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摘要 美国LLNL提出了采用钚材料γ谱的330—350keV(Pu300)能量窗计算钚年龄, 用此能量窗建立

了相关钚年龄算法, 并对几个不同样品的谱数据进行了计算, 并将其结果与PC/FRAM的结果进行比

较, 结果表明两者吻合得比较好.

关键词 Pu300能量窗 钚年龄 PC/FRAM

1 引言

钚年龄是指钚材料经过钚镅分离后的储存时间,

分析钚年龄属性是确认钚材料是否是禁产条约后生

产, 从而核查核材料拥有国是否有违约事件, 是核裁

军核查和核材料禁产核查的重要组成部分.

在无损分析方面, 主要根据钚材料的γ谱分析

钚的年龄, 国内外有开展相关研究的报道[1, 2], 美国

LANL开发了专门用于分析铀、钚同位素丰度和年龄

的专用软件PC/FRAM, 通过钚材料的γ全谱进行年

龄分析.

但是钚材料的γ谱里还包含了大量的敏感信息和

扩散信息, 如果使用钚材料的γ全谱进行年龄分析, 核

查方可能会从中获取核材料的其他敏感信息, 这样会

损害被核查方的利益. 为此, 美国LLNL提出了使用

Pu300能量窗 (330—350keV)计算钚年龄, 并开发了

相关分析软件, 该软件并被用于美国研制的FMTTD

系统
[3], 但是没有公开其具体算法的报道.

用Pu300能量窗计算钚年龄属性涉及的敏感信息

少, 有利于敏感信息保护, 在核材料认证过程中, 被核

查方可以接受; 该能量窗范围内相对效率相近, 可以

避免相对效率修正带来的不确定度. 使用窄能量窗进

行钚年龄分析是信息屏障技术的重要组成部分, 为此

我们有必要建立自己的Pu300能量窗钚年龄算法, 为

今后的核材料属性认证提供技术支持.

2 基本原理

一般情况下, 大多数钚样品都包含 238Pu, 239Pu,
240Pu, 241Pu和242Pu,其中241Pu的子体241Am和237U

也总是存在其中, 其衰变过程如图1所示. 241Am相对

于 241Pu是长寿命子体, 在75a的衰变时间内, 241Am

的浓度持续增加. 237U相对于 241Pu是短寿命子体,
237U与 241Pu迅速达到长期平衡[4]. 大约在 237U的7

个半衰期后 (约48d, 以下假设所有样品都满足该条

件), 237U的衰变率与 241Pu的α衰变率相同. 此后, 就

可以根据样品中的 237U衰变伴随γ射线来测量样品中
241Pu的量.

图 1 241Pu衰变图

经钚镅分离出来的钚材料中没有 241Am和 237U,
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那么经过时间 t(钚年龄)后, 样品中 241Pu产生的第一

代子体 241Am和 237U的原子数为[5]:

N241Am =
exp(−λ241Amt)−exp(−λ241Put)

λ241Pu−λ241Am

×

λ241Pu×fAm×N241Pu, (1)

N237U =
exp(−λ237Ut)−exp(−λ241Put)

λ241Pu−λ237U

×

λ241Pu×fU×N241Pu, (2)

由式 (1)和式 (2)可得:

N241Am

N237U

=
exp(−λ241Amt)−exp(−λ241Put)
exp(−λ237Ut)−exp(−λ241Put)

×

λ241Pu−λ237U

λ241Pu−λ241Am

× fAm

fU

, (3)

其中λ241Pu, λ241Am和λ237U分别表示
241Pu, 241Am和

237U的衰变常量, fAm和fU分别表示
241Pu的β衰变

和α衰变分支比, N241Pu为
241Pu的原子个数. 为此

只要解出 241Am和 237U的原子数比就可以计算出钚

年龄.

3 Pu300能量窗的主要射线

钚材料对Pu300能量窗有贡献的几种主要核素的

衰变常量如表1.

表 1 Pu300能区的几种主要核素的衰变常量

核素 λ
239Pu 9.12×10−13

241Am 5.086×10−11

237U 1.19×10−6

某钚材料的Pu300能量窗, 如图2, 其主要γ射线

来源及其分支比如表2所示. Pu300能量窗在谱图上

显示为332, 335, 341和345keV 4个峰.

图 2 某钚材料的Pu300能量窗

表 2 Pu300主要能量γ射线及其分支比

239Pu 241Am 237U

能量/keV 分支比(%) 能量/keV 分支比(%) 能量/keV 分支比(%)

332.85 4.94×10−4 332.35 1.49×10−4 332.36 1.2

336.11 1.12×10−4 335.37 4.96×10−4 335.38 9.5×10−2

341.51 6.62×10−5 337.7 4.29×10−6 337.70 8.9×10−3

345.01 5.56×10−4 340.56 4.3×10−6 340.4 1.6×10−3

345.01 < 5×10−5 — — — —

4 Pu300能量窗年龄算法

4.1 解峰计数

Pu300能量窗进行年龄计算, 首先要解出Pu300

能量窗的332, 335, 341和345keV 4个能量峰的计数,

由于这4个峰在谱图上靠得很近, 所以解峰计数的精

确度决定于谱的分辨率, 目前的高纯锗探测器测量的

钚材料的γ谱基本可以区别开这4个能量峰, 为此这4

个峰计数在技术上可以解开, 假设4个能量峰的计数

分别为N1, N2, N3和N4.

4.2 239Pu对332和335keV能量峰贡献扣除

241Am和 237U的比较强射线包含在332和335keV

两个峰中, 而这两个峰都是 239Pu, 241Am和 237U三者

的重叠峰. 忽略 241Am和 237U的340.56和340.4keV两

条γ射线对341keV的贡献, 可以通过341和345keV的

强度算出 239Pu的332和335keV两个峰的贡献.

忽略 241Am和 237U的337.7keV射线对335keV的

γ射线的影响, 从332和335keV的峰计数中扣除 239Pu

的贡献, 得出 241Am和 237U对332keV能量峰的贡献

n1, 241Am和 237U对335keV能量峰的贡献n2.

n1 =N1−
(

P239Pu(332.85)

P239Pu(341.51)

N3 +
P239Pu(332.85)

P239Pu(345.01)

N4

)/
2,

(4)

n2 =N2−
(

P239Pu(336.11)

P239Pu(341.51)

N3 +
P239Pu(332.11)

P239Pu(345.01)

N4

)/
2,

(5)

其中P239Pu(332.85)表示
239Pu的332.85keV能量射线的

分支比, 以下相似符号含义类推.

由于 239Pu的贡献在332和335keV两个峰中占主

要部分, 因此式(4)和式(5)是大数相减的运算, 计算不

确定度会比较大, 可以通过增加谱的采集时间, 提高
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谱强度, 减少计算不确定度.

4.3 241Am和 237U原子个数比计算

假设241Am和237U的活度分别为A241Am和A237U,

探测效率为ε (因为能量范围窄, 以下的计算都假设每

个能量窗的相对效率相同), 可以建立下面方程组:

εP241Am(332.35)A241Am +εP237U(332.36)A237U =n1, (6)

εP241Am(335.37)A241Am +εP237U(335.38)A237U =n2, (7)

可以解出:
A241Am

A237U

=
P237U(335.38)n1−P237U(332.36)n2

P241Am(335.37)n1−P241Am(332.35)n2

. (8)

设 241Am和 237U的半衰期分别为T241Am和T237U,

原子数分别为N241Am和N237U, 可以得出:

N241Am

N237U

=
A241Am ln2/T241Am

A237U ln2/T237U

, (9)

将式 (9)代入式 (3)就可解出钚的年龄.

5 Pu300算法对部分样品γ谱的计算

结果

用该算法对某钚材料γ谱进行钚年龄属性分析,

同时用PC/FRAM软件对该谱进行钚年龄属性分析,

结果如表3所示. 其中样品甲和样品乙是同一个罐装

元件的两个样品, 装在不同的元件罐里进行测量的,

测量探测器为ORTEC公司的GEM-F8250P4高纯锗

探测器和DESPEC2000多道分析仪.

由表3可以看出, 样品甲在测量时间长, 测量死时

间相对小的情况下, Pu300算法与PC/FRAM分析结

果吻合得很好, 而且各自的归一性很好; 但是在测量

时间短, 测量死时间小时, 计算结果离散度比较大, 是

因为谱强度比较弱, 计算过程中大数相减给计算结果

带来了很大不确定度.

表 3 某钚材料谱的属性分析结果

年龄相对值
谱名称 样品 测量时间/s 死时间(%)

Pu300 PC/FRAM

bb002 甲 703 14.64 2.796 3.251

bb003 甲 1031 14.63 3.164 3.459

bb004 甲 1288 14.62 3.254 3.426

bb005 甲 1549 14.45 3.164 3.459

bb014 甲 9945 14.43 2.780 2.805

bb015 甲 10204 14.44 2.766 2.821

bb016 甲 10293 14.43 2.720 2.841

bb017 甲 10431 14.44 2.787 2.881

banq1 乙 417 30.43 2.877 2.436

banq1 乙 417 30.44 4.474 无结果

banq1 乙 417 30.46 2.137 无结果

样品乙在测量死时间大, 测量时间短的情况下,

Pu300法计算钚的结果离散度比较大, PC/FRAM计

算的样品乙的年龄离散度也比较大, 还有部分谱没有

得到分析数据, 而且计算结果与样品甲结果的差异比

较大, 这主要是因为死时间大引起谱分辨变差造成的,

影响了解这4个能量峰数据的准确度.

Pu300算法和PC/FRAM结果基本一致, 其分析

结果主要受谱的强度和谱的分辨影响比较大.

6 结论

Pu300年龄属性分析算法, 实现了美国人提出的

窄能量窗钚年龄属性分析功能, 但是这里只是开展了

该算法的可行性研究, 要将该算法用于核材料属性认

证, 还需要进一步优化, 提高其分析精度, 从而达到钚

年龄属性分析的要求.
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Arithmetic of the Plutonium Age with Pu300 Energy Window
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Abstract LLNL bring forward an arithmetic of the plutonium age with the 330—350keV(Pu300) energy window. And

another arithmetic of plutonium age with the same energy window is proposed in this paper. The ages of two plutonium

samples were calculated with this arithmetic, and the comparison with the results from PC/FRAM indicates that the

proposed arithmetic is rather reasonable.
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