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　　应用裂变反冲法和中子活化分析法测定了热中子诱发235U 裂变中135C s 的裂变产额。主要研究

内容包括: 235U 靶的制备; 反冲捕集装置的设计加工; 用A u 作为中子监测器监测135C s 活化时的中

子注量率; 137C s 和136C s 的放化分离和测量。以137C s 的裂变产额为标准得到135C s 的裂变产额值为

(6134±0146) %。
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国内应用中子活化分析技术测定裂变产额的研究尚未开展, 国外有关这方面的研究工作

也比较少。A um ann 等[ 1 ]应用中子活化分析法测量热中子诱发235U 裂变中129 I 的裂变产额, 用

A u2A l 合金丝作为中子监测器来确定活化时的热中子注量率, 得到 129 I 的裂变产额值为

0169% , 误差大约为 7%。P illay 等[ 2 ]用中子活化分析法测量富集U 的快中子增殖反应堆燃料

(含 2% Zr)元件中裂变产物141P r 的裂变产额, 用141P r255M n 的混合体作为中子监测器监测活化

时的中子注量率, 得到141P r 的快中子裂变产额值为 6105% , 误差为 315%。这些方法都是在活

化分析前对待测核素进行化学分离, 这样有可能引起污染和损失, 应尽可能避免。
135C s 是一个长寿命的裂变核素, 其半衰期为 213×106 a [ 3 ]。其裂变产额的测定已有文献

[4—7 ]报道, 测量方法为质谱法, 其中包括绝对测量和相对测量。这些测量的实验误差比较大。

因此, 应用非质谱法重新测量135C s 的裂变产额, 以给出更为准确的数据。
135C s 的热中子活化截面比较大, 且 (n, Χ)反应生成的136C s 的半衰期适中, 发射的 Χ射线易

于探测。因此应用中子活化分析测量135C s 原子数是适宜的, 并选用197A u 作为中子监测器。本

文用中子活化分析法测定135C s 的裂变产额, 根据反冲法原理, 应用捕集片收集生成的裂变产



物作为135C s 活化分析的照射靶。135C s 是从铀靶中反冲出来的, 避免了活化分析前的放化分离。

碎片反冲收集和中子活化分析都是成熟的技术, 巧妙地将这两种技术结合起来解决了裂变产

额的测定问题。

1　实验原理

235U 靶在反应堆照射过程中, 某一个放射性裂变产物核素, 一方面由于235U 的核裂变而不

断生成, 另一方面又由于该核素的放射性衰变而减小。当在照射期间中子注量率 <恒定, 235U

的原子数N 0、235U 裂变截面 Ρf、该核素的裂变产额 Y 和衰变常数 Κ、以及照射时间 ti 已知, 则该

核素在停照时刻的原子数N ′表示如下:

N ′=
YN 0<Ρf

Κ (1 - e- Κti) (1)

　　实验采用反冲捕集装置收集裂变碎片, 该装置对所有的裂变产物核素的捕集效率都是相

同的。某个核素在捕集片上的原子数N 等于停止照射时该核素的原子数N ′乘以捕集效率 Εc。

即:

N =
YN 0<Ρf

Κ (1 - e- Κti) Εc (2)

　　将捕集片冷却几个月后, 再包装入堆进行中子辐照。本工作选择137C s 为裂变产额标准, 中

子辐照时137C s 的损失量可以忽略, 待测核素135C s 中子辐照生成136C s。辐照后的捕集片再经过

冷却、溶解、放化分离, 最后制成C s 沉淀源测量137C s 和136C s。

对于137C s, 若考虑其探测效率 Ε7、Χ分支比 p 7、化学回收率 Y c 和冷却时间 tc, 则137C s 的放

射性计数为:

A 7 = Y 7N 0<ΡfY cΕ7p 7 (1 - e- Κ7 ti) e- Κ7 tcΕc (3)

　　对于135C s 来说, 到活化前的原子数应为:

N 5 =
Y 5N 0<Ρf

Κ5
Εc (1 - e- Κ5 ti) e- Κ5 tc (4)

活化生成的136C s 测量时刻的计数为:

A 6 = Y 5N 0<ΡfΕc (1 - e- Κ5 ti) e- Κ5 tc<′Ρ5 (1 - e- Κ6 tR ) e2Κ6 t′cY cΕ6p 6öΚ5 (5)

式中, Y 5 为135C s 的裂变产额; <′为捕集片活化时中子注量率, 由197A u 作为中子监测器监测得

到; Ρ5 为135C s 热中子活化截面; Y c 为化学回收率; Ε6 为136C s Χ特征峰的探测效率; p 6 为135C s Χ
特征峰的分支比; tR 为捕集片活化时间; tc 为U 靶停止辐照到捕集片活化前的冷却时间; t′c 为

活化产物的冷却时间。

式 (3)与式 (5)相比, N 0、<、Ρf、Εc、Y c 等可消去, 则得到:

Y 5

Y 7
=

A 6

A 7
õ

(1 - e2Κ7 ti) e2Κ7 tcp 7Ε7Κ5

(1 - e2Κ6 tR ) e2Κ6 t′cp 6Ε6<′Ρ5 (1 - e2Κ5 ti) e2Κ5 tc
(6)

令:

A 0
7 =

A 7

(1 - e2Κ7 ti) e2Κ7 tcp 7Ε7

A 0
6 =

A 6Κ5

(1 - e2Κ6 tR ) e2Κ6 t′cp 6Ε6<′Ρ5 (1 - e2Κ5 ti) e2Κ5 tc

则135C s 的裂变产额表示为:
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Y 5 =
A 0

6

A 0
7
õ Y 7 (7)

2　实验部分

211　铀靶的制备

选择高纯 A l 片 (纯度在 99199% 以上) 作为衬底, 其直径 d = 2710 mm , 质量厚度为

50 m göcm 2。A l 片的大小刚好能放入电镀槽底部。A l 片的表面先用金相砂纸打磨, 然后用去离

子水冲洗, 再用乙醇擦拭 3 次, 最后用丙酮棉球擦干。

应用235U 丰度为 9012% 的U 3O 8 配制成 011 m o löL HNO 3 的铀溶液, 铀的质量分数 (w )为

0196×10- 3。取配制好的235U 溶液 0113 g (含235U 约 110 Λg)于小烧杯中, 在红外灯下烘干, 用

分析纯的异丙醇溶解, 溶液体积约 5 mL。

将处理好的A l 片放入电镀槽[ 8 ]底部, 使其与聚四氟乙烯垫圈压紧。用少量异丙醇冲洗电

镀槽, 以除去残存水。加入 1 mL 异丙醇, 然后将已准备好的U 料液转入槽子中, 并用异丙醇清

洗小烧杯 3 次, 使U 全部转移到槽子中, 此时电镀槽中溶液的总体积约为 10 mL。插入铂阳

极, 调节两极间的距离约为 10 mm , 慢速搅拌使溶液均匀, 通入冷却水, 接通电流。调节电压在

500—1000 V , 电流在 110 mA 左右, 转速约为 150 röm in 条件下, 电镀 30 m in。制得的铀靶的

活性面积为 269 mm 2 (d = 1815 mm ) , 含235U 约 100 Λg, 呈黄色, 表面光洁, 分布均匀。

212　捕集装置的制作和辐照

将电镀好的235U 靶平放, 镀面朝上, 叠加两个A l 环,A l 环的外径为 2710 mm , 与铀靶衬底

的外径相等, 内径为 d 内= 2110 mm , 每个环厚度为 110 mm。A l 环上放一片 610 m göcm 2、d =

2710 mm A l 片作为捕集片, 捕集片上再放一片 50 m göcm 2、d = 2710 mm 的A l 片。按紧后, 外

面用A l 箔包裹几层, 使A l 片与A l 环之间不能移动, 即成为碎片捕集装置。

实验共做 11 个这样的碎片捕集装置, 放入内径 40 mm , 高 600 mm 的照射铝罐中, 铝罐冷

焊密封。在我院重水反应堆重水反射层管道辐照, 反应堆的超热指数为 (21980±01103) ×

10- 2。照射的中子注量率为 3199×1013cm - 2ös, 共辐照 6610 h。

213　Au 标准靶的制备

用高纯A u 片配制成A u 的溶液, 介质为 011 m o löL HNO 32013 m o löL HC l 溶液,A u 的质

量分数 (w ) 为 01778×10- 6。准确称取A u 的标准溶液于盛有两层滤纸的聚四氟乙烯测量盘

中, 在红外灯下慢慢烘干。滤纸上放一高纯A l 片 (50 m göcm 2) , 刚好固定于测量盘中, 使滤纸

不脱落。测量盘外用高纯A l 箔包裹几层, 作为标准A u 靶。

214　捕集片的中子活化

将捕集了裂变碎片的捕集片冷却 6 个月后, 放射性活度大大降低。打开捕集装置外的A l

箔, 将捕集片放到一片清洗过的 50 m göcm 2、d = 2710 mm 的A l 片上, 面朝上, 上面放与捕集

装置相同的A l 环一个, A l 片两片, 压紧, 外层用A l 箔包裹 3 层, 使A l 环与A l 片之间不能移

动。

将包好的捕集片和A u 标准靶一起装到照射铝罐内, 冷焊密封后, 放入重水反应堆反射层

管道照射, 热中子注量率由金靶进行监测。共活化 5 个捕集片, 1 号捕集片照射时间为 71150

h, 2, 3 号捕集片照射时间为 184167 h, 4, 5 号捕集片照射时间为 112108 h。

215　136Cs、137Cs 的放化分离
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加入一定量的C s 载体 (含C s 约 30 m g) 和 Sm、Eu、Zn、Zr、R u、Sr、M o 等反载体溶液 (每

种元素大约 5 m g)于 50 mL 烧杯中, 并加入 5 mL 6 m o löL HC l。将活化后的捕集片 (活性面朝

下)放入烧杯中, 在水浴中慢慢加热使捕集片完全溶解。加入过量的 2 m o löL N aOH 溶液以沉

淀稀土元素, 并使大量的A l 沉淀溶解。离心、分离。清液通入CO 2, 使A l 完全沉淀并除去。清

液蒸至近干, 加入 2 m o löL HC l 刚好溶解蒸干物, 加入 3 mL 0167 m o löL 柠檬酸钠溶液形成缓

冲溶液 (pH 为 6)。加入与水相等体积的 0115 m o löL 四苯硼钠2醋酸异戊酯溶液萃取C s。用 4

m o löL HC l 反萃C s。水相转移另一烧杯中, 蒸至近干, 加入 8 mL 冰醋酸溶解蒸干物。搅拌下

加入8 mL 碘铋酸钾2冰醋酸溶液, 得到沉淀C s3B i2 I9
[ 9 ]。将沉淀转移至可拆式不锈钢离心器中

离心, 离心器中放有已恒重的聚四氟乙烯测量盘。用冰醋酸和乙醇洗涤后, 拆开离心器, 取出带

沉淀的测量盘, 放入烘箱中, 在 130℃下烘至恒重, 计算化学回收率。

216　测量仪器及探测效率
198A u、136C s 和137C s Χ射线的测量用美国OR T EC 公司生产的H PGe 探测器, 有效体积为

143 cm 3, 分辨率对60Co 1332 keV Χ射线的 FW HM 为 1178 keV , 连接美国Canberra 公司制造

的 S290 多道计算机系统和OR T EC 公司的 92X 多道计算机系统。测量时, 在探头上放置厚度

为 1 mm 的Cd 吸收片, 源与探头的距离为 10 cm , 探测效率已经准确刻度, 从能量2效率曲线得

到有关核素136C s、137C s 和198A u 等的探测效率列入表 1, 误差为 1%。

表 1　198Au、136Cs 和137Cs 的探测效率

Table 1　D etection eff ic ienc ies of 198Au、136Cs、137Cs

核素 %ΧökeV p ö% Εö%

137C s 66116 8511 1127
198A u 41118 9417 1171
136C s 81815 100 1108

34016 4415 1184

104811 8015 0191

3　结果与讨论

311　碎片捕集效率

本文设计的捕集装置, 经计算捕集裂变碎片的几何效率大约为 40%。A l 捕集片的质量厚

度为 510 m göcm 2, 大于裂变碎片在A l 中的射程[ 10 ] (轻碎片 4 m göcm 2, 重碎片 3 m göcm 2)。

本工作中135C s 的裂变产额是相对于137C s 的裂变产额计算的。除了137C s 裂变产额必须准

确已知外, 另一个条件是137C s 和135C s 必须具有相同的捕集效率。 137C s 和135C s 都是重碎片, 它

们在U 中的射程为 9 m göcm 2 [ 10 ] , 空气中射程为 1195 cm [ 10 ]。电镀U 靶中U 的质量为 011

m g, 质量厚度为 01037 m göcm 2; U 活性面至捕集片的垂直距离为 2 mm , 远小于135C s 和137C s

在U 和空气中的射程; 另外, Kaw asak i[ 16 ]研究了裂变产物Xe 在A l 中的扩散行为, 认为在U

辐照时Xe 反冲到A l 中扩散可以忽略, 在室温下的扩散也可以忽略。因此, 我们设计的捕集装

置对135C s 和137C s 的捕集效率相同。

312　135C s 活化时中子注量率的监测

用中子活化分析法测定裂变产额时, 文献[1 ]报道用A u2A l 丝, 文献[ 2 ]报道用55M n 作中

子监测器。由于A u 的稳定同位素只有197A u, 并且其活化截面数据非常准确, 197A u 的活化产物
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198A u 的半衰期适中, 因此, 本工作选用A u 作为中子监测器。
197A u 俘获中子生成198A u, 而198A u 又俘获中子生成199A u, 它们俘获中子的有效截面分别

为 9818×10- 28m 2 和 2158×10- 24 m 2。如果反应堆中子注量率较低, 照射时间较短时, 198A u 的

活化可以忽略。但因为活化时中子注量率比较高, 辐照时间比198A u 的半衰期还长, 所以199A u

的量不可忽略。用以下微分方程式描述197A u 的照射过程:

dN
d t

= - <Ρ7N

dN ′
d t

= - <Ρ8N ′- ΚN ′+ <Ρ7− (8)

　　式中, Ρ7 为197A u 中子俘获截面; N 0 为加入197A u 的原子数; N 为辐照期间197A u 的原子数

目; N ′为198A u 的原子数; Ρ8 为198A u 中子俘获截面; Κ为198A u 的衰变常数; <为反应堆辐照时的

中子注量率。当 t= 0 时,N ′= 0,N = N 0。利用起始条件, 对式 (8)进行积分, 得到式 (9) :

N ′=
Ρ7<N 0

(Κ+ Ρ8<) - Ρ7<
(e- Ρ7<t - e- (Κ+ Ρ8<) t) (9)

　　用198A u 41118 keV Χ射线的特征峰净面积来获得198A u 的活度, 而反应堆照射时间、197A u

的原子数、197A u 和198A u 的中子俘获截面以及198A u 的衰变常数等参数都是已知的, 所以可以

利用式 (9) 求出中子注量率。计算结果列入表 2 (利用式 (9) 计算出的中子注量率, 已考虑了
198A u的活化损失)。

表 2　Au 监测得到135Cs 活化时的中子注量率

Table 2　Results of neutron f lux m easured by Au m on itor

捕集片号 金靶号 m (197A u) öΛg töh <öcm - 2·s- 1 <öcm - 2·s- 1

1# 1 9133×10- 2 71150 8164×1012 8141 (1±113% )

2 7185×10- 2 8114×1012 ×1012

3 7192×10- 2 8136×1012

4 7190×10- 2 8149×1012

2# , 3# 1 7110×10- 3 184167 2152×1013 2150 (1±0167% )

2 9181×10- 3 2149×1013 ×1013

4# , 5# 1 1110×10- 1 112108 1126×1013 1124 (1±0183% )

2 1104×10- 1 1126×1013 ×1013

3 1111×10- 1 1122×1013

4 8130×10- 1 1123×1013

捕集片一共活化 3 次, 由于每次活化位置不一样, 监测到的中子注量率也不一样。但是, 同

一位置同一时刻照射时, 用几个A u 监测器监测到的中子注量率符合得较好, 偏差小于 113%。

所以用A u 作为中子监测器来监测135C s 活化时的中子注量率是满意的。
198A u 测量时, 累积计数达 105 以上, 计数统计涨落为 013% , A u 标准溶液取样误差

012%。这两项误差包括在同时辐照几个A u 靶的相对标准偏差 113% 中。另外, 198A u 测量效

率误差为 1% ,A u 浓度误差 015% , 197A u 活化截面误差为 013%。所以, 由A u 作为中子监测器

测到的中子注量率的误差为 117%。

313　136Cs 和137Cs 的放化分离

通过大量条件实验建立的分离和纯化放射性C s 的流程将另文叙述。A l 捕集片溶解后, 溶
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液中存在大量的A l3+ 。为了除去A l3+ , 实验采用通入CO 2 的办法。溶液被CO 2 饱和后, 其 pH

值正好适合A l(OH ) 3 的沉淀条件 (pH = 5. 8)。若采用加入N H 4OH 沉淀A l (OH ) 3, 会引入过

量的N H +
4 , 对分离C s 不利。此流程对其它裂变核素有良好的去污能力。C s 的化学回收率也是

满意的, 5 个捕集片的化学回收率分别为 87156% (1# )、62114% (2# )、71192% (3# )、88135%

(4# )、86141% (5# )。

314　136Cs 和137Cs 放射性测量

活化 5 个235U 的裂变捕集片, 经过放化分离和纯化, 制成 5 个C s 沉淀源, 进行 Χ测量。在

分离出的C s 源中, 除活化产生的136C s 外, 还存在大量的裂变反冲的137C s。因此, 136C s 测量是在

很强的137C s 背景下进行的。由于所用的H PGe 探测器有良好的分辨率, 所以137C s 不会干扰136

C s 的测量 (见图 1)。计算得到136C s 和137C s 的A 6 和A 7, 以及A
0
6 和A

0
7 列入表 3。

表 3　捕集片中136Cs 和137Cs 的放射性活度

Table 3　Activ ities of 136Cs and 137Cs in A l ca tchers

捕集片号
136C s

A 6ös- 1 10- 7A 0
6öBq

137C s

A 7ös- 1 10- 7A 0
7öBq

1 1137 6132 10915 5196

8 3191 3103 58120 3112

9 5102 4174 84144 4153

10 2134 5188 12318 5187

11 1163 5115 10818 5115

136C s 的A
0
6 误差为 611% , 误差来源包括136C s 测量的统计涨落 (018% ) 和探测效率 (1% )、

中子注量率测量 (117% )、135C s 活化截面 (517% )等。在135C s 活化生成136C s 时, 由于136C s 的中

子俘获截面 113×10- 28m 2, 也可以活化, 使136C s 的放射性降低。但通过计算发现136C s 的损失量

小于 0101% , 可以忽略。
137C s 的A

0
7 误差来源是: 测量的统计涨落为 011% , 探测效率的误差为 1%。所以A

0
7 的误

差为 1%。137C s 的活化截面为 0125×10- 28 m 2 [ 11 ] , 所以137C s 在235U 靶辐照时和捕集片活化时,

它的损失可以忽略。(A - 1)核136Xe 活化生成的137Xe, 经衰变产生的137C s 的量也可以忽略。并

且由于裂变2捕集片是密封的, 137C s 的先驱核 (气体)不会逃逸, 所以, 由137C s 的A
0
7 计算的裂变

产额是准确的。

315　135Cs 的裂变产额

在计算136C s 的A
0
6 和137C s 的A

0
7, 以及135C s 的裂变产额时, 所用的主要核数据列入表 4。由

于得到捕集片中136C s 的A
0
6 和137C s 的A

0
7, 并且137C s 的裂变产额 Y 7 已知, 因此利用式 (7) 就可

以计算出135C s 的裂变产额 Y 5。计算得到135C s 的裂变产额列入表 5。从表 5 看出, 我们用中子活

化分析法测得的135C s 的裂变产额为 6134% , 偏差为 318%。考虑到137C s 的A
0
7 误差为 110% , 137

C s 的裂变产额 Y 7 应用的是最新编评值, 其误差为 1% , 136C s 的A
0
6 误差为 611% , 因此, 给出135

C s 的裂变产额的误差为 713%。最终给出135C s 的裂变产额值为 (6134±0146) %。
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图 1　从铝捕集片分离出C s 源的 Χ射线谱

F ig. 1　T he Χ2spectrum of C s sou rce separated from A l catcher

表 4　计算135Cs 的裂变产额时所用的核数据

Table 4　The nuclear data used in th is work

核素 T 1ö2 Ρ1) ö10- 28m 2 Y 2) ö%

137C s 301174 a1) (0125±0103) 61236
136C s 1310 d3) 113
135C s (817±015)
197A u (9818±013)
198A u 216935 d4) (25800±1200)

　　注: 1) Ρ为 (n, Χ)反应截面, 引自参考文献[ 11 ]; 2) Y 为裂变产额, 引自参考文献[ 12 ]; 3) 引自参考文献[ 13 ]; 4) 引自

参考文献[ 14 ]

表 5　测得的135Cs 裂变产额

Table 5　D eterm ination results of the f iss ion y ield of 135Cs

捕集片号 10- 7A 0
6öBq 10- 7A 0

7öBq Y (135C s) ö%

1# 6132 5196 6162
8# 3103 3112 6104
9# 4174 4153 6153

10# 5188 5187 6125
11# 5115 5115 6124
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从表 5 可以看出, 136C s 的A
0
6 构成了裂变产额误差的最大来源, 主要原因是135C s 中子活化

截面的误差太大, 达 517%。这说明准确的中子活化截面在活化法测定裂变产额工作中的重要

性。本文用中子活化法给出热中子诱发235U 裂变产生的135C s 裂变产额 Y 与文献值列入表 6。从

表 6 可以看出, 本文测得的135C s 的裂变产额与 Ingh ram [ 4 ]和W iles[ 5 ]等给出的值相差较大, 而

与 Katcoff [ 6 ]和 Pertru ska [ 7 ]等的值完全符合。另外, 他们给出的误差均在 10% 以上, 而本文给

出的误差为 713%。

表 6　不同方法测得135Cs 的裂变产额比较

Table 6　Results of the f iss ion y ield of 135Cs by d iff ieren t inve itiga tors

测量方法 Y (135C s) ö% 文献

质谱法 7198 [ 4 ]

质谱法 7116 [ 5 ]

质谱法 6140 [ 6 ]

质谱法 6141 [ 7 ]

中子活化法 6134 本文

在质量数为 135 的衰变链[ 15 ]中, 由于135C s 的半衰期较长, 它的先驱核的半衰期都比较短,

而它的 Β衰变子体135Ba 的独立裂变产额非常低, 所以, 本文测得的135C s 的裂变产额实际上等

于质量数为 135 的链产额。

我们的工作说明, 用反冲捕集2中子活化分析法测定裂变产物中长寿命或稳定核素的裂变

产额是完全可行的, 此法在裂变产额测定方面还有不少工作可做, 我们根据核素的活化截面和

裂变产额进行估算, 发现有 20 多个稳定或长寿命核素可以用此法测定。

本工作的物理测量和数据处理, 得到唐培家、李学良、王书暖、李泽等同志的帮助, 在此表

示感谢。
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M EASUREM ENT OF F ISSION Y IELD OF 135Cs

FROM THERM AL NEUTRON IND UCED F ISSION OF 235U

BY NEUTRON ACT IVAT ION ANALY SIS

Zhang Shengdong　Guo J ingru　Cu i A nzh i　L i D am ing　

Zhang Shu lan　Sun Hongqing　Yang Y i　L i H u i

(Ch ina Institu te of A tom ic E nergy , P. O. B ox 275 (26) ,B eij ing 102413)

ABSTRA CT

T he fission yield of 135C s in the therm al neu tron fission of 235U is m easu red accu ra tely by

a neu tron act iva t ion analysis in w h ich the fission fragm en ts are reco iled to a A l ca tcher. T he

p repara t ion of 235U targets and the reco il2ca tcher assem b ly, determ ina t ion of neu tron flux by

A u flux m on ito r, rad iochem ica l separa t ion and detect ion of 136C s and 137C s are stud ied. T he

fission yield of 135C s is ob ta ined to be (6. 34±0. 46) % w ith the fission yield of 137C s as stan2
dard.

Key words　　N eu tron act iva t ion analysis　R eco il2ca tch　135C s　F ission yield
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