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被动法高浓铀年龄测量技术研究
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摘要:利用 HPGe毭谱仪测量了多个年龄段的 HEU 样品,获得了样品中 N(214Bi)/N(234U)的值,
从而计算得到了 HEU 的年龄,其测量结果与参考值吻合较好。最后结合实验结果,系统分析了其

它可能用于测量高浓铀年龄的方法,并对各种方法的可行性进行了分析。结果表明,214Bi/234U 比

值法是最佳的选择。N(231Pa)/N(235U)法中对毭谱如何解谱还需作进一步研究。
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1暋引言

通过测量高浓铀的年龄可得到铀浓缩活动的相

关信息,判断是否有新的高浓缩铀(HEU)生产活

动或被测 HEU是否被替代。一般认为铀年龄是从

最后一次浓缩或化学分离至测量时的时间间隔。
核材料年龄测定的主要手段是借助于质谱仪的

化学方法[1]。但质谱法属于破坏性测量,在许多不

允许取样的情况下,这种方法是不可行的。近年来,
国外提出了运用 HPGe毭谱仪的非破坏性测量方

法,该方法是通过测量N(214Bi)/N(234U)的值来推

断 HEU 的 年 龄[1-3]。国 内 也 曾 有 人 提 出 测 量

N(231Pa)/N(235U)值的方法。
根据国内外的相关文献,测量对象通常为1g

至十几克的 HEU氧化铀粉末或100mL的硝酸铀

溶液[1-6],测量的方法均为N(214Bi)/N(234U)比值

法。1g铀样品在年龄大于20a时,测量的不确定

度为6.0%[4]。但是,未见公斤级的纯 HEU 年龄

的测量方法及结果的相关文献。
本实验室近年来开展了相关的研究工作,利用

HPGe毭谱仪测量了公斤级的纯 HEU 样品。实验

采用的是N(214Bi)/N(234U)法,测量了多个不同年

龄段的 HEU样品,获得了较好的结果。最后结合

实验结果,系统分析了其它可能用于测量高浓铀年

龄的方法与可行性比较。

2暋原理

2.1暋理论基础

目前世界各国铀浓缩采用的几乎都是气体扩散

法和离心法这两种技术。所以,假设浓缩铀中的Th
和Pa等核素都是在浓缩铀生产出来之后逐渐产生

的,这些核素在未到达平衡前其含量是随着时间增

长的,这是铀年龄测量的理论基础。实际上人们也

未在新生产的高浓铀中测到 Th和 Pa等核素。此

时,若能测出子体核素与母体核素之比,即可推算

出浓缩铀的年龄。采用毭谱法测量浓缩铀年龄被提

出来的方法主要有两种:测量N(231Pa)/N(235U)和
N(214Bi)/N(234U)的值。

2.2暋N(231Pa)/N(235U)法
235U通过如下方式进行衰变:

235U曻231Th曻231Pa曻227Ac…。

暋暋根据核衰变的指数衰减规律以及级联衰变规律

可得到各核素的量随时间变化的方程组:

dN(235U)
dt =-毸235UN(235U), (1)

dN(231Th)
dt =-毸231ThN(231Th)+毸235UN(235U),

(2)
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dN(231Pa)
dt =-毸231PaN(231Pa)+毸231ThN(231Th)。

(3)
解方程组可得:

N(231Pa)=毸235U毸231ThN0(235U)暳暋暋暋暋暋暋
e-毸235Ut

(毸231Th-毸235U)(毸231Pa-毸235U)
é

ë
êê +

e-毸231Tht

(毸235U -毸231Th)(毸231Pa-毸231Th)+

e-毸231Pat

(毸235U -毸231Pa)(毸231Th-毸231Pa

ù

û
úú) 。(4)

根据235U,231Th和231Pa的衰变常数及高浓铀年龄

小于60a,N(231Pa)可简化为

N(231Pa)
N(235U)=毸235Ut=9.85暳10-10t。 (5)

通过实验测得N(231Pa)/N(235U)的值,即可通过式

(5)算出铀年龄。

2.3暋N(214Bi)/N(234U)法

234U通过如下方式进行衰变:

234U曻234Th曻234Pa曻234U曻
230Th曻 … 曻214Bi曻 … 。

根据放射性核素的衰变规律,以及2.2中推导的公

式可得t时刻214Bi的活度:

A214Bi(t)=A226Ra(t)=A234U(0)毸230Th毸226Ra暳暋暋暋暋

e-毸234Ut

(毸230Th-毸234U)(毸226Ra-毸234U)
é

ë
êê +

e-毸230Tht

(毸234U -毸230Th)(毸226Ra-毸230Th)+

e-毸226Rat

(毸234U -毸226Ra)(毸230Th-毸226Ra

ù

û
úú) , (6)

简化后得[4]:

A214Bi(t)
A234U(0)=A226Ra(t)

A234U(0)=毸230Th毸226Rat2

2
。 (7)

3暋实验

实验使用的是 Canberra公司的便携式高纯锗

(HPGe)g谱仪,其能量分辨率见表1。它的探头为

同轴型锗探测器,灵敏区毤80mm暳30mm,可测

能量范围为45keV~7MeV。

表1暋毭谱仪的能量分辨率

能量/keV 分辨率/eV

5.9 474

122 688

1332 2080

测量的 HEU样品年龄参考值分别为30,27和

15a。测量时探头正对 HEU 样品,测量时间均为

5400s。考虑到死时间不能太大,探头与样品的距

离为60cm。图1给出了234U 的特征峰121keV 的

毭谱,图2给出了214Bi的特征峰609keV的毭谱。

图1 HEU样品的234U特征毭谱

图2 HEU样品609keV峰的毭谱

4暋结果与讨论

4.1暋N(214Bi)/N(234U)法的年龄测量结果及其分析

由式(5)与式(7)可知,测量铀年龄须测量母核

与子核数量或活度之比。利用毭谱仪进行测量时,
由于自吸收、立体角和屏蔽衰减等因素,使得不同

能量的毭射线的探测效率存在差异。测量时须对探

测器进行效率刻度,才能得到被测对象的活度。
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根据式(7)测量铀年龄时,利用相对效率自刻

度法[4-5],可以较好地解决效率刻度的问题。首先

采用 MGA++/U235 软 件 分 析 获 得 234U/235U和
235U/238U的值。再通过238U 子体234mPa测量获得

400~2000keV能量范围内毭谱仪的相对探测效率

曲线,见图3。

图3 相对探测效率拟合曲线

将214Bi的609keV毭射线的峰面积代入计算,
获得214Bi/238U的相对活度比,最后通过式(8)换算

得到214Bi/234U的值,由式(7)算得铀年龄。

214Bi
234U=

214Bi
238U

238U
235U

235U
234U

。 (8)

利用N(214Bi)/N(234U)法测量多个 HEU 样品年龄

的结果见表2。

表2暋HEU样品年龄的测量结果

序号 参考年龄/a 测量年龄/a 偏差(%)

1 30暲1 28.2暲2.1 -6.0

2 27暲1 23.0暲2.5 -14.8

3 15暲1 13.8暲4.2 -8.0

由表2可以看出,测量结果与年龄参考值的可

能的最小年龄吻合较好,但是测量结果均偏小。测

量结果均偏小的原因是:参考年龄为浓缩的时间节

点。根据本研究小组最新的研究分析来看,经过熔

炼的 HEU材料其年龄测量结果会严重偏小,因此

在下一阶段的工作中将分析熔炼对 HEU 年龄测量

结果的影响。

4.2暋其它方法可行性分析

(1)235U衰变链

选择用于计算年龄的子核主要考虑两个方面的

因素:1)半衰期是否合适;2)能否发出可测量的毭
射线。在235U衰变链中,有可能用来测量 HEU 年

龄的子核是231Pa,227Th,223Ra,219Rn和211Bi。在

246~335keV 能区内的谱线不仅复杂,而且强度

较低。将其解谱时,需要考虑的因素较多。当测量

时间延长至12h,虽然峰形的统计特征提高了,解

谱仍然具有较大难度。211Bi发出的351.06keV毭
射线,其周围虽然谱形较简单,但是该谱线被214Pb
发出的351.92keV毭射线淹没了(其强度可参考与

其活度相同的214Bi发出的609.31keV 的毭射线的

峰形)。因此,利用235U衰变链来计算 HEU年龄从

理论上是可行的,但是在实际测量、解谱中会遇到

较大的难度。
(2)238U和234U衰变链
238U衰变链中包括234U,中间的子核半衰期均

较短,很快就会达到平衡,不适合用来测量年龄。
234U的衰变后其衰变子核与母核之比随时间的变

化,理论上可用来测量年龄的核素有214Pb,210Bi
和214Bi。根据实际测量的毭谱,210Bi的265.6keV
毭射线虽然强度较高,但周围干扰较多,准确计算

其峰面积有不小的难度。214Bi的609keV这条毭射

线不仅发射率高,而且周围几乎没有干扰峰。因此

在此衰变链中,采用214Bi/234U 比值法是最好的选

择。
(3)232U和236U衰变链
236U特别是232U虽然在 HEU 中所占的比重很

少,但是如果其衰变链中能寻找到发出可测量的毭
射线的子体,同样可以用来测量 HEU 的年龄。利

用毭谱法测量236U本身就比较困难,所以不适合用

来测量年龄。百分含量在10-8量级的232U,其自身

衰变发出的毭射线同样很难测量。232U 和236U 的衰

变链中有一个共同的子体228Th,228Th的衰变子体

寿命均较短,无法用来测量 HEU的年龄。

5暋结论

通过对整个 HEU 中的各种同位素232U,235U,
236U和238U各自衰变链中可用于测量年龄的核素作

了全面的理论分析。结果认为,214Bi/234U比值法是

最佳的选择。N(231Pa)/N(235U)法中对毭谱如何解

谱还需作进一步研究。

N(214Bi)/N(234U)法测年龄准确性较好。影响

测量结果的因素较多。例如,公式近似、仪器误差、
所测 HEU均匀性等。所以有关 HEU 年龄的研究

工作仍需开展下去。
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Abstract:TheHEUsamplewasmeasuredbyHPGe毭灢spectrometry.Byanalyzingthedetected毭灢spec灢
trum,theN(214Bi)/N(234U)oftheHEUsamplewasacquired,andtheageofHEUsampleswasdeter灢
mined,whichwascoincidedwiththereferencevalue.Atlast,theotherpotentialmethodsofdetermining
theageofHEUwereanalyzedsystematically.N(214Bi)/N(234U)ismorefeasible,andalgorithmofspec灢
trum灢decompositioninN(231Pa)/N(235U)shouldbestudiedfurther.
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