
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自控系统实现样品沿径向均匀旋转、轴向自动分段, 逐段旋转扫描。通过透射源挡束开关, 定时

测出每段样品在透射源开、闭两个状态 Χ射线全能峰的原始计数率, 然后按文献[ 2 ]介绍的方

法分别作计数率损失校正和 Χ自吸收校正, 再用标样对装置的刻度因子, 计算出样品中U 或

Pu 的含量。

111　计数率校正源和透射源

11111　计数率校正源的选取　在测量含235U 和239Pu 样品时, 选择109Cd 的 88 keV Χ射线作为

计数率校正监督峰最为合适。这是因为235U 的 18517 keV Χ射线和239Pu 的 41317 keV Χ射线

与109Cd 88 keV Χ射线都同在低能区内, 相互离得不远。

11112　透射源的选取　一般对于含239Pu 样品, 透射源选取同位素75Se 比较合适; 对于含235U

样品, 透射源选取同位素169Yb 比较合适。为了使选用的透射源适用于现场测量, 本工作只选用

半衰期较长 (120 d)的 1 种同位素75Se, 既作为含235U 样品的测量的透射源, 又作为测量含239Pu

样品的透射源。由于75Se 4 条分支比较强的 Χ射线能量离235U 18517 keV Χ射线能量较远, 利

用测得的75Se 4 条 Χ射线的透射率来计算235U 18517 keV Χ射线透射率会引起较大误差。为了

研究不同透射源对含235U 样品测量结果的影响, 实验中用同 1 个含235U 的均匀样品分别采用
169Yb 和75Se 作为透射源进行比对测量。比对测量的结果表明, 两者数据仅差 015 %。

112　样品 Χ射线透射率的计算

由于 Χ射线对样品的透射率是 Χ射线能量的函数, 透射源的 Χ射线与被测样品 Χ射线的

能量不同, 两者的透射率也不同, 两者 Χ射线能量相差越大, 则透射率差别也越大。本工作选用
75Se 作为测量含235U 样品的透射源, 75Se 的 12111、13516、26416、27916 和 40011 keV 5 条 Χ射

线与235U 的 18517 keV Χ射线离得比较远, 如何从75Se 的 5 条 Χ射线的透射率比较准确地得到
235U 的 18517 keV Χ射线的透射率是值得研究的。本工作为得到235U 的 18517 keV Χ射线的透

射率, 采用 5 种数学拟合计算方案对75Se Χ射线透射率进行计算, 同时把169Yb 透射源的 17712

keV 和 19810 keV 两条 Χ射线的透射率线性内插计算出235U 的 18517 keV Χ射线透射率作为

参考标准, 与上述计算结果进行比较, 计算结果列于表 1。从表 1 可以看出, 用75Se 的 13516、

26416、27916 keV 3 个能量的 Χ射线透射率线性拟合或用 13516、26416、27916、40011 keV 4

个能量 Χ射线的透射率进行对数线性拟合, 两个结果与参考值很接近。本工作在测量含235U 样

品时, 采用75Se的 13516、26416、27916 keV 3 个能量的 Χ射线透射率线性拟合计算235U 的

18517 keV Χ射线的透射率。在测量含239Pu 样品时, 采用75Se 的 26416、27916 和 40011 keV 3

个能量 Χ射线透射率的对数线性拟合外推的方法计算239Pu 41317 keV Χ射线的透射率。

113　样品透射率 T 对测量结果的影响

分段 Χ扫描自吸收校正法只能测量中低密度样品, 对高密度的样品, 由于自吸收过大, 即

样品的透射率太小而使测量准确度受到影响。本工作研究了样品密度变化引起的 Χ射线透射

率差异对测量结果的影响。实验中, 用本方法测量了235U 含量已知的 7 个不同密度样品, 当样

品 Χ射线透射率 T ≥0108 时测量结果与参考值的偏差小于 5 % ; 当样品 Χ射线透射率 T ≤

01004 时, 测量结果与参考值的偏差达到 23 % 以上。实际测量中, 对中等密度含235U 或239Pu 两

种氟化渣样品测得的 Χ射线透射率大约为 0110—0120。因此, 从样品 Χ射线透射率的角度, 对

氟化渣这样密度的样品, 测量不确定度将小于 5 % (P = 6813 % )。
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表 1　透射源不同能量 Χ射线透射率拟合计算235U 18517 keV Χ射线透射率结果

Table 1　Calcula tion results of tran sm ission for 235U 18517 keV Χ ray

using tran sm ission ra te of 75Se source for d ifferen t Χ ray energy

计算方法
75Se 透射源 Χ射线

能量ökeV 能量ökeV 能量ökeV 能量ökeV

18517 keV Χ射线

透射率计算结果

三能量线性拟合 13516 26416 27916 012739
三能量二次拟合 12111 13516 26416 012632
三能量二次拟合 13516 26416 27916 012821
四能量线性拟合 12111 13516 26416 27916 012789
四能量线性拟合 13516 26416 27916 40011 012910
四能量二次拟合 12111 13516 26416 27916 012611
四能量二次拟合 13516 26416 27916 40011 012910
对数线性拟合 13516 26416 27916 40011 012733

参考值 11712 19810 012735

114　待测样品与标准样品几何形状的差异对测量结果的影响

　　核工厂的待测样品是很不规则的, 特别是

含235U 或239Pu 氟化渣样品, 它的形状是仿锥

形, 标样很难做到与待测氟化渣样品的形状、

体积完全一样。为了对仿锥形氟化渣样品比较

准确的刻度, 制备了 2 套不同形状的235U 标

样, 一套是直径与氟化渣样品“大头”直径相同

的圆柱标样, 另一套是形状大小完全与氟化渣

样品一样的标样。用这两套标样的刻度数据来

测定两个含235U 氟化渣实际样品, 测量结果列

于表 2。从表 2 可知, 对于这种仿锥形氟化渣

样品, 由于刻度标样与待测样品形状不一致引

起的测量结果偏差为 1 % 左右。

表 2　用 2 种不同几何形状标样刻度

测得氟化渣样品中的铀含量

Table 2　M easurem en t results of uran ium con ten t

for f luor ide slag using ca l ibra tin va lue of two

standard sam ples for d ifferen t geom etry

样品号
测量结果ög

圆柱形标样 仿锥形标样
偏差ö%

1 3148 3151 1

2 4100 4104 1

115　刻度

11511　参考标准样品　将235U 富集度约为 90 % 的硝酸铀酰溶液, 用万分之一天平称重, 用控

制电位库仑法测定总铀量, 用质谱法测定235U 的富集度, 分别制成含235U 浓度为 818725、

414361、212142、111111 和 015730 göL 5 个样品作为测定含235U 氟化渣待测样品的参考标样。

参考标样的直径与含235U 氟化渣最大直径处相同, 标样的容器材料采用 3 mm 厚的聚乙烯。对

于无规则形状的石墨块待测样品, 采用石墨粉作介质分别制成了含铀 10 g 和 40 g 两个参考标

样。这两个参考标样的外包装材料是 3 mm 厚、直径为 146 mm 的铝。对于含 Pu 氟化渣、含 Pu

棉纱和抹布废物样品, 特制了 1 个含 Pu 量为 5 g、介质为石墨粉的均匀混合参考标样, 其外包

装材料是 3 mm 厚, 直径为 100 mm 的不锈钢。

11512　刻度因子 K 的测定　对于含235U 氟化渣待测样品, 用上述 5 个硝酸铀酰标样, 在大准

直孔 (50 mm ×10 mm ×75 mm ) 和小准直孔 (10 mm ×10 mm ×75 mm ) 两个几何条件下进行

刻度。刻度时, 首先在透射源闭束状态下测量标样中235U 18517 keV 全能峰计数率, 再在透射

源开束和闭束两个状态下分别测出有标样和无标样时75Se 透射源的 Χ能谱, 然后计算75Se 的
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13516、26416 和 27916 keV 3 个能量 Χ射线的透射率, 用上述三能量线性拟合计算出235U 的

18517 keV Χ射线的透射率。

按照三维近立体角自吸收校正和内标 Χ射线计数率损失校正方法得到样品无自吸收、无

计数率损失情况下的计数率。以235U 含量 (g)为横坐标, 校正后的计数率为纵坐标, 用最小二乘

法线性拟合得到示于图 1 的刻度曲线。图 1 中, 大小 2 种准直孔刻度曲线的线性非常好, 其线

性回归值均为 01999997, 刻度因子K 值误差均为 1 % (P = 6813 % )。对含铀石墨块待测样品,

用上述 10 g 和 40 g 两个标样在大准直孔 (50 mm ×10 mm ×75 mm )条件下, 用上述刻度程序

进行刻度。对含 Pu 的氟化渣、棉纱与抹布废物样品, 由于条件限制只用了上述 5 g 的 Pu 和石

墨粉均匀混合参考标样, 在大准直孔 (50 mm ×10 mm ×75 mm )几何条件下对239Pu 41317 keV

Χ射线进行刻度。用239Pu 的 41317 keV Χ射线校正后的全能峰计数率与钚质量之比作为刻度

因子 K 值, K 值的测量误差为 115 % (P = 6813 % )。

116　分段 Χ扫描法 (SGS)与化学破坏分析法 (DA )的比对测量

为了验证本方法分析中、低密度核返料、核废物数据的准确度和可靠性, 从核工厂取了两

个含235U 氟化渣实际待测样品, 先用本方法测定两个样品中的实际含铀量, 然后把其中一个氟

化渣样品完全溶解, 采用流动注射、X 荧光和高压液相色谱 3 种化学分析方法同时进行比对分

析。3 种化学破坏法 (DA )分析结果和分段 Χ扫描法分析比对结果列于表 3。从表 3 可以看到,

非破坏法与化学破坏法的偏差为- 316 %。

图 1　235U 18517 keV Χ射线在两个不同

准直器条件下的质量刻度曲线

F ig. 1　T he m ass calib rat ion cu rves

of 235U 18517 keV Χ ray fo r tw o co llim ato r

○——大准直孔刻度曲线; ●——小准直孔刻度曲线

表 3　含235U 氟化渣非均匀样品分段 Χ扫描

法与化学破坏法分析比对结果

Table 3　The results of segm en ted gamma scann ing

assay com pared with destructive assay

分析方法 分析结果ög
分析不

确定度ö%

流动注射法 (F IA ) 3169 210

X 荧光法 (XRF) 3168 318

高压液相

色谱法 (HL C)
3156 218

DA 平均值 3164 219

分段 Χ扫描法 (SGS) 3151 510

117　样品分析

本方法成功地应用于核工厂核材料现场实物盘点分析。在核工厂现场, 分析了含235U 石墨

块、含235U 氟化渣、含239Pu 氟化渣和含239Pu 棉纱与抹布废物 4 大类样品, 总计 73 件。
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118　测量误差分析

测量误差主要来源于下列 5 个方面: 测量计数统计误差、刻度误差、自吸收校正因子

CF (A T )误差、样品容器尺寸引起的误差、样品的几何位置引起的误差。刻度误差主要来自物

料和介质的不均匀分布和标样刻度误差。上述误差采用均方和合成法, 其测量总的不确定度

为:

含235U 氟化渣和石墨块样品相对测量不确定度为 4 % (P = 6813 % ) ;

含239Pu 氟化渣和棉纱与抹布废物样品相对测量不确定度为 412 % (P = 6813 % )。

2　结论
1) 在核工厂实物盘点现场应用测量中采用盲样检验和 SGS 与DA 比对分析方法, 验证了

实物盘点现场测量的所有 73 件样品数据是准确、可靠的。

2) 适用于测量透射率 (与密度相关) 大于 0101 的所有中低密度非均匀样品, 其测量误差

与物料分布不均匀性有关。

3) 本方法如配有很合适的标样, 测量准确度还可更好。

4) 最好经过多次化学破坏法比对测量, 使其在实际应用分析中进一步扩大测量样品类型

和品种。

感谢四○四厂的王笑莲、徐向东、王福庆以及物料管理组的所有工作人员为本工作做了大

量工作, 刘大鸣、唐培家、金惠民、陈连仲为本工作提出了许多宝贵意见。
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ASSAY OF THE URAN IUM AND PL UTON IUM

CONTENT IN PROCESS RESID UES AND W ASTES USING

THE CORRECT ION FOR SAM PL E SEL F ATTENUAT ION

IN SEGM ENTED GAMM A SCANN ING SY STEM

L üFeng　Cao B in　X in B iao　Zhang W en liang　W u X in

T an Yajun　L üZhao　L i Ze　Zhu Rongbao

(Ch ina Institu te of A tom ic E nergy , P. O. B ox 275, B eij ing , 102413)

ABSTRA CT

A m ethod of the co rrect ion fo r sam p le self a t tenua t ion u sed in segen ted gamm a scanner

(SGS) is described. T he m ethod of ca lib ra t ion fo r assaying the u ran ium and p lu ton ium con2
ten ts of each ca tego ry of heterogeneou s p rocess residues and w astes in nuclear facilit ies is

stud ied. T he effect of variab le m easu rem en t param eter on m easu rem en t resu lts is a lso stud2
ied. T he m easu rem en t resu lts of SGS assay is com pared w ith tha t of the destruct ive assay

(DA ) , w h ich is a im ed at eva lua t ing SGS m ethod fo r assaying u ran ium and p lu ton ium con ten t

in p rocess residues and w astes. T he devia t ion of tw o assay resu lts is 316 %. T he SGS assay

resu lts and DA assay resu lts bo th are co incided w ell in erro r lim its. Fou r ca tego ry of hetero2
geneou s p rocess residues and w astes in nuclear facilit ies have assayed successfu lly in physica l

inven to ry. T he uncerta in ty of m easu rem en t resu lts fo r u ran ium and p lu ton ium con ten t in

p rocess residues and w astes is 5 % w ith 6813 % of confidence level.

Key words　N on2destruct ive assay　Gamm a scannn ing　N uclear m ateria ls　N uclear

w astes

沸腾传热与两相流 (第 2 版)

Bo il ing Hea t Tran sfer and Two-pha se Flow

著者: Tong L. S. 和 Tong Y. S. 。1997 年 T aylo r & F rancis 出版社出版。

本书考察了以下几个方面的进展: 池沸腾与流动沸腾; 两相流模化; 强迫对流沸腾临界的计算; 沸腾临界

或接近临界时的实验法; 流动不稳定性研究; 高于临界热流温度时的传热和沸腾装置的热力学性状计算。此

外, 书中还对液态金属沸腾研究进行了评述。

本书主要目次: 1 导论; 2 池沸腾; 3 两相流的水力学; 4 流动沸腾临界; 5 两相流的不稳定性。
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