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摘要: 准确定量铀氧化物样品中 238U的含量对于裂变产额测量等工作具有重要意义，其定量方法的研究对于

涉及 238U的绝对测量的诸多实验都具有参考价值。利用四川大学 2.5 MeV质子静电加速器产生的准单能中

子对八氧化三铀样品进行中子活化，用高纯锗探测器测量活化产物的β衰变子体 239Np的 277.6 keV特征γ

射线，利用已知的活化截面，算出样品中 238U的质量占比为 79.1%，不确定度为 6.2%。利用电感耦合等离

子体质谱法对样品中 238U的含量进行了测量，其质量占比为 59.2 %。此外，基于EA3000元素分析仪、卡尔

费休电位滴定仪和TGA-DSC2同步热分析质谱联用仪，测知样品中不含N元素，含水量在 2.2%以下。并利

用PIXE方法排除了样品中含有Al元素以上杂质，利用EPBS方法测知样品中U/O原子数比为 1:3.6，误差

约 2%，推知样品中 238U质量占比为 80%，验证了活化法测得的 238U含量。最终测得样品中 238U的质量占

比为 79.1%，不确定度 6.2%。对照按U3O8分子式折算的 84.5%，考虑到水分含量等，此结果合理。
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1 引言

238U作为一种重要的裂变材料，其含量的准确测

定具有重要意义，如在裂变产额测量工作中，需要对其

样品中 238U的含量进行准确定量[1, 2]。常用的定量方

法有活化法、质谱法、直接γ能谱法等。中子活化分析

需要用到加速器等中子源，是一种无损分析方法[3−5]。

质谱法即用电场和磁场将运动的离子按他们的质荷比分

离后进行检测的方法，属于有损分析，在定量中需要用

到标准物质[6]。直接γ能谱法是直接测量待测核素或其

子体的γ放射性来确定核素含量[7−9]。本工作采用了上

述的中子活化法和质谱法两种方法对八氧化三铀样品

中 238U的含量进行了测定。

2 中子活化法

2.1 实验方法

利用加速器产生的准单能中子对八氧化三铀样品进

行 (n, γ)活化：

238U(n,γ)239U
β−,23.5min−→ 239Np

β−,2.35d−→ 239Pu。

利用HPGeγ谱仪测量 239Np的 277.6 keV特征γ

射线，根据已知的 (n, γ)活化截面和测得的中子注量率

等，由下式可以求得样品中 238U原子的个数：

N238 =
A ·(λ2−λ3) ·f

ε ·Iγ ·σ ·φ ·
[
λ2

λ3
(eλ3t0−1)(e−λ3t1−e−λ3t2)+

λ3

λ2

(
1−eλ2t0

)
(e−λ2t1−e−λ2t2)

] ， (1)

其中：A为 277.6 keV γ 射线的全能峰计数； λ2，

λ3分别为
239U，239Np的衰变常数；f为修正因子；

ε为 277.6 keV处的全能峰效率；Iγ为
239Np发射 277.6

keV γ射线的强度；σ为 238U的 (n, γ)截面值；φ为中

子注量率；t0，t1，t2分别是停止中子照射时刻、开始

测量放射性时刻、停止测量放射性时刻 (以开始照射时

刻为零时)。

2.2 样品制备与照射

用压片机将待分析的标称为分析纯的八氧化三铀粉
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末在 14 MPa压力下压制成直径 20 mm、约 2 mm厚、

约 2.5 g重的圆片，在圆片前后分别贴上一个直径 20

mm、厚 0.5 mm、约 3 g重的圆形金片作为中子通量

监测片，外面包上厚度为 0.3 mm的镉以消除实验大厅

中的镉热以下中子的影响，所用金片纯度高于 99.99%。

制备样品数为 2个，其中 1号样品用作大厅本底监测。

表 1 样品质量信息表

1号样品 2号样品

铀片 前金片 后金片 铀片 前金片 后金片

质量/g 2.514 2.975 2.950 2.489 2.975 2.951

实验大厅的布置如图 1所示。因与 p束方向夹角

为 60◦左右的中子的微分截面随角度变化较为平坦[10]，

故而 2号样品放置在与 p束方向夹角为 60◦方向、距靶

头 4.5 cm处；1号样品作为本底监测片，放置在与 p束

方向夹角为 22◦、距靶头 4.8 m处。

图 1 实验布置示意图

加速器加速 1.6 MeV的质子轰击氚靶，通过T(p,

n)3He反应产生中子。氚靶的衬底材料为Mo，通过镀

在Mo衬底上的微米数量级厚的钛吸附氚。靶管为黄铜

材质，靶头冷却为外水冷。BF3长中子计数器放置在距

靶头 1.4 m的 45◦角方向，后接多路定标系统，用以监

测中子照射过程中中子通量随时间的稳定性，监测结果

如图 2所示。实验照射时间为 7 h。

图 2 中子通量随时间的计数图

2.3 谱仪系统的效率刻度与放射性测量

实验采用美国ORTEC公司生产的GEM30P4-76

同轴型HPGe探测器，前置放大器时间常数为 6 µs，

对 60Co在 1.33 MeV处的能量分辨率为 1.85 keV。

谱仪系统的效率刻度采用多线法和距离变换法相

结合的方式，以消除级联符合效应的影响[3, 11]。误差

在 3%以下，主要来源有标准源活度误差 1.6%，衰变

纲图误差 0.6%，统计误差 1.2%。表 2是全能峰效率刻

度实验结果，根据效率曲线经验公式的双对数直线规

律[12]，拟合结果如图 3所示，拟合公式见式 (2)，R-

Square值为 0.999。

y=1.33 ·x−0.797 。 (2)

表 2 全能峰效率刻度实验结果

能量/keV 全能峰效率 能量/keV 全能峰效率

244.7 0.016 6 778.9 0.006 63

344.3 0.012 8 867.4 0.006 04

444.0 0.010 2 964.1 0.005 59

661.7 0.007 65 1112.1 0.004 86

图 3 源距 5 cm时的效率曲线图

样品冷却后，取下包装在镉盒中的铀片和金片，分

别放置在距探头 5 cm处的中心位置测其放射性，对于

金片是将前后金片叠在一起测量。其中，1号样品的谱

图作为实验大厅本底的贡献。

2.4 数据处理

2.4.1 中子通量计算

计算 238U含量所需的中子通量值由测量金监测

片的放射性得出。金片受到中子照射发生活化，(n,

γ)反应生成半衰期为 2.7 d的 198Au，通过测量 198Au
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的 411.8 keV γ射线，利用已知的 197Au (n, γ) 198Au反

应截面，即可用下式计算出照射过程中的平均中子通

量：

ϕ=
λ ·A ·f

NAu ·σ ·ε ·Iγ ·(1−e−λt0) ·e−λt1 ·(1−e−λt2)
，

(3)

其中：λ为 198Au的衰变常数；A为 411.8 keV γ射线

的全能峰计数；f为修正因子；NAu为监测片中的Au

原子数目；σ为 197Au的 (n, γ)截面值；ε为 411.8 keV

处的全能峰效率；Iγ为
198Au发射 411.8 keV γ射线的

强度；t0、t1、t2分别是中子照射时长、金片冷却时长、

金片测量时长 (均为实时)。

由粒子两体反应能量-角度公式[10]，对于 p束能

量为 1.6 MeV的T(p, n)3He反应，60◦方向的中子能

量为 0.43 MeV。由于 60◦ 附近中子的微分截面随角

度变化较为平坦[10]，样品上的平均中子能量近似等

于 0.43 MeV。由式 (3)可得 2号样品的平均中子注量

率为 3.84×106 cm−2s−1 (已包含修正因子)，误差的主

要来源有效率刻度 (3%)，197Au (n, γ)198Au反应截

面 (1.2%)，计数统计 (<1%)。其中，反应截面及其误差

取自ENDF/B-VII.1库。根据误差传递公式，总的误差

为 3.4%。

2.4.2 中子的多次散射和自屏蔽效应修正

中子照射过程中，从靶头发出的中子会在衬底、冷

却水、靶管和包层材料等上面发生多次散射效应，而中

子照射在铀样品以及金监测片上时，其对中子会产生自

屏蔽效应。这些效应在实验过程中都是不可避免的，为

了修正这两种效应造成的影响，本实验采用MCNP5程

序模拟的方法对其进行修正[13]。

分别模拟计算真实实验条件下和将氚靶衬底、靶

管、冷却水层、样品包装等散射材料置空的理想条件

下，栅元单位体积内生成的放射性活度，即可得到散射

修正因子S=S理想条件/S真实条件。

在实验中，用两片质量、形状一致的金片将铀片夹

在中间，以减小中子注量衰减效应的影响。进行铀片的

自屏蔽效应修正时，将样品所在栅元沿中子入射方向等

分为 10份，则自屏蔽修正因子DU：

DU =

∑n
i=1NUi

10NU1
， (4)

其中：NUi(i = 1、2 . . .10)表示第 i个微栅元生成的放

射性活度计数；10NU1表示第一个微栅元生成放射性活

度计数的 10倍。对于金片类似，将金片所在栅元沿中

子入射方向等分为 5份。

2.4.3 γ射线的自吸收修正

进行γ放射性测量时，会涉及到待测片本身对于对

象γ射线的吸收 (金片对于 411.8 keV γ射线的吸收，铀

片对于 277.6 keV γ射线的吸收)，从而造成γ射线的计

数偏低。根据γ射线在物质中的指数衰减规律，自吸收

修正因子为

F =
µmtm

1−e−µmtm
， (5)

其中：tm为质量厚度，单位：g/cm2；µm为质量衰减

系数，单位 cm2/g。

根据来自NIST-XCOM库的不含相干散射成分的

质量衰减系数数据，插值得到所需元素对应γ能量处的

质量衰减系数。对于混合物，总的质量衰减系数为各元

素系数按质量折算之和。

总修正因子见表 3。其中死时间修正因子 fd =
T2实

T2活

，T2活，T2实分别为测量放射性时长的活时、实

时。

表 3 2号样品的修正因子表

修正因子 铀片 金片 二者之比

散射修正因子S 0.964 0.866 1.113

自屏蔽修正因子D 1.108 1.049 1.056

自吸收修正因子F 1.215 1.190 1.021

死时间修正因子fd 1.007 1.001 1.006

综合修正因子f =SDF — — 1.207

2.5 结果与讨论

根据上述计算所得的中子通量数据和多种修正因

子数据，由公式 (1)可算出铀片中所含的 238U原子个

数N238，带入下式即可得到
238U的质量占比：

η238 =
M ·N238

NA ·m ×100% ， (6)

其中：M为 238U的摩尔质量；NA为阿伏伽德罗常数；

m为所用八氧化三铀样品的质量。

经计算，八氧化三铀样品中 238U 的质量占比

为 79.1%。 误差的主要来源有：效率刻度(3%)，
197Au (n, γ)198Au反应截面 (1.2%)，238U (n, γ)239U

反应截面 (4%)，计数统计 (<1%)。反应截面数据取

自ENDF/B-VII.1库，238U (n, γ) 239U反应截面在

中子能量 200∼ 600 keV的评价误差在 2%∼ 6%之间，

在 430 keV左右的实验典型误差值为 4 %[14−16]。根据

误差传递公式，总的误差为 6.2%。

3 质谱法

质谱法在多接收电感耦合等离子体质谱仪上进行，

对样品进行铀的各同位素含量的测量[6]。

质谱法测得的八氧化三铀样品中，238U的质量占

比为 59.2 %，误差在 1 %以内。实验中还测量了样品中

铀的各同位素丰度：238U 99.64 %，235U 0.35 %，234U

0.001 83%，236U 0.003 98%。
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4 N元素和水分分析

基于四川大学分析测试中心的EA3000元素分析

仪、卡尔费休电位滴定仪和TGA-DSC2同步热分析-质

谱联用仪，对八氧化三铀样品做N元素分析和水分分

析[17,18]。

若有硝酸铀酰未能完全分解，则样品中含有N元

素。硝酸铀酰分解反应式如下：

UO2(NO3)2 ·xH2O→UOX +NO2+O2+H2O。

利用EA3000元素分析仪(分辨率 0.3 %)，在 900℃
下对样品高温灰化后测量N元素含量，结果显示并未检

测到含有N元素。

利用卡尔费休电位滴定法进行水分分析，含

水量为 1.9 %。此外，采用热重分析方法，升温速

率 5℃/min，质量变化趋势的点数据连线图如图 4，总

的失重量为 2.2 %。结合两种水分分析方法的结果，样

品中含水量不超过 2.2 %。

图 4 样品的热重TG曲线

5 PIXE和EPBS分析

基于 2.5 MeV 质子静电加速器，对样品做了质

子诱发X射线荧光分析 (PIXE)和增强质子背散射分

析 (EPBS)[19]。

经加速器加速的质子束轰击样品，Si-PIN探测器

在 135◦接收诱发的X射线信号，Au(Si)探测器在 165◦

接收背散射质子信号。两信号的能谱如图 5, 6所示。

从图 5可见，PIXE能谱中所能分辨的峰都来源

于U元素，因此在PIXE可探测元素 (Al元素)以上，

没有明显的杂质存在。用SIMNRA 软件分析EPBS

谱，如图 6所示，成分拟合结果为U与O+N原子数

比 1:3.6，误差约 2%，误差主要来源于计数统计。由于

样品中含有 2.2%以下的水分，因此H元素含量约 0.2%。

又已知样品中不含N元素。由铀氧比可得U元素含量

为 80%。对于该贫铀样品，质谱法测得的 238U同位素

丰度 99.64%为合理值。因此，推知八氧化三铀样品

中 238U质量占比为 80%。

图 5 (在线彩图)样品的PIXE能谱图

图 6 (在线彩图)样品的EPBS能谱图

6 结论

本实验应用多种方法测量了八氧化三铀样品中
238U的含量。中子活化法的测量结果为 79.1%，误差为

结果值的 6.2%。在活化法的计算中，充分考虑了照射

过程中中子的多次散射和自屏蔽效应，以及放射性测

量过程中的自吸收效应，并应用蒙特卡罗方法等对这

些影响因素进行了修正。质谱法的测量结果为 59.2%。

利用EA3000元素分析仪测知样品中不含N元素。利

用卡尔费休电位滴定法和热重法测知样品中水分含量

在 2.2%以下。利用PIXE方法排除了Al元素以上的杂

质。并利用EPBS方法测得了U/O原子数比为 1:3.6，

误差约 2%，推知样品中 238U质量占比为 80%，这个结

果与中子活化法的测量结果在误差范围内符合一致。

此外，按照U3O8分子式折算，对于贫铀样品 (238U丰

度 99.7%)，238U质量占比为 84.5%。考虑到 2.2 %以下

的水分含量和实验误差，79.1%的含量即代表样品可能

含有少量水分的U3O8，几乎不含其他杂质。
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结合多种分析方法，该八氧化三铀样品中 238U的

含量为 79.1 %，误差为结果值的 6.2 %。而此结果与质

谱法的定量结果存在偏差。铀氧化物样品中 238U含量

的准确测量在之后的裂变产额测量等工作中具有重要意

义，其定量方法的研究对于涉及 238U的绝对测量的诸

多实验都具有参考价值。
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Quantification Study of 238U in Uranium Oxides

LI Wanqiong, LUO Xiaobing†, SUN Qi, WANG Chao, XIA Chuandong, LI Ziyue

(Key Laboratory of Radiation Physics and Technology of Ministry of Education, Institute of Nuclear Science and

Technology, Sichuan University, Chengdu 610064, China )

Abstract: The accurate quantification of 238U in uranium oxides is of great importance for measurements of

fission yield. The study for the method of 238U quantification has significance to lots of experiments involving

absolute measurement of 238U. The reaction (n, γ) in the triuranium octoxide samples was induced by T(p,n)3He

quasi-monoenergetic neutrons provided by the 2.5 MeV proton electrostatic accelerator in Sichuan University.

The 277.6 keV characteristic γ ray of 239Np that comes from β-decay of the activation product 239U was detected

by a HPGe detector. With the known (n, γ) cross section, the mass percentage of 238U in samples was determined

to be 79.1%, with the uncertainty of 6.2%. ICP-MS was also used in the quantification of 238U in samples, its

result was 59.2%. Meanwhile, the samples were analyzed by other several methods and the results showed that

less than 2.2 % H2O, no nitrogen, and no other impurity elements above Al were contained in the samples. EPBS

was used to measure the atomic ratio of U and O and it was found that the mass percentage of 238U in samples

was about 80%, verifying the result 79.1% of INAA.

Key words: quantification of 238U; INAA; ICP-MS; PIXE; EPBS
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