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摘要!建立了用$能谱法测定铀年龄的方法%用低本底高分辨$谱仪通过测定)+#F6&)!#W活度比得到高浓铀样品

的年龄’由于采用了内部效率自刻度%因此%该方法不受样品物理形态和几何形状的限制%也不需要用标准样品

对系统进行效率刻度’对硝酸铀酰样品的铀年龄测量结果为+*’"""#’+̂ $年%与样品实际年龄的相对偏差为

d#’*̂ %误差主要来源于)!#W&)!@W比值的测量误差’
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!!铀样品的年龄是指其最后一次浓缩或化学分
离到测量时的时间间隔%它是核材料的动态指纹%
是人们关注的重要特性之一’在军控核查和核材
料反走私的活动中%通过测量核材料的年龄%可以
对核材料进行溯源%具有重要的实际应用价值’
测定浓缩铀年龄的方法包括用质谱法测定

)!"O7&)!#W含量比和用高分辨$谱仪和#谱仪测

量)!+A0&)!@W 含量比获得铀材料年龄%这两种方
法属于破坏性分析方法%需对样品进行化学处理
或分离)+>@*’近两年%(U-;3/等)M>=*提出了用$能
谱法测定)+#F6&)!#W活度比来得到铀年龄%这种方
法属于非破坏性分析方法%相对快捷+简便%不需
对样品进行化学处理%也不需要标准参考物质进
行刻度%并且能对不同物理形态和几何形状的铀



样品进行年龄测定!适用性较强"

;!基本原理

铀材料在经过转化#浓缩并最终得到浓缩铀
产品的过程中!所有子体核素已经被全部除去!因
此!浓缩铀产品中铀的子体核素都是浓缩后新生
长出来的"在铀的浓缩过程中!伴随着)!@W的富
集!)!#W也在增加$通常)!#W的量为)!@W的+̂ 左
右%" 由 于 天 然 核 素 )!*W 的 半 衰 期 很 长
$#’#M*!N+"?0%!在高浓铀产品中由)!*W衰变产
生的)!#W 与浓缩过程所产生的)!#W 相比可以忽
略"因此!铀年龄的测定可以通过测定)!#W的子
体核素)+#F6与)!#W 的活度比来得到"由衰变链
可看到!)!#W通过)衰变到)!"O7!再衰变至))M50!
))M50通过!个短寿命的核素衰变至)+#F6!由于
))M50的半衰期$+’M"N+"!0%要比后面子体核素
)))5/!)+#AZ!)+*A%和)+#F6的半衰期长得多!在大
约#周后!))M50的衰变将会与其子体核素的衰变
达到长期平衡!在没有氡气泄漏的情况下!可以认
为))M50与)+#F6的活度是相等的"由放射性衰变
理论 可 知!在 平 衡 后 0 时 刻!)+#F6的 活 度

9$)+#F6%0与)!#W的活度有如下关系&

9$)+#F6%0 39$))M50%0 39$)!#W%"+)+!7

’ 3B[$8++0%
$+)8++%$+!8++%4

3B[$8+)0%
$++8+)%$+!8+)%4

3B[$8+!0%
$++8+!%$+)8+!%

(" $+%

式中&9 $)!#W%" 为0_"时刻)!#W 的活度)++!

+)!+! 分别为)!#W!)!"O7与))M50的衰变常数)0
为铀样品的年龄"
由于++!+)!+!1+!9 $)!#W%"_9$)!#W%0!

式$+%可以在0_"时刻进行泰勒展开&

9$)+#F6%0 39$))M50%0 39
$)!#W%"
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通过$能谱法测定)!#W与)+#F6的活度比!然后由
式$)%计算出铀年龄0"
利用内部效率自刻度进行)+#F6+)!#W活度比

的测定有)种方法"一是对测得的样品能谱在

+)""+""+f3$内进行相对效率拟合!然后由测
得的)!#W 和)+#F6的特征$射线峰面积直接得
到)+#F6+)!#W活度比!这种方法由于对相对效率曲

线拟合的精度较差!因此!年龄测量的误差较大"
另一种方法是对不同测量条件下的$能谱!分别
进行其相对效率曲线拟合!并由此求得)!#W+)!@W
和)+#F6+)!*W活度比!然后再求出)+#F6+)!#W 的活
度比"本工作仅对后一种方法进行介绍!为此需
对公式$)%进行变换!得到下式&

9$)+#F6%
9$)!#W%3

’$9$
)!#W%

9$)!@W%
%7

$9$
)!@W%

9$)!*W%
%7 +
9$)+#F6%+9$)!*W%

(8+" $!%

式中!)!#W+)!@W 的活度比利用)!@W 的+#!’*!

+M!’!!+*@’=!)"@’!f3$射线峰来获得相对效
率拟合曲线$(_9cL+HcL)H)%后由下式求出&

9$)!#W%
9$)!@W%3

M+)"/?+L+)"/?
>+)"/?

" $#%

式中!9表示活度)M+)"/?为)!#W+)"’?f3$射线峰
的强度)L+)"’?为)!#W+)"’?f3$$射线峰的发射
几率)>+)"’?为+)"’?f3$处的相对效率函数"

)!@W+)!*W的活度比则直接由分析软件AX+

I5C]分析得到"
)+#F6+)!*W 活度比是利用从)!#A08$射线峰

$=MM’!=!+"""’??!++?!’M?!+=!=’==!

+*!+‘!Mf3$%获得的相 对 效 率 曲 线 由)+#F6
M"?‘!f3$ 特征峰来确定"假设)!#A08 和其母
体)!*W 已经达到平衡!则它们的活度是相等的"
类似公式$#%可得到如下公式&

9$)+#F6%
9$)!*W%3

MM"?/!+LM"?/!
>M"?/!

$@%

式中!9为活度)MM"?/!为)+#F6M"?’!f3$射线峰的
强度)LM"?/!为)+#F6M"?’!f3$$射线峰的发射几
率)>M"?’!为M"?’!f3$处的相对效率函数"

=!实验部分

=<;!样品
共对)个样品$W!H* 粉末和硝酸铀酰%的铀

年龄进行了实验测定!)个样品)!@W 丰度均为

?"̂ !铀质量分别约为@U和+=U"硝酸铀酰样
品最后一次分离时间为+?**年!月+@日"

=<=!测量装置
测 量 装 置 是 以 美 国 X0//Z3..0 公 司

SR]+"")+">JGF>K$型同轴 DAS3A型为主探
测器的低本底$谱仪!晶体尺寸为$*+’=88N
+"+‘@88!相对效率为++@’=̂ !@"")"""f3$
能区内每分钟积分本底计数为++’")个"
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=<>!测量方法
调节谱仪增益!并在不同距离上对样品进行

测量"第+次测量的能量范围为""+")#f3$!
增益为"’+)@f3$#道$符合AX#I5C] 分析要
求%!在样品和探头间加+88厚铜和+88厚镉
作吸收体!调节样品到探头的距离!使测量死时间
小于+@̂ !测量时间选取应使+)"‘?f3$峰面积
统计误差小于 )̂ 为宜!获得的能谱将用于
)!#W#)!@W!)!@W#)!*W活度比的分析&第)次测量
的能量范围取"")!""f3$!以便获取)!*W的子
体核素)!#A08 的$能量峰!测量时在样品和探头
间加入#88铅做吸收体!测量时间一般在#*7
以上!应使得)!*W的子体核素)!#A08 的$能量峰

=MM’!=!+"""’??!++?!’M?!+=!=’==!+*!+’!M
f3$统计误差越小越好!获得的能谱将用于分
析)+#F6#)!*W的活度比"

>!实验结果

对测得的)!@W 的$射线峰+#!’*!+M!’!!

+*@’=!)"@’!f3$进行二次多项式拟合!得到相
对效率曲线示于图+"同时!利用二次多项式拟
合)!*W 的子体核素 )!#A08 的能量峰 =MM’!=!

+"""’??!++?!’M?!+=!=’==!+*!+’!Mf3$!
得到的相对效率曲线示于图)"
根据对)!#W+)"’?f3$及)+#F6M"?’!f3$特

征$射线的测量结果!由第一次测量的相对效率
曲线$图+%及公式$#%可计算得到)!#W#)!@W活度
比!并由AX#I5C] 计算得到的)!@W#)!*W 活度
比!再由第)次测量的相对效率曲线$图)%及公
式$@%计算得到)+#F6#)!*W活度比!代入公式$)%!
即可得到铀样品的年龄"对W!H* 粉末和硝酸铀
酰样品测得的铀年龄列于表+"表+中活度比是
在同一条件下多次测量结果的平均值$W!H* 粉
末样品)+#F6#)!* W 活度比测量次数为 ) 次!
)!@W#)!*W和)!#W#)!@W的活度比测量次数均为!
次&硝酸铀酰样品)+#F6#)!*W活度比测量次数为!
次!)!@W#)!*W和)!#W#)!@W 的活度比测量次数均
为#次!括号内为测量结果相对标准偏差%"

图+!探测器低能部分相对效率曲线

I6U’+!53&0:6<33116263/2;2-.<31%.

&%\3/3.U;%1DAS343:32:%.

图)!探测器高能部分相对效率曲线

I6U’)!53&0:6<33116263/2;2-.<3

6/76U7>3/3.U;.3U6%/1%.DAS343:32:%.

表+!样品测量结果

O0Z&3+!]309-.383/:.39-&:91%.:\%908[&39

样品$K08[&39%
活度比$C2:6<6:;.0:6%9%

)+#F6#)!*W )!@W#)!*W )!#W#)!@W
年龄$CU3%#0

W!H*粉末$A%\43.% !’=!N+"d!$)’?*̂ % M+’*$’"’+̂ % #"’*"$)’*#̂ % )=’)@$!’"̂ %

硝酸铀酰$DRW% +’@*N+"d!$#’!!̂ % M#’#$’"’+̂ % !*’""$!’=?̂ % +*’""$#’+̂ %

?!结果和讨论

硝酸铀酰样品的测量时间为)""=年)月!则
样品测量时的实际年龄为+*’?0!由表+可以看

出!测量结果与实际年龄的相对偏差为d#’*̂ "
各表中!年龄结果的相对标准偏差包含了相对效
率拟合的相对标准偏差’活度比值测量的相对标
准偏差和特征峰面积的相对标准偏差!最后进行
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误差传递得到!其中质谱与$谱仪结合法测定年
龄结果的相对标准偏差还包括了质谱测量结果的

相对标准偏差"

W!H* 粉末样品具体年龄不清楚!在)""+
年!何周国#*$对该 W!H* 粉末样品进行了年龄测
定!利用)和$能谱法测量)!@W%)!+A0来推算铀年
龄!其)!+A0的回收率为?"̂ !测得的年龄结果为

))’+0!不确定度为+"̂ &在)""@年!对该样品采
用$能谱法!在+)""+""+f3$进行相对效率曲
线拟合!由)!#W 和)+#F6的特征$射线峰直接得
到)!#W%)+#F6的活度比!进而得到年龄值!测量结
果约为)M’M0#?$"将!种结果都归一到)""M年

+)月的年龄后其结果示于表)!由表)数据可以
看到!!种方法测量结果符合很好"

表)!铀’W!H* 粉末(年龄的!种方法测量结果比较

O0Z&3)!CU3%10/W!H*[%\43.908[&38309-.34Z;:7.3346113.3/:83:7%49

测量日期

’]309-.83/:E0:3(

方法

’]309-.83/:83:7%49(
年龄’CU3(%0

归一到)""M年+)月的年龄

’W/6:0.;0U3:%E3238Z3.!)""M(%0

)""+ )!$能谱法’)!$>9[32:.%83:.;( ))’+’+"̂ ( )=’M

)""@>++ $能谱法’$>9[32:.%83:.;(+( )M’M’*̂ ( )=’M

)""M>+) $能谱法’$>9[32:.%83:.;()( )=’!’!̂ ( )=’!

!!!注’(%:3()+(全能谱相对效率拟合’P/:.6/9623116263/2;20&6Z.0:6%/1%.:73\7%&3U0880>9[32:.%83:.;(

)(分段相对效率拟合’本工作(’P/:.6/9623116263/2;20&6Z.0:6%/6/46113.3/:3/3.U;0.309(

!!由表+可以看到!年龄测量不确定度主要来
自)!#W%)!@W 和)+#F6%)!*W 活度比值测量不确定
度!根据公式’#(*’@(可知!相对效率曲线拟合的
精度直接影响到活度比的测量结果!为此!对硝酸
铀酰样品中)!#W%)!@W和 )!@W%)!*W的比值用质谱
仪进行了测定!结果示于表!"由表!可以看
出!)!@W%)!*W 的质谱测量结果与AX%I5C] 分
析结果吻合较好!但)!#W%)!@W的比值两者测量结
果相差较大"用质谱法测得的)!#W%)!@W 与用$
能谱法测得的)!@W%)!*W 和)+#F6%)!*W 相结合!计
算得到的铀年龄’表#(与实际年龄的相对偏差由

d#’*̂ 减小到c"’+M̂ !这表明!采用$能谱法
测量)!#W%)!@W活度比的误差是影响最终年龄测
量不确定度的主要来源之一!这是由于在进行相
对效率曲线拟合时!)!#W+)"’?f3$$射线的相
对探测效率是由该曲线外推得到!拟合误差较大"

!!另外!实验发现!当样品与探测器距离不同
时!对年龄测量结果也有较大影响’表@(!在距离

为+"28时!由于探测器的死时间高达!"̂ !致
使年龄测量结果偏差高达d+"̂ &当距离大于+@
28时!死时间降低到+@̂ 以下!这时!年龄测量
结果偏差为d#’*̂ &造成年龄测量的误差主要是
由)!#W%)!@W测量值的误差造成的"而且!整体测
量结果比实际值都偏小!存在着测量系统误差!这
表明对低能效率刻度曲线的精确拟合十分重要!
需要进一步的进行深入研究"

表!!质谱仪测定硝酸铀酰样品相关同位素比值

O0Z&3!!539-&:%169%:%[62.0:6%

8309-.34Z;80999[32:.%83:.;

同位素’P9%:%[3( =
活度比

’C2:6<6:;.0:6%9(
6.%̂ ’F_!(

)!#W%)!@W +’+*#+"N+"d) !!’?#M "’"?#

)!@W%)!*W +’")+@"N+" M#’*#? "’"!?

!!!注’(%:3()F为扩展因子’F69:733B[0/434102:%.(

表#!质谱与 DAS3$谱仪结合所得样品年龄

O0Z&3#!C908[&30U38309-.34Z;2%8Z6/0:6%/%180990/4U08809[32:.%83:.;

活度比’C2:6<6:;.0:6%9(

)!#W%)!@W )!@W%)!*W )+#F6%)!*W
年龄’CU3(%0

与实际值的相对偏差

’P..0460:6%/43<60:6%/(

!!’?#M M#’#!) +’@==)N+"d! +?’"!’#’"̂ ( "’+M̂
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表@!不同距离下硝酸铀酰样品年龄测量结果

O0Z&3@!]309-.383/:.39-&:98309-.346/

46113.3/:469:0/23Z3:\33/908[&30/4:7343:32:%.20[

距离

!E69:0/23"#28

测量次数

!]309-.383/:

:6839"

吸收片

!C49%.[:6%/

[63239"

活度比

!C2:6<6:;.0:6%9"

)!#W#)!@W )!@W#)!*W

年龄!CU3

.39-&:9"#0

与实际年龄的相对偏差

!P..0460:6%/43<60:6%/"

+" !

+@ !

)" !

+88X-c

+88X4

#"’* MM’) +=’+!!’M̂ " d+"’"̂

!*’" M#’# +*’"!#’+̂ " d#’*̂

!*’" M#’# +*’"!#’)̂ " d#’*̂

!!!注!(%:3"$年龄计算采用的 )+#F6#)!*W活度比值列于表+!)+#F6#)!*W02:6<6:;.0:6%691.%8:0Z&3+"

@!结!论

实验表明%采用$能谱法测定高浓铀年龄%其
测量结果与样品的实际年龄偏差可以做到好于

@̂ &通过对两个不同形态’不同量和不同年龄的
高浓铀样品的实验%表明采用非破坏性的$能谱
法测定高浓铀年龄可以得到很好的结果(由于采
用了相对探测效率自刻度技术%所以该方法适合
任何物理形态和几何形状的高浓铀核材料%不需
要已知生产年龄的高浓铀作参考样品%也不需要
对测量系统进行复杂的绝对探测效率刻度&

致谢!张生栋研究员提供了实验用高浓铀样
品%在此表示衷心感谢！
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