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活化法测量中子活化在线分析系统样品处的中子能谱

王松林１，孔祥忠１，邓勇军２，拓　飞１，王　琦１，位金锋１，李永明１

（１兰州大学核科学与技术学院，甘肃 兰州７３００００；

２中国工程物理研究院核物理与化学研究所，四川 绵阳６２１９００）

摘　要：用多箔活化法测定了由ＡｍＢｅ中子源慢化屏蔽系统构成的中子活化在线分析系统样品处

的中子能谱。根据待测场点的中子注量率水平，选用了５种非裂变核材料箔，其中４种是中能区和热

区的，１种是快区的，给出了各箔片的特性参数。通过在待测场点对箔片进行辐照，并测量其生成

放射性核的γ放射性，计算出了各箔片的活化率。运用ＳＡＮＤＩＩ和ＭＳＩＴ迭代方法，解出了待测场点

的中子能谱。详细分析了数据处理过程中群截面的加工处理以及由于自屏蔽效应引起的群截面修

正问题；研究了影响解谱精度的主要因素；对解谱结果作了一定的分析讨论；并用蒙特卡

罗（ＭＣ）方法对最后的中子能谱做了不确定度分析。
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１　引言

在能源和矿业领域，需要对不同元素组成的大

块材料进行快速、非破坏性、实时在线分析，以满

足工业生产要求。中子活化分析是一种灵敏度高、

非破坏性、多元素核分析技术。中子活化分析的中

子源一般有３种：反应堆中子源、加速器中子源、同

位素中子源。同位素中子源提供的中子注量率远低

于反应堆和加速器中子源，然而它的优势是其便携

性，从而摆脱了对大型核设施的依赖［１］。由于中子

活化在线分析所利用的核反应主要是热中子俘获反

应（主要测量瞬发γ），需要对同位素中子源进行慢

化以获得较高的热中子注量。本工作采用多箔活化

法测量由ＡｍＢｅ中子源慢化屏蔽系统构成的中子活

化在线分析系统样品处的中子能谱。根据测定的样

品处的中子能谱，可以确定放样品处热中子注量率

水平，从而对样品处的中子俘获反应率有一个定性

的估计，为中子活化在线分析系统的设计提供重要

的依据。同时还可以对ＡｍＢｅ中子源慢化屏蔽系统

的设计是否达到比较好的慢化效果进行检验。

活化法［２—５］测量中子能谱是一种技术简单而又

非常实用的方法，相对于其它测量方法具有花费

少、对γ射线和阈下中子不灵敏、探测器体积小、对

待测场的干扰小等优点。

２　原理

２．１　中子活化法基本原理

活化法测量中子能谱是将一组阈值不同且已

知反应截面的活化箔片放在待测中子场进行辐照，

箔片中子活化反应的活化率将满足活化方程：

犚犻＝∫
∞

０
σ犻（犈）Φ（犈）ｄ犈，犻＝１，２，３，…，犐 （１）

其中，犐为实验中所用活化箔片的个数；犚犻为第犻个

中子活化反应的活化率（ｓ－１）；σ犻（犈）为第犻个活化箔

在中子能量为犈时的活化截面（ｃｍ２），Φ（犈）为中子

在能 量 为犈时 单 位 能 量 间 隔 内 的 中 子 注 量

率（ｎ／ｅＶ·ｃｍ２·ｓ）。

通过测量被中子辐照后的活化箔片的γ放射

性，可得到活化率实验值的表示式为

狉＝
犖γλ犃犳ｓ

犕犘η犖０犐γεγ（１－ｅ
λ狋０）ｅ－λ

（狋
１－狋０

）（１－ｅ－λ
（狋
２－狋１

））
，

（２）

犖γ为γ射线特征峰的净总计数；λ为衰变常量（ｓ
－１），

犃为激活材料靶元素的摩尔质量（ｇ／ｍｏｌ），犘为激活
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材料中靶元素的纯度，η为同位素的丰度，犕为激活

材料的质量（ｇ），犖０为阿伏加德罗常数，犐γ为γ射线

的分支比，εγ为ＨＰＧｅ探测器对γ射线特征峰的探测

效率，犳ｓ为自吸收修正系数，狋０为停止照射时刻（以

照射开始作为零时刻计算）（ｓ），狋１位测量开始时

刻（ｓ），狋２为测量结束时刻（ｓ）。

２．２　解谱原理

由式（２）计算出各个探测箔的活化率后，将其

代入式（１）对Φ（犈）求解，就是解谱过程。常用的解

谱方法有ＳＡＮＤＩＩ迭代法
［６］和ＭＳＩＴ迭代法

［７］等，

利用ＳＡＮＤＩＩ迭代法求解中子能谱的详细步骤请见

文献［３］，其基本原理为：将待测能区划分为很多个

能群，这样可以把式（１）进行离散化处理，化积分为

求和：

犚犻＝∑
犑

犼＝１

Φ犼σ犻犼Δ犈犼，

犻＝１，２，３，…，犐；犼＝１，２，３，…，犑 （３）

式中，犑为待测能区划分的能群总数，Φ犼为第犼能群

中子的平均注量率，Δ犈犼为第犼能群间隔，σ犻犼为第犻个

活化箔反应在第犼能群的平均活化截面。根据待测

中子场环境，选定一个初始中子能谱Φ
０
犼代入式（３），

并根据已知的群截面算出活化率计算值犚０犻，然后根

据式（４）对初始中子能谱Φ
０
犼进行修正，将修正后的

中子能谱重复以上过程，直到最后的中子能谱满足

结束迭代的要求为止。

Φ
犽＋１
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犽
犼ｅｘｐ
∑
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∑
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， （４）

上式中的犠犽
犻犼为第犻种核反应在第犼群的光滑权重因

子。ＭＳＩＴ迭代方法与ＳＡＮＤＩＩ是类似的，唯一不同

的是迭代公式不同，它的迭代公式为

Φ
犽＋１
犼 ＝

Φ
犽
犼

∑
犐

犻＝１

（σ犻犼／狉犻）
∑
犐
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犚犽犻
。 （５）

　　结束迭代的方法一般有３种：（１）控制活化率计

算值和实验值标准偏差小于一个预先给定值；

（２）两次迭代的活化率计算值偏差小于一个给定的

值；（３）控制最大迭代次数。这３种方法是相互独立

的，其中任何一种得到满足，即可结束迭代过程。

３　实验测量

　　实验中所用的高纯度活化材料有Ｎａ，

Ｍｎ，Ｉｎ，Ａｕ和Ｆｅ。将每种活化材料制成半径为１

ｃｍ的圆片，核反应生成放射性核素的核谱学数据列

于表１。被活化的箔片在国产ＣＨ８４０３同轴ＨＰＧｅ探

测器上进行γ能谱测量，测量前对整个测量系统进

行效率刻度。

表１　 各活化箔片的特性参数和生成放射性核素的核谱学数据

核反应 半衰期 元素纯度（％） 同位素丰度（％）γ射线分支比（％） γ射线能量／ｋｅＶ

２３Ｎａ（ｎ，γ）２４Ｎａ １４．９５９ｈ ９９．５ １００ １００ １３６８．６３３

５５Ｍｎ（ｎ，γ）５６Ｍｎ ２．５７８５ｈ ９５ １００ ９８．８７ ８４６．７５４

１１５Ｉｎ（ｎ，γ）１１６ｍＩｎ ５４．４１ｍｉｎ ９９．９９ ９５．７ ８４．４ １２９３．５４

１９７Ａｕ（ｎ，γ）１９８Ａｕ ２．６９５２ｄ ９９．９ １００ ９５．５８ ４１１．８

５６Ｆｅ（ｎ，ｐ）５６Ｍｎ ２．５７８５ｈ ９９．９ ９１．７２ ９８．８７ ８４６．７５４

　　实验待测中子场为ＡｍＢｅ中子源在慢化屏蔽体

辐照腔外２ｃｍ处即中子活化在线分析系统放样品处

的中子能谱，具体结构示于图１。由同位素中子源构

成的中子活化在线分析系统图示请见文献［８］，

ＡｍＢｅ中子源为中国原子能科学研究院在２０世

纪８０年代中期的产品。源用内径为２ｃｍ和外径

为２．６ｃｍ内长为６．３ｃｍ的铅罐密封，底面和外环面

再用０．１５ｃｍ厚的不锈钢套装并内置于有机玻璃棒

中，再套入聚乙烯环，外加含硼石蜡最后用不锈钢

包住构成８０ｃｍ×８０ｃｍ×８０ｃｍ的立方中子慢化体。
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图１ＡｍＢｅ中子源慢化装置和测量位置

（ａ）侧面图，（ｂ）正面图；单位：ｃｍ。

４　 数据处理及分析

４．１　群截面的加工处理

本次解 谱 所 用 的 截 面 数 据 全 部 来 自ＥＮ

ＤＦ／ＢＶＩ，在利用活化法进行解谱时，需要将截面

的原始数据转换为群截面数据。首先采用Ｐｒｅｐｒｏ程

序从ＥＮＤＦ格式的数据库中选出箔片完整的原始数

据，利用专用处理程序在一定误差范围内（通常

为０．１％）对原始数据进行线性化，然后进行共振重

造，即根据ＥＮＤＦ格式的数据库中提供的共振参数

得到相应的共振截面，并将得到的共振截面的贡献

加到经线性化的截面中。再进行多普勒展宽，即将

经共振重造后的截面展宽到所需要温度下的截面。

最后进行多群截面的加工处理，即选取相应的权重

谱，将得到的点截面加工为所需的６４０群截面。

上面得到的群截面为箔片无限稀释条件下的

群截面，但是在许多时候，由于实验条件的限制，

需要采用较厚的活化箔。当把有一定厚度的活化箔

放置在中子场中照射时，由于该活化箔的某些能区

中子吸收截面很大，此能区中子进入探测箔后，很

快被探测箔表面吸收，正是由于这种自屏蔽效应，

探测箔的平均有效群截面会降低。探测箔的自屏蔽

效应与探测箔的截面大小（特别是共振峰截面的大

小）及探测箔的厚度有直接的关系。由于群截面的

加工处理误差直接关系到解谱结果的准确度。因此

需要对有一定厚度的活化箔群截面进行自屏修正，

具体就是将每个能群无限稀释条件下的群截面乘以

一个自屏蔽因子，对于第犼群自屏蔽因子犌犼的值是

完全由探测片性质决定的，在各向同性的中子场

中，可得到

犌犼＝
１

τ犼

１

２
－犈３（τ犼［ ］） ， （６）

其中，τ犼为以吸收长度为单位的探测片厚度，

τ犼＝狋Σ犪，犼，狋为探测箔的厚度（ｃｍ），Σ犪，犼为探测箔材

料第犼群的宏观吸收截面（ｃｍ
－１），犈３为指数积分。

根据上式就可以解出有一定厚度的活化箔片的有效

群截面。以Ｉｎ箔为例，图２分别给出了无限稀释

的Ｉｎ箔和１．５ｍｍ厚Ｉｎ箔的１１５Ｉｎ（ｎ，γ）
１１６ｍＩｎ核反应

有效群截面。

图２１１５Ｉｎ（ｎ，γ）１１６ｍＩｎ核反应群截面的自屏修正

４．２　数据处理结果

本次解谱的中子能区是１０－１０—２０ＭｅＶ，共分

为６４０个能群，在热区和中能区内能群的个数较多，

在激发函数比较平滑的快区能群个数较少。根据

式（２）可以计算出各个探测箔的活化率（见表２），然

后在利用已经加工出来的各个箔片的有效群截面和
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表２　 实验测量活化率与计算的活化率对比

核反应 箔片质量／ｇ
活化率实

验值／（ｓ－１）

ＳＡＮＤＩＩ迭代法 ＭＳＩＴ迭代法

活化率计算值

／ｓ－１

偏差

（实验／计算）

活化率计

算值／ｓ－１

偏差

（实验／计算）

２３Ｎａ（ｎ，γ）２４Ｎａ ２．５５７９ ４．５８×１０－２２ ４．４８×１０－２２ １．０２２３ ４．４９×１０－２２ １．０２００

５５Ｍｎ（ｎ，γ）５６Ｍｎ ４．０３００ ８．４６×１０－２１ ８．０９×１０－２１ １．０４５７ ８．１９×１０－２１ １．０３３０

１１５Ｉｎ（ｎ，γ）１１６Ｉｎ １．１９１３ １．１９×１０－１９ １．１６×１０－１９ １．０２５８ １．１５×１０－１９ １．０３４７

１９７Ａｕ（ｎ，γ）１９８Ａｕ ０．５７４３ ９．６２×１０－２０ １．０３×１０－１９ ０．９３４０ １．０３×１０－１９ ０．９３４０

５６Ｆｅ（ｎ，ｐ）５６Ｍｎ １３．１９９ ２．６２×１０－２３ ２．６４×１０－２３ ０．９９２４ ２．６３×１０－２３ ０．９９６２

初始输入谱即可利用ＳＡＮＤＩＩ和ＭＳＩＴ解谱方法解

出最后的中子能谱。将解谱的结果带入式（３），可以

计算出各个箔片活化率计算值，并将其与实验值进

行比较（见表２）。图３给出了ＳＡＮＤＩＩ和ＭＳＩＴ的最

后解谱结果。

图３ＳＡＮＤＩＩ和ＭＳＩＴ迭代法解出的待测点中子能谱

４．３　误差分析及结果讨论

用活化法测量中子能谱的误差来源主要有以

下４个方面：

（１）箔片的活化率实验值测量误差，这方面的

误差包括主要包括以下４个方面：１）与探测箔核子

数计算有关的误差，包括箔片称重、同位素含量及

丰度的参考数据不准确等引入的误差，通常该项因

素对核反应率测量结果的影响小于０．５％；２）与时

间有关的误差，包括辐照时间、冷却时间、测量时

间的计时不准确以及谱仪的死时间及修正引入的误

差；３）与活性测量及计算有关的误差，包括γ谱仪

效率刻度误差、光电峰面积计算误差、光电峰计数

统计误差、γ谱仪不稳定等引入的误差，这方面的

误差在０．５％—７％之间；４）与衰变纲图有关的误

差，包括γ射线的强度与分支比、半衰期等引入的

误差，此项误差为２％。故一般情况下实验活化率的

测量误差大约在３％—１０％之间。

（２）群截面引起的误差，这个误差包括两部

分：１）所选用的评价数据本身的误差；２）群截面

加工处理过程中引入的误差。对于前者核数据的协

方差数据能够给出核数据误差的完整信息，可以

将ＥＮＤＦ格式的协方差文件转换为６４０群的群截面

协方差文件，图４给出了加工得到的１１５Ｉｎ（ｎ，γ）

１１６ｍＩｎ核反应的６４０群截面误差。群截面加工处理过

程中引入的误差，包括群截面加工处理所采用的权

重谱的误差，群内单能近似所引入的误差，有一定

厚度的活化箔自屏效应修正引入的误差等。上述因

素对每一群的影响是不一致的，通常在具有共振峰

截面附近误差较大。

图４１１５Ｉｎ（ｎ，γ）１１６ｍＩｎ反应的群截面及其误差

　　（３）初始谱引入的误差，本实验的解谱过程是

将ＭＣＮＰ４Ｃ
［９］的模拟谱作为初始谱的。由于在模拟

过程中没有好的符合实际中子源的中子能谱，故

用ＩＳＯ８５２９号标准ＡｍＢｅ中子源能谱做为模拟用的

中子源裸源能谱，这样就会引入一定的误差。在活

化箔片灵敏区域覆盖较弱的中子能区，最后的解谱

对初始谱有很大的依赖，这时初始谱的准确程度直

接影响着最后解谱的精度。

（４）解谱过程中引入的误差。解谱过程即为谱
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调整过程，根据提供的各活化箔的核反应率和核反

应截面，在初始输入谱的基础上进行调整。由于解

谱结果的不唯一性，为了使解谱结果尽量逼近真实

值，使解谱结果的不确定度尽可能小。在选用活化

箔方面，应尽量选用一组搭配较好的活化箔，使待

测的能谱段中活化箔的灵敏能区能均匀分布。

从解谱过程中和图３的解谱结果可以看出：

１）在１００—１０４ｅＶ之间中子谱出现振荡，主要是由于

在本次实验中，所采用的（ｎ，γ）活化片在此能区的

反应截面有强烈的共振峰，迭代结果谱中难免会出

现一定的起伏。另外，实验中所采用的活化箔片数

目也比较少，在此低能段无法提供详细的中子能谱

信息，若此处（ｎ，γ）反应的截面出现峰值，则对应

在谱上出现一段下凹成分，因此在实验中选用更多

的活化箔有助于提高解谱的准确度。２）本实验

中４个（ｎ，γ）反应的灵敏区域只能覆盖０—１ＭｅＶ的

解谱能区，在大于１ＭｅＶ的能区，由于待测场点的

快中子注量率很低很难使一些常用于在此能区的活

化箔片较好地活化，最后只有５６Ｆｅ（ｎ，ｐ）
５６Ｍｎ一个

活化反应来参与解谱，所以在这一能区的中子场信

息主要依靠初始谱。３）由于Ｆｅ中含有Ｍｎ杂质，

而Ｍｎ通过５５Ｍｎ（ｎ，γ）
５６Ｍｎ反应也会生成５６Ｍｎ，干

扰了原有的核反应，从而使５６Ｆｅ（ｎ，ｐ）
５６Ｍｎ的活化

率实验值偏大，最后解谱的结果在其灵敏区域

（４．２—１１ＭｅＶ）也会偏大。所以最后解出的在大

于１ＭｅＶ能区的中子能谱是非常初步的，仅供参

考。总之，根据解谱结果可以看出，在中子活化在

线分析系统样品处的中子能谱主要以中能中子和热

中子为主，这也说明图１的慢化体能够达到较好的

慢化效果。

４．４　解谱的不确定度分析

对于活化法解谱引入的不确定度，可采用蒙特

卡罗（ＭＣ）方法进行分析处理，其基本过程为：根

据各活化箔活化率的测量误差，以及各活化箔核反

应截面的不确定度，通过ＭＣ方法按随机抽样方式

抽取偏差加上原活化箔活化率及活化箔核反应截面

组成新的活化箔活化率及各活化箔核反应截面，进

行迭代解谱的不确定度计算。根据上述分析方法，

在原ＳＡＮＤＩＩ解谱程序的基础上，编写了相应的

ＭＣ谱误差分析程序，最后ＳＡＮＤＩＩ解谱各能群的

相对误差如图５所示。从图中可以看出，在（ｎ，γ）反

应的共振区（１００—１０３ｅＶ）最后解谱的不确定度较

大，这说明群截面在共振峰附近误差较大。

图５ＳＡＮＤＩＩ解谱的不确定度
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