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替代反应法测量锕系核(n, f)和(n,xn)截面
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摘要: 对于某些中子反应截面，在直接测量上存在困难。为了获得那些对核能发展极其重要的核数据，人

们提出替代反应法，即利用带电粒子代替中子进行反应，从而实现中子反应截面间接测量的方法。现有替代

反应一般采用非弹激发、转移等周边反应，涉及的角动量远比中子反应的大，需要理论修正，这造成了一定

的困难。有鉴于此，提出利用轻带电离子的俘获反应作为替代反应，其复合核自旋与中子反应的相当，有效

避免了自旋修正的困难。根据这个思路，采用 236U 的 (α, f)和 (α,2n)反应作为替代反应，成功提取了 239Pu

的(n, f)和 (n,2n)反应截面，与ENDFB7评价库数据在误差范围内符合较好，表明了替代反应法的优越性，

可以在核数据测量中推广应用。
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1 引言

目前，我国核能事业蓬勃发展，对于一些关键核数

据，特别是中子反应数据需求迫切。但是一些中子反应

核数据的测量十分困难，例如：(1)对于激发函数的测

量，能量连续可调的(准)单能中子束流难以获得，通常

仅有少数能量点，如D+T反应的 14 MeV中子；(2)对

于短寿命核素，特别是核能感兴趣的锕系元素中的短寿

命核素，往往具有强放射性，难以制成实验用的核靶；

(3)对于中子增殖的 (n,2n) 反应，受散射中子、裂变中

子等强本底的干扰，直接测量的难度大，难以得到精确

的截面。总言之，对于锕系核区中子反应的截面测量，

特别是激发函数的直接测量，仍存在诸多现实的困难。

替代反应法 (Surrogate Reaction Method)的出现，有

效地克服了中子反应截面直接测量的困难。

1.1 替代法

替代反应法是指利用带电粒子替代中子进行反应，

从而实现中子反应截面测量一种间接方法，基本原理如

图 1所示
[1]
。通过选择合适的替代反应，可以形成和目

标反应相同的复合核，复合核的形成阶段和衰变阶段独

立无关，经两种不同途径形成的复合核拥有相同的衰变

形式。测量替代反应截面，结合复合核形成截面理论计

算值，可以间接实现对目标反应截面的测量。

图 1 (在线彩图)替代反应法原理示意图

替代法出现于 20世纪 70年代初。Cramer和Britt

利用(t,pf) 双中子转移反应做替代反应，测量

了一系列锕系核的 (n, f) 截面
[2]
。例如： 231,233Th,

235,237,239U, 241,243Pu(n, f)分 别 用 230,232Th,
234,236,238U, 240,242Pu(t,pf)来替代，通过简单公式：

σnf(En)=σc(En)p
exp
(t,pf)(En) ， (1)

导出了入射中子能量为En时的裂变截面σnf(En)数据，

实验测量的裂变几率：

pexp(t,pf)(En)=Nf/Np ， (2)
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Nf和Np分别是裂变计数和出射质子计数。En =

Ex−Bn，Ex和Bn分别代表复合核激发能和中子结合

能。

以以以现在的测量技术来看，当年受测量条件限制，数

据具有相当大的不确定性。但作为替代法在实验中的

首次应用，具有重要意义。经过几十年的发展，特别

是 2000年后，替代反应法出现了井喷式的发展[3−5]，

由最初简单的替代反应法发展出替代比值法 (Surrogate

Ratio Method)
[3]
、替代俘获反应法等多种测量形式。

1.2 替代比值法

替代比值法通过测量目标反应道与已知反应道的截

面比值，从而得到目标反应道截面。选择数据精度较好

的反应道做参考，可以提高待测数据的精度。根据参考

反应道的选取，可以分为内部替代比值法 (Internal Sur-

rogate Ratio Method)
[3]
和外部替代比值法 (External

Surrogate Ratio Method)
[4]
两种。

内部替代比值法是测量同一个复合核的不同出射道

的衰变概率比值，利用已知的出射道的截面来求目标反

应道的截面，比如测量复合核裂变截面σf 与γ 衰变截

面σγ的比值σf/σγ，由已知的σγ求σf。

外部替代比值法则是通过测量不同复合核之间同一

种出射道的反应截面比值，由其中一种已知的复合核的

反应截面来求出另一种复合核的同一出射道的反应截

面。

对于在实验和理论中都受大家关注的中子诱导核

反应，特别是一些中子裂变截面，很多研究人员选择

用外部替代比值法来进行测量。Burke 等
[4]
采用替代

比值法，通过与已有的 235U(n, f)反应截面对比，进

行 237U(n, f)反应截面的测量。实验选择 238U(α,α′f)

和 236U(α,α′f)作为替代反应，以带电粒子α诱导的核

反应测量出 237U(n, f)和235U(n, f)反应截面比值，并通

过已有完美数据的235U(n, f)反应截面计算出237U(n, f)

反应截面值。这极大地减小了直接替代法
[5, 6]
中存在的

系统学及理论计算误差。

1.3 替代俘获反应法

目前，国际上的替代反应都是采用非弹性散射或

转移反应等周边反应
[1]
，如 (α,α′f)，(d,pf)，(3He,tf)

和 (18O,16Of)等。从反应机制上看：周边反应带入体系

的角动量很大，一般有几十个 ~。而中子俘获反应属于
中心反应，处在低角动量区域，复合核的角动量一般仅

有几个 ~。因此替代法需要做角动量的理论修正，造成
数据分析上的困难。在某些情况下，替代比值法可以消

除一部分自旋的影响，但效果随能量、体系的不同而不

同。可以说，角动量的修正，是替代反应法所面临的最

大的困难。

有鉴于此，我们选择用轻带电粒子的俘获反应作为

替代反应，以复合核做桥梁，测量并计算目标体系的

中子反应截面，即替代俘获反应法。从反应机制上看，

俘获反应形成的复合核角动量很低，与中子反应形成

的复合核自旋相当，减小自旋修正带来的偏差。例如：

用 236U(α,2n)反应替代 239Pu(n,2n)反应，生成同一复

合核 240Pu。激发能相同时，两种途径形成的复合核自

旋差别很小。如图 2所示，α+236U和n+239Pu两种不

同途径形成的复合核，在感兴趣的激发能区，自旋差别

仅±2 ~，自旋引起的修正较小 (可以不必做修正)。

图 2 (在线彩图)中子和α俘获产生复合核的平均自旋

分布及其差别随激发能的变化

以 236U(α,2n)替代 239Pu(n,2n)为例，替代俘获法

总体思路如图 3所示。

图 3 (在线彩图)替代俘获反应法原理图

在复合核形成阶段，通过α 能量的选择，可以

使α+236U 熔合反应形成的复合核激发能，与目标

中子 n+239Pu熔合反应所形成的复合核激发能相同。

复合核在衰变阶段蒸发两个中子剩余 238Pu，然后通

过测量 238Pu 的α 放射性活度，可以知道替代反应

中 2n蒸发的截面 236U(α,2n)，并通过计算进一步得

到 239Pu(n,2n)，即

σ(n,2n) =σ(α,2n)σ
cap
n /σcap

α ， (3)
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其中：中子俘获截面σcap
n 基本上就是几何截面，而且

随能量变化缓慢，可利用ECIS程序
[7, 8]
精确计算；α

俘获截面σcap
α 可以用完全耦合道程序CCFULL

[9]
精确

计算，并且与实验测量的裂变截面做比较，进一步约束

理论计算的精度。

另外，利用替代俘获反应法还可以提取 (n, f)，(n,

1n)和 (n, 3n)等截面，这些是 (n, 2n)截面研究的副产

物。如果某一反应道，比如 (n, f)反应截面已知并且精

度较好，可以作为参考反应道，利用内部比值法进一步

提高目标反应道的数据精度。

2 替代俘获法的应用——236U(α,2n)替

代 239Pu(n,2n)

替代俘获法的应用广泛，特别适合用于(n, 2n)反应

截面的研究。我们依托中国原子能科学研究的HI-13串

列加速器开展了替代俘获反应法的研究。以 236U(α,2n)

反应替代239Pu(n,2n)反应为例，实验共分为三部分：

(1) α+236U的在束实验，测量弹性散射和熔合裂变碎

片角分布，可以得到光学势信息和裂变激发函数，约

束α俘获截面的计算，提高精度；(2)在束 236U靶辐

照，对 18 块 236U靶进行α束流的辐照，能点与在束实

验相同；(3)离线α放射性活度测量，长期跟踪 238Pu

的α放射性活度，从而推知 2n蒸发余核的产额。

通过中国同位素公司购买了 5 µg的放射性纯度

为 99.99 %的 236U靶材，以硝酸铀溶液的形式存在。

利用电镀法成功制成 2块 5 µg/cm2的厚靶用于在束实

验，18块 1 µg/cm2的薄靶用于在束辐照和离线测量，

底衬均为 2 µm厚的铝膜，靶点直径为ϕ 5 mm。用离

线测量装置对靶样品进行检测，证明 236U的纯度极高，

没有其它放射性杂质的干扰。

2.1 在束α+236U实验设置

在束实验中共放置了 8个ϕ 8 mm的金硅面垒探测

器来进行弹性散射及裂变碎片角分布的测量。4个布

置在前角，间隔 20°；另外 4 个布置在与前角对应的折

叠角位置。前角和后角的8个探测器通过支架安装在活

动的靶室底座上，实验中每个能量转动靶室底座三次，

每次 5°，探测器角度随之改变，总共可以得到 15° ∼
162.8°之间 32个角度的弾散和裂变数据。此外，在前

角 25°处放置了 4个金硅面垒探测器作为监视器，用于

束流的归一和方向修正等。α束的流强约在 100 ∼ 200

enA。

图 4显示了前角 (a)和后角 (b)探测器的能谱。前

角能谱上主要为铝底衬和铀靶的两个弹性散射峰；后角

能谱中，除铀靶弹性散射峰外，在高能处可见明显的双

峰裂变成分。由于底衬较厚，并且背向束流，故前角探

测器难以探测到裂变产物。

图 4 在束α+236U实验前角 (a)和后角 (b)探测器的能谱

2.2 在束236U靶辐照

在束铀靶辐照采用叠层靶技术，即 18块铀靶分为

低能、中能和高能三组进行辐照，每组 6块，所有 18

块靶对应α 粒子能量由高到低分别为 {36.00, 32.01,

30.11, 28.12, 27.13, 26.12}， {26.11, 25.08, 24.02，

23.52, 23.03, 22.54}和 {22.55, 22.05, 21.05, 20.01,

18.98, 17.90} MeV。注意到每组之间有相同能点重

复 (差别在 10 keV 以内)，共有 16个有效能点。每组间

的能点重复可以用来相互检验，保证结果更加平滑。

在束辐照时，α束的流强约为 1 enA，利用水冷法

拉第筒测量束流。另外，在最后一块铀靶后放置薄的金
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靶 (约 70 µg/cm2)，利用前角监视器的卢瑟福散射来相

对归一束流，提高束流的标定精度。

2.3 离线α放射性活度测量

在离线测量中，我们设计了 16套靶-探测器测量系

统，测量靶-探测器不同距离情况下计数率的变化，利

用距离法对每套探测器系统的绝对效率进行刻度，提高

实验精度。

通过离线测量，主要确定经 2n蒸发反应生成的

238Pu的量。我们的目标核素 238Pu半衰期 87.7 a，衰

变产生的α粒子能量为 5.456 MeV (28.98 %)和 5.499

MeV (70.91 %)。相比之下，靶中 236U核素的衰变α粒

子能量只有 4.445 MeV (26 %)和 4.494 MeV (74 %)，

是明显低于目标核 238Pu的。离线测量能谱呈两个明显

的峰，分别对应 236U和 238Pu衰变α粒子。如图 5中所

示，低能、中能和高能点离线能谱中可以明显看出两峰

比例发生变化。

图 5 236U靶离线测量能谱 (能量依次为18.98，21.06 和32.01 MeV)

3 数据处理和分析

3.1 裂变数据分析

图 6显示了实验测量的 17.93 ∼ 36.00 MeV间的

共 16个能量点的裂变碎片角分布实验值和鞍点过渡态

理论
[10]
的拟合值。通过对角分布的积分可以得到裂变

截面的激发函数。注意到复合核 90 %以上的概率通过

裂变退激，因此裂变截面可以用来验证完全耦合道程

序CCFULL的计算，提高精度。

3.2 α+236U数据分析

从离线测量结果得到单位时间内发生衰变的 238Pu

核数目，再由放射性物质指数式衰减的规律计算

出 236U靶中经 (α,2n) 反应生成的总 238Pu核数目：

N(238Pu)=−dN(238Pu)

dt

1

λ
=−dN(238Pu)

dt

ln2

T1/2
，

(4)

其中，238Pu半衰期相对较长，达到 87.7 a，在离线测

量的时间里我们认为目标核数量N(238Pu)不随时间改

变。结合 236U 靶厚和监测到的入射α粒子数，计算得

到 2n蒸发截面：

σ(4He,2n)=
N(238Pu)

N(236U)·N(4He)
， (5)

其中N(236U)为靶厚，即单位面积靶中的 236U核数目；

N(4He)为总的入射α粒子数。

图 6 (在线彩图)α+236U体系裂变碎片角分布

图 7 显示了α+236U 体系裂变和 2n 蒸发的激发

函数，圆点代表 (α, f) 反应截面的实验测量值，实

线代表CCFULL的熔合反应截面计算值；菱形点是

测量的 (α,xn) 截面，高能处混有 3n 的蒸发的成分，

在Eα = 22 ∼ 27 MeV范围内，与虚线代表的 (α,2n)

反应截面PACE4
[11]
的理论值符合较好。
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图 7 (在线彩图)α+236U裂变激发函数和复合核 2n蒸发

截面

虚线是用统计模型的PACE4程序计算的 236U(α,2n)的结果，

在 2n峰值区域∼ 25 MeV处，理论和实验符合得非常好。

3.3 替代俘获法抽取 239Pu(n, f)和 239Pu(n, 2n)

截面

作为 n+239Pu体系的替代反应，α+236U体系发

生熔合反应同样生成 240Pu。以 240Pu复合核为桥梁，

根据替代反应原理计算 239Pu(n, f)和 239Pu(n, 2n)反

应截面，并与评价库ENDFB7 数据
[12, 13, 15]

进行对

比。如图 8所示，圆点和菱形点分别代表替代俘获法

得到的 (n, f)和 (n, 2n)反应截面，与评价库数据以

及Lougheed等
[14]
测量的结果在误差范围内相符合。

图 8 (在线彩图) 239Pu(n, f)和 239Pu(n, 2n)截面的替

代反应计算值与评价核数据以及Lougheed等
[14]
测

量结果的对比

由于ENDF评价库数据在不同版本之间分歧较

大，为此我们进行了B5，B6和B7 库，以及相关实

验 239Pu(n, 2n)数据
[12, 15]

的比较，如图 9所示。其中，

Lougheed等
[14]
用 14 MeV中子进行 239Pu(n, 2n) 的测

量，经过三十多年的跟踪测量残余核的α活度，得到较

为精确的 238Pu产生截面，即 (n, 2n)截面。可以看到，

我们的数据与B7库符合较好，而且与Lougheed等
[14]

在 14 MeV附近较为精确的 (n, 2n)截面数据符合很好。

在 (n, 2n)截面峰值处，即En约 11 ∼ 12 MeV范围内，

我们的数据精度好于 25%；在低能处 (En < 8 MeV)，

由于统计误差大，数据精度较差。

图 9 (在线彩图)替代俘获法得到的 239Pu(n, 2n)截面与

其它实验数据[8−11]以及ENDF 评价库数据的比较

4 总结

我们提出轻带电粒子的俘获反应作为替代反应的替

代俘获法，通过 236U(α, f)和 236U(α,2n)的测量，分别

得到了 239Pu(α, f)和 239Pu(n,2n)反应截面在En =5∼
20 MeV能区的激发函数。通过与评价核数据库结果进

行对比可以看出，利用替代反应间接提取的 239Pu(n, f)

和 (n, 2n)反应截面，在误差范围内与数据库的数据相

符合，证明替代俘获法用于测量超铀核中子反应数据是

一个强有力的方法。

对于直接测量较容易的反应，替代反应法提供一种

有效补充和交叉检验；对于直接测量存在困难的反应，

替代反应法是一个切实可行的方法。

替代反应法需要关注和发展。在未来工作中，我们

将会推动替代反应方法在研究实验上难以直接测量的核

数据方面中的应用，特别是锕系核区中子诱导核反应相

关核数据的测量，这将在核能源、核武器、核技术应用

方面发挥实际作用。
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Measurement of (n, f) and (n, xn) Cross Sections of Actinides
with the Surrogate Reaction Method

MA Nanru, LIN Chengjian†, JIA Huiming, XU Xinxing, YANG Feng, YANG Lei, SUN Lijie, WANG Dongxi,

LIU Zuhua, ZHANG Huanqiao
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Abstract: There are always difficulties in the direct measurement of reactions induced by neutron, in order to

obtain the neutron induced nuclear reaction data which are extremely important for nuclear power development,

the surrogate reaction method, which uses charged particles instead of neutron, was proposed. The existing surro-

gate reaction method generally chooses peripheral reaction as the surrogate reaction, such as inelastic scattering

excitation or transfer reaction. As a result, the angular momentum involved is always far larger than the neutron

induced reaction, which causes difficulties in the theoretical calculation. Because of this, we proposed to use

light-ion capture reaction as the surrogate reaction, the compound nuclei spin is similar with that of the neutron

induced reaction, so that the difficulties in spin correction can be effectively avoided. Based on this idea, the
239Pu(n, f) and (n, 2n) reaction cross sections were successfully extracted using 236U(α, f) and (α,2n) reactions as

the surrogate reaction. The results coincide well with the data of ENDFB7 within the error range, which shows

that the surrogate reaction method has its own superiority, and it can be applied in the measurement of nuclear

data.
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