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摘 要 ：利用 MCNP4B程序，通过一个实例探讨 了钚的同位素成分及总质量测量的理论可行性． 

首先利用假想的 7射线源确定 出不同能量 7射线穿透容器的相对效率曲线；然后将实际的钚样 品 

放入容器，通过容器外各种特征 7射线强度的测量可以推算出钚的同位素成分；最后测量出系统总 

中子泄满数，便可求得钚的总质量． 
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1 引言 2 问题描述 

不可逆的核裁军过程中需要对一定类型的核弹 

头作拆卸处理 ，拆卸出来的核弹芯要装在密封的容 

器中．当容器移出拆卸工厂时必须对放在其 中的材 

料进行核查 ，以判定材料的成分和重量是否符合条 

约所规定的弹头弹芯的特性．这是不可逆裁军的一 

个重要环节．本文利用 MCNP4B程序 ，从物理原 

理上研究了利用容器外钚同位素特征 7射线和总中 

子计数来推测密封容器中钚同位素的成分及质量的 

可行性．MCNP程序系列是 Los Alamos实验室研 

制的具有当今最高水平的中子、光子、电子耦合的 

大型通用蒙特卡罗(MC)输运计算程序，非常适合 

粒子输运 、屏蔽计算等场合．MC方法也称随机抽 

样技巧，特别适合求解本身就带有随机性的物理问 

题 ，它通过直接模拟实际过程得到问题 的解，从而 

避免了由非确定性问题化为确定性问题以及求解方 

程所采用计算方法所必需作 出很多近似假设(如分 

群、离散化等)．MC方法常被称为精确方法 ，并且 

常以它的结果作为标准来衡量其他一些确定论方法 

的合理性和精确性．它的缺点是误差用概率误差表 

示 ；对大的几何形状系统或小概率事件的计算结果 

往往不太好．本文的计算表明，MCNP程序是材料 

核查中的有力工具．本文的研究对核材料探测也有 

一 定的参考价值． 

一 个圆柱形的钚样品置于圆柱形的不锈钢容器 

中央，样品半径 2 cm，高为 2O cm．容器内半径 3O 

cm，外半径 35 cm，高 35 cm，上下底厚度均为 5 

cm．样品初始时刻 的实际成分 为：。。。Pu 93．3 ， 

。Pu 6．O ，。nPu 0．44 ，O 0．255 ．样 品 的 密 

度为 19．47 g／cm。，质量为4．893 kg．要求不打开容 

器，通过(7，n)联合探测推测出某一时刻(如 10年 

后)钚的各同位素成分比及钚的总质量． 

3 理论模 型 

一 般放射性核素都有若干特征 7射线 ，设 同位 

素 i发出的能量为 E 的特征 7射线强度为 C( )， 

对应分支比为 B ，则有叫 

C( )一 N BR s ( )， (1) 

式中_『为特征 7射线能量指标 ；．=L为同位素衰变常 

数；N 为同位素核密度；s ( )为全能峰总探测效 

率，它满足 

s ( )一 s mpl ( )s．bIp( )s．nt( )s ， (2) 

式中 ￡— ( )为样品效率，考虑了样品的 自吸收； 

￡．hsP( )为吸收效率 ，考虑了容器的吸收；s ( ) 

为探测器本征效率，是指 7射线进入探测器后产生 

全能峰脉冲的概率；s。一为几何效率，是指射向探 
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测器的 7射线份额，该项与能量无关． 

同位素 i，愚的核密度比为 

由(1)式可知 变，第 i核的衰变满足如下关系： 

Nf C( )· ^·BR ·RE(E，，．) ， 

N—i一 B—R —RE丽 ’ C( )· · ；· (EJ)’ ⋯ 

其中，RE为相对效率，显见该式 中没有 ~geom的贡 

献 ， 即 

RE( ) ￡ (E，，．) 

RE(Ej) ￡ (Ej) 

~Mmple(E，，．)￡．bsD(E，．．)0_m (E，，．) 

￡一Dk( )e．b,p(Ej)0_m ( ) ‘ 

不失一般性 ，令 ￡Int(Ei)一1．这样 RE就只包 

含样品和容器的贡献． 

对钚 的同位 素而言，有 N 一N： 。+ N： 。+ 

N：柏+ N：。。，若定义同位素成分 比 

一 ， 238,239,240,241 

则有 击241一 241+鲁241+鲁241+ J J J J 
一 -,4--- + -,4 -- ㈤z．t ： —+一一  l I J N 

l ’N24l 。N l ’‘。 ⋯  

显见 ，只要计算三次同位素核密度比，便可得 

到各同位素的成分比． 

3．1 容器的相对效率 

由于 ￡一 ( )与样 品的成分和形状有关 (当样 

品几何形状比较规则时，e一 (Ej)近似与样品形状 

无关【幻)，而对探测而言，这些量恰恰是未知的．实 

际分析中，可以用迭代的办法来减少样品自吸收带 

来的误差．本文把容器和样品的吸收一起考虑 ，即 

在实际样品中放入假想 7射线辐射源(假设源强为 

1)，利用 MCNP4B可 以计算 出系统外任意点的不 

同能量的出射特征 7射线强度(点通量)．这样做的 

目的是避免样品自吸收的影响．这样 ，如果假设某 

一 特定能量 的 7射线的吸收效率为 

0Ibsp( )·￡一p( )一 1 ， 

则任意能量 E，，．相对能量 E 的效率 ，即容器相对效 

率 ，可表示为 

RE(E，，．)一 ． 

3．2 同位素成分 

钚的特征 7射线 主要来 自同位素核 的 自发衰 

警一Ai,i-．-1N 。一A~,IN ， (5) 
式中 Af．i一。一 _l- ，A 一 ， 为 i核衰变常 

数 ， _l- 为 i一1核到 i核的分支比．方程(5)的系 

数由各同位素的衰变链决定．令 r—t-- ， 为起 

始时刻，则通过逐级解方程，可得该时间间隔内如 

下形式的通解 。]： 

Ni(r)一∑Ci，j ， (6) 

式中的系数 Cf，j满足如下关系： 

c 一等 ， < 
Cl。l— Nl(O)， 

cf．j—N (o)一∑Ci i>l 

(7) 

(8) 

(9) 

求出任意时刻同位素核密度后，便可得到各个能量 

的 7射线强度．以此作为源强，用 MCNP求解光子 

输运问题 ，便可得到系统外任意点的出射 7射线强 

度 C( )，结合(3)和(4)式便可推算出同位素的成 

分比． 

3．3 同位素质量计算 

可以用迭代的方式计算同位素质量．钚的 自发 

裂变主要来 自 。Pu，已知 。Pu的自发裂变率为 R。r 

一 54 708／(kg·s)，设同位素的总质量 W 的第 愚 

(五一o，1，2⋯)次估计值为 W“’(W。’可事先估计)， 

则可引入如下关系 

w ‘ 一 Jilt ,measure 
， ( o) 

式中，R⋯ 为系统外实测的总泄漏 中子数(本文 

用 MCNP按照实际样品计算得到)， D为 W㈨所 

对应的系统净增殖．系统净增殖 M一1+G +G ， 

其中 Gf和 G 分别代表一个中子在裂变材料和非裂 

变材料中的平均增殖．当连续几次估计质量不发生 

变化时，可以认为迭代收敛． 

4 计算实例 

本文对第 2节中描述的系统做了计算．容器的 

相对效率曲线如图 1所示，图中给出了垂直于样品 

轴线、距离样品 r一60，100和 120 cm 的 3个环上 
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的相对效率曲线 ，这里假设 能量 为 0．662 MeV处 

特征 7射线的相对效率为 1．由图 1可见，不同距 

离上求得的相对效率基本上是一致的，这正体现了 

相对效率与 e。一无关． 

图 1 容器相对效率曲线 

表 1中的 3，4和 5列分别给出了采用假想 7 

源时，上述 3个圆环上的 11个特征 7射线的点通 

量计算值 ；各位置容器的相对效率基本一致，故只 

给出 r一100 cm处的值(详见表 1第 6列)． 

系统外各点的实际特征 7射线强度 C( )是以 

1O年后实际钚样品的辐射源强作输运计算得到的． 

由公式(5)可计算出 1O年后钚样品的实际同位素成 

分为： 38Pu o．004 641 ， 。。Pu 93．701 5 ， IoPu 

6．021 2 ， nPu 0．272 7 ；进一步算 出样品的实 

际质量为 4．846 kg．将此钚块置入密封容器 中作为 

待测样品，用 MCNP程序计算 出容器外样品的 7 

射线谱，其结果见表 1最后一列．然后用公式(3)和 

(4)可 推 算 出 钚 样 品 的 同 位 素 成 分 为： 。。Pu 

0．004 639 ， 。。Pu 93．732 1 ， ‘。Pu 5．990 6 ， 

nPu 0．272 6 ．最后，以此成分再对样 品作中子 

输运计算，设中子源为 们Pu的 自发裂变，计算得到 

系统泄漏的总中子 R ．一。 一3．122 9×10‘，M一 

1．980 4．表 2给出了迭代过程中估计质量的变化情 

况．由表 2可见，迭代 1O次以后 ，相邻两次估计质 

量相差很小，此时认为已经基本收敛 ，可 以停止迭 

代．取第 13次迭代值 4．825 4 kg为样品总质量的 

推测值．比较可见，利用 MCNP推算的同位素成分 

和总质量与样品实际值均吻合较好． 

表 1 容器的相对效率 

表 2 钚同位素质量迭代表 

迭代次数( ) W( ’／kg· Me ’ 迭代次数( ) W‘ ’／kg Me ) 

0(初值) 1．223 2 1．319 9 7 4．934 5 1．987 9 

1 7．317 8 2．765 9 8 4．800 4 1．971 5 

2 3．450 1 1．690 8 9 4．840 4 1．982 0 

3 5．643 9 2．203 8 10 4．814 7 1．975 2 

4 4．329 8 1．864 1 11 4．831 3 1．977 6 

5 5．119 2 2．055 2 12 4．825 5 1．977 8 

6 4．643 2 1．933 9 13 4．825 4 
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5 小结 

本文的计算结果是比较令人满意的，它说明利 

用对( ，n)联合探测推断钚 的成分和总质量在理论 
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Feasibility Analysis on Isotopic Composition and M ass 

M easurement for Plutonium 

SHI Xue-ming，LIU Cheng—an 

(Beijing Institute of Applied Physics and Computational Mathematics，Beijing 100088，China ) 

Abstract：One possible method of measurement of isotopic composition and mass for plutonium is dis— 

cussed and its feasibility in theory is demonstrated by the M CNP4B package in this paper
． The relative effi— 

ciency ratio curve for the container where the plutonium sample is put in can be computed by assigning an 

arbitrary ray source in the sample．Once the relative efficiency ratio for the container is known．the iso— 

topic components for plutonium can be induced by assigning the real ray source in the sample and analy— 

zing the characteristic ray intensity outside the container
．
Furthermore，if the tota1 neutron COunts out— 

side the container iS known，the tota1 mass of plutonium in the sample can be estimated
． 

Key words：plutonium ；characteristic ray；relative efficiency ratio curve 
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