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摘 要：根据相对效率法的原理，利用PC／FRAM分析软件，开展了用高分辨 谱仪测量密封容 

器中钚材料的同位素丰度和年龄的实验研究．研究结果表明，同位素丰度和年龄的分析精度随能 

谱测量精度的提高而提高，如果能谱的测量精度不够，通过 PC／FRAM分析得出的钚材料的同位 

素丰度和年龄有偏低的可能．因此，在能谱测量过程中，建议通过监测某个特征峰的峰面积计数 

来判定 Pu丰度和年龄的测量精度是否已满足测量要求． 
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1 引言 的 光电峰峰面积计数可以写为 

用被动探测的方法，在尽量短的时间内，准确 

探测密封在容器罐中的钚材料的特征属性，譬如质 

量、同位素丰度和钚的年龄(钚材料自 Am分离后 

的时间间隔)等，是核材料控制的一个重要技术手 

段，在防止核扩散、反恐和未来可能的核禁产、核 

裁军中有着广泛的应用前景 ‘̈引．用高分辨 谱仪 

在钚材料密封容器外一定距离处进行一定时间的测 

量，可以获得高分辨的 射线能谱，如果探测器的 

绝对探测效率已知，则可以通过解谱分析获得钚材 

料的诸多信息 j．遗憾的是，获得探测器的绝对探 

测效率需要用标准源进行刻度，这一要求在本应用 

中显然无法满足．相对效率法利用核查对象的测量 

能谱现场刻度探测器的探测效率，使得利用高分辨 

能谱核查测量密封容器中的钚材料的同位素丰度 

和年龄成为可能 · ．相对效率法的应用只要求测 

量样品的组成成分分布均匀，而对样品的形状和状 

态无任何要求． 

2 相对效率法分析钚同位素丰度和钚 

年龄的原理 

2．1 相对效率曲线 

在用高分辨 谱仪测到的 能谱中，某一能量 

c(E；)=A‘N‘￡P；占(Ef)， (1) 

式中，c(E；)为核素i发射的能量为E 的 射线J的 

光电峰峰面积计数，A 为核素 i的衰变常数(A‘： 

ln2／ ， i门是核素 i的半衰期)，N‘为核素 i的 

核子数，f为测量时间， 为核素 i发射的 射线．『 

的分支比， ( )为探测 射线能量为Ef的光电峰 

的绝对效率．对公式(I)变换形式，得到 

鹏)=[ 】×了I×[ 】' (2) 

定义相对效率为 

)： ． (3) 

相对效率是能量的函数．对于一定测量时间的 

能谱而言，选用某一核素(如 均Pu)的多条 射线的 

相对效率进行拟合，能够得到能量与相对效率的关 

系曲线，即探测器的相对效率曲线。该相对效率曲 

线和绝对效率曲线只相差一个倍数因子，因此对于 

任意两个能量 ，和 ，其绝对探测效率之比等于 

相对探测效率之比，即 

= ． ㈩  ( )一 ( ) 
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相对效率曲线和绝对效率曲线一样，在能量轴 

线上所取测量点的数量越多、间距越均匀和能量跨 

度越大，则曲线的准确性越高．但事实上，仅靠单 

一 核素是很难满足上述要求的．因此，为了分析的 

准确性，常常有必要利用所能测量到的不同核素的 

不同能量点来建立效率曲线． 

按照公式(3)的定义，对于一定测量时间的能 

谱而言，不同核素给出的相对效率曲线互相平行， 

通过适当的平移，可以将它们归一到其中的任意一 

条曲线上．最小二乘法是常用的归一方法，利用它 

可以方便地得到由多个核素给出的探测器相对效率 

曲线． 

2．2 相对效率法分析钚同位素丰度 

对于核素 i的 射线 和核素 后的 射线 m， 

根据公式(1)给出核素 i和核素 后的原子比： 

Ni
= × ×鲁× ．㈣ c( ) A‘ P； ( ) 

在相对效率曲线上，公式(5)中的绝对效率比 

(E )／e(E，)可以用相对效率比 ，(E )／ (E，)来 

代替． 

对钚材料而言，主要的同位素有瑚Pu， Pu， 

40Pu
，
24 Pu

，
24 Pu

， 24 Am和 ’u，其中 Pu的一y辐 

射最为丰富．设同位素的丰度为／=N'／N，其中Ⅳ 

为核材料的核子总数，Ⅳ 为各同位素的核子数，则 

对于纯钚材料，有： 

Pu ／~r2 Pu Pu  ̂l̂m Ⅳ Pu 
+ i+ + +—3—9pu 

+ ： 一· ． (6) + 一l · (6) 

利用测量能谱，根据公式(5)和(6)，可以算出 

各核素相对 Pu的丰度，从而推算出 Pu的丰度 

f ，继而根据公式(7)推算出其他同位素的丰度． 

Pu
． · (7) 

2．3 钚年龄的测量原理 

刚分离出来的钚，含同位素 。Pu， ’ Pu， 40Pu 

和 Pu等，但不含 ’u和 Am，随着时间的推移， 

钚材料中的 Pu衰变产生 ’u和 Am(衰变链参见 

图1) ，因此可以利用州Pu衰变过程产生的子体 

核(拼u和 Am)的放射性来推断钚自分离算起的 

年龄，简称钚年龄． u的半衰期只有 6．75 d，经 

过3_5个半衰期后就与母核 Pu达到动态平衡， 

因此用研u只能推算新分离钚的年龄(大约30 d 

内)．对于分离时间较长的钚，可用 Am的含量进 

行年龄推算． 

图1 ‘Pu衰变产生 ”U和 ‘Am的衰变链 

根据衰变链可知，在任何时刻 t，川Pu和 Am 

的核子数分别为 

N(P)=No(P)e-A ， (8) 

Ⅳ(a)= ×A~Wo(p)， (9) 

式中，P和a为分别代表同位素 Pu和川Am，N(i) 

为同位素i(P，a)的核子数，No(P)为同位素 Pu 

的初始核子数，A( )为同位素 i(P，a)的衰变常数， 

厂为 Pu衰变成子体 Am的分支比． 

由(8)，(9)式可得： 

× 。 

利用相对效率曲线，根据公式(5)可以测量出 

Ⅳ(a)／N(P)，将衰变常数A。和A 代入(10)式，可 

以推算出钚的年龄(以天为单位)为 

7 8l9．176×In 0．966 933 5× +1)． 
(11) 

3 实验测量 ． ． 

3．1 罐装钚材料同位素丰度和钚年龄的实验测量 

3．1．1 实验布局 

探测器支架呈“方桌”形，在 4个“脚”所围成 

空间的中心放置测量源，在“桌面”上挖孔，将探测 
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器的探头倒插在里面．探测器为E G&G ORTEC公 

司生产的同轴型高纯锗 射线探测器，其灵敏体积 

为( 5．38 cm×6．83 cm，相对效率为30％，对1．33 

MeV 射线的能量分辨率为1．85 keV．与探测器配 

合使用的多道分析系统为 NORMAD PLUS．测量源 

为装有钚材料的专用储存容器罐．测量采用批处 

理，每隔 100 s电脑将会按规定的文件名称序列自 

动保存一次能谱文件．实验使用 PC／FRAM分析软 

件来分析钚材料的同位素丰度和年龄． 

3．1．2 实验数据的处理 

在探测距离为 152．1 cm的位置，对罐装钚材 

料进行了长达 11 450 s(活时间为9 208 s)的能谱测 

量，获得系列能谱Pu80000--Pu80099．利用该系列 

能谱研究了测量时间对 Pu丰度和年龄测量结果 

的影响(见图2)． 

图2 测量时间对 Pu丰度和年龄测量结果的影响 

图2(b)的纵坐标给出了 Pu丰度测量值与某 
一 常数的差值，这样处理数据只是为了作脱密处 

理，并不影响研究问题的讨论．从图2可以清楚地 

看到，随着测量时间的增加，钚材料同位素丰度和 

年龄的测量标准误差逐渐减小．在测量时间达到 

4 723 s(对应能谱Pu80050)以后，挪Pu丰度和年龄 

的测量精度渐趋稳定． 

测量过程中，可以通过监测某个特征峰的峰面 

积计数来判定 Pu丰度和年龄的测量精度是否已 

满足测量要求．例如，在上例中，选取 。 Pu的主峰 

375 keV作为考察峰，在测量时间大于4 723 s的测 

量能谱 中，该峰的峰面积计数相对标准误差为 

0．14％，此时， Pu丰度和钚年龄的测量标准误差 

分别低于0．26％和0．88％． 

选取某个特征峰的峰面积作为考察对象可以回 

避测量距离和测量时间的细节．换言之，当测量距 

离较远时，测量时间可适当延长，使得测量结果满 

足要求的统计精度，反之亦然．对正放着的罐装钚 

材料，改变探测器 的探测距离 (88．9，121．4， 

152．1。175．7和201 cm)，对上述推论进行了实验 

验证．分析结果见表 1．在除 152．1 cm的其它4个 

距离的测量中，88．9和 121．4 cm的测量时间够长， 

Pu的375 keV的峰面积计数的相对标准误差不 

大于0．14％．对于测量时间不足的两个测量距离， 

表1列出了它们的最长测量时间对应能谱的分析结 

果． 

表1 丰度和年龄的分析精度与测量距离、测量时间、峰面积 

从表 1可以看到，375 keV的峰面积计数的相 

对标准误差不大于0．14％的能谱共有6个，它们的 

挪Pu丰度和钚年龄的测量精度分别好于0．28％和 

0．89％，与上述推论基本一致． 

3．2 不详特材的核查测量 

利用相对效率法，我们曾对某一存放多年的不 

详特材密封件进行过核查认证．核查实验使用了一 

台便携式N型高分辨高纯锗 谱仪．在不打开密封 

件外包装的前提下，用 谱仪对密封件进行核素分 

辨测量，定性鉴别出密封件的内装物是钚材料．之 

后，利用相对效率法，对密封件进行定量测量，分 

析删Pu丰度和钚材料年龄．定量测量时，对样品进 

行7次独立的重复测量，每次测量活时间为 2 000 

s．同位素丰度和钚年龄分析采用相对效率法，其相 

对效率曲线是对每个测量能谱的选定特征峰通过最 

小二乘法拟合得到的，拟合曲线的不同会造成重复 

测量的测量精度不同．换言之，就同位索丰度和钚 
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年龄分析而言，对每个样品的重复测量是一种不等 

精度的间接测量．实验数据列于表2． 

表 2 不详特材密封件的核查实验数据 

序号 PIl丰度／(％) 钚年龄／d 

测量值 标准差 测量值 标准差 

90．457 

90．506 

90．465 

92．653 

92．104 

89．576 

92．573 

0 755 

0 796 

0，825 

0．827 

0．756 

0．773 

0．754 

10 988．5 

12 168．7 

11 560．8 

l1 731．4 

ll 907．9 

10 729．9 

12 6o1．6 

测量结果 最佳估计值 标准不确定度 最佳估计值 标准不确定度 

91．193 0．464 ll 730．9 247．6 

从定量分析的结果来看， ’Pu丰度的测量结 

果为(91．193±0．464)％，对应的相对标准误差为 

0．51％；钚年龄的测量结果为(11 730．9±247．6) 

d，对应的相对标准误差为 2．11％． Pu 375 keV 
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