
　第３８卷 第１期 核　化　学　与　放　射　化　学 Ｖｏｌ．３８Ｎｏ．１

　 ２０１６年２月 Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ｎｕｃｌｅａｒ　ａｎｄ　Ｒａｄｉｏｃｈｅｍｉｓｔｒｙ Ｆｅｂ．２０１６

　　收稿日期：２０１５１０１０；修订日期：２０１５１１２９

　　作者简介：何长水（１９７６—），男，河北廊坊人，副研究员，核材料专业

微量热计测量低活度氚

何长水，陈细林，杨洪广

中国原子能科学研究院 反应堆工程设计研究所，北京　１０２４１３

摘要：针对国际热核聚变实验堆氚增殖系统（ＩＴＥＲＴＢＳ）中微量氚活度的绝对测量需求，设计研制了微量热

计。采用固体含氚样品对微量热计的输出热电势（犈ｏｕｔ）输入热功率（犘）进行标定，犈ｏｕｔ犘关系式具有很好的

线性关系，灵敏度系数达到０．１３Ｖ／Ｗ。研制的微量热计最低检测限低于０．２μＷ，量热杯体积大于５００ｍＬ，

该性能指标预期可定量测量ＩＴＥＲＴＢＳ系统中各种复杂形态的微量氚活度，具有很好的应用前景。
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　　国际热核聚变实验堆（ＩＴＥＲ）涉氚系统中，氚

的测量是一项重要内容，通过测量可掌握氚的生

产、消耗和损失。从放射性剂量防护的角度，也必

须要知道氚的去向以及活度大小。

氚的测量有多种方式，主要包括量热计的直

接定量测量、电离室或正比计数管对气态氚比活

度的测量、气相色谱或拉曼光谱对气态氚化学成

分的测量与浓度的测量、液闪法液体氚活度测量

等［１］。受氚的存在形态、活度大小等因素的影响，

每种测量方法都有自身的局限性。

量热计是最直接的氚活度测量方法，也是一

种无损测量氚的重要方法，适合于多种物理形态

氚化合物的测量，目前ＩＴＥＲ各参与方也都在重

点研发氚量热计［２３］。其中，用于低比活度氚测量

的微量热计，在研究锂陶瓷增殖剂氚居留、结构材

料氚活度、放射性废物氚含量、氚化水活度等方面



具有重要的应用价值。微量热计技术的开发，对

聚变堆涉氚系统中氚的计量具有重要的科学意

义。本工作拟研制的微量热计，采用真空恒温技

术、固体氚源进行测量灵敏度系数标定，以获得线

性关系良好的输入输出关系式，该微量热计的研

发，将为低活度氚的无损定量分析提供技术支撑。

１　测量原理

氚和其它放射性核素一样，通过测量其在一

段时间（狋）内的衰变能（犈），即可计算出核素的活

度（犃）
［４］（式（１））。

犃＝犈／（珚犈狋） （１）

式中，珚犈是射线的平均能量。放射性核素量热计

即是通过核素的热功率（犘）来确定核素的活度。

其关系如式（２）。

犃＝犘／珚犈 （２）

　　量热计根据测量关系由四个元素组成：量热室

（犜ｃ）、良好确定的热阻、温度传感器（一般给出电压

信号犞ｓ）、环境（犜ｅ）。当热源（功率犘）放在量热室

中，量热室温升（ｄ犜ｃ／ｄ狋）与量热室的热容（犆）和由

热阻确定的热导（犽）之间的关系如式（３）
［５］。

ｄ犜ｃ／ｄ狋＝ （犘－犽（犜ｃ－犜ｅ））／犆 （３）

基于等温量热计的测量方法（也称作热流量热计

或者稳态量热计），也就是保持量热计犜ｅ 不变

（或Δ犜ｅ＝０），此时的量热计即为等温量热计。对

式（３）积分，得到式（４）。

犘＝犽（犜ｃ－犜ｅ）／（１－ｅ
－狋犽／犆） （４）

式中，犆／犽为时间常数，当狋足够大，即狋→∞时，

得到式（５）。

犘＝犽（犜ｃ，∞ －犜ｅ） （５）

　　选用热电线性关系良好的热电偶来测量热源

和冷源之间的温差犜ｃ，∞－犜ｅ，热功率犘与热电偶

的温差电势之间具有线性关系。

２　微量热计的结构

２１　总体结构

量热计在设计上主要考虑探测限、样品室体

积、测量灵敏度与测量稳定性。与通常的放射性

量热计相比，低活度氚测量微量热计的特殊要求

是：（１）探测下限低，要求低于５μＷ，即能够测量

１０４Ｂｑ量级的氚活度；（２）较大的量热杯体积，要

求大于０．５Ｌ，以适合不同尺寸的测量部件。要

实现上述技术指标，微量热计必须满足以下设计

原则：（１）必须采用等温双杯量热单元，以有效地

抵消基线信号的干扰；（２）选择的热电堆要具有

较高的热电系数，并且量热杯与热电堆接触良好，

尽量减少热量传导的热阻，提高灵敏度系数；

（３）环境温度可控，以降低测量室随环境温度变

化产生的热传导或漂移。

设计的微量热计结构示意图示于图１。其结

构可分为量热单元和环境温度控制单元两部分。

量热单元又包括量热杯及其固定台、热电堆、测量

室、信号测量部件等部分。环境温度控制单元主

要是指恒温体部分，以及稳定恒温体温度的外围

部分。

１———量热杯支架，２———量热杯，３———参比杯，４———热电堆，

５———电加热丝，６———真空腔室，７———恒温水箱

图１　微量热计结构示意图

Ｆｉｇ．１　Ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓｏｆｍｉｃｒｏｃａｌｏｒｉｍｅｔｅｒ

２２　量热单元结构

量热单元是微量热计的主体部分，由量热室

外壳、量热杯及支架、热电堆等部件组成。

半导体Ｂｉ２Ｔｅ３Ｓｂ２Ｔｅ３ 和Ｂｉ２Ｔｅ３Ｂｉ２Ｓｅ３ 热电

偶由于较高的Ｓｅｅｂｅｃｋ系数（约有２００μＶ／Ｋ），是

目前较灵敏和经济的热电材料。每个热电堆为

１２７对ＰＮ结，总热电系数达到２９ｍＶ／Ｋ。热电

堆安装在量热杯与冷源接触良好的活动台上，活

动台用于固定量热杯热电堆。量热杯、热电堆和

活动台之间采用导热胶粘合，减小热阻。

量热杯是量热计中接收热源的部分。样品的

热能通过量热杯产生温升，与恒定冷源进行比较，

热电堆根据冷热温度关系给出电势信号，信号大

小与量热杯的整体热容有关。铝材质由于其热阻

小、比热容大，是量热杯的最佳材料。设计的纯铝

量热杯内部尺寸为５５ ｍｍ×２２０ ｍｍ，体积

５２２ｍＬ。量热杯固定台选用纯铝加工，主要用于
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预先组装量热杯、热电偶、加热电阻丝和控制连接

线等在一起，组成量热杯组件。两个量热杯结构

完全相同，一个作为测量杯，另一个作为参比杯。

量热杯组件置于量热室内，量热室外壳本身就

是一个恒温体，材质为不锈钢。恒温体设计的原则

是假设量热杯的温升是恒温体温升的１０００倍，根

据量热杯的质量犿１就可以确定恒温体质量犿２。

２３　环境温度控制单元

针对氚微量热计对环境条件的苛刻要求，为精

确稳定恒温体温度在微小范围内波动或者极缓慢

漂移，设计采用真空隔热的方式来控制温度。并且

真空箱体浸泡在恒温水箱内，以降低真空箱外壁随

室温变化产生的热传导、引起的惯性波动或漂移，

恒温水箱温度可以控制在±０．５℃范围内。微量

热计整机放置在具有空调房间内，由空调控制室内

温度，湿度保持在６０％以内。采用室内空调恒温

的条件下，真空室温度可稳定在±０．１℃。

２４　测控线路

微量热计的测控线路分为热电势信号测量和

电功率输出控制两部分。热电势信号测量主要是

指热电堆输出信号直接被数字多功能表测量。电

功率测量是指量热杯加热电阻通过专用的数字电

源供电，加热功率采用数字多功能表测量。设计

测控线路示于图２。

图２　微量热计测控单元示意图
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３　微量热计的标定与性能测试

３１　基线及其稳定性测试

对于低活度氚的量热测量，微量热计的基线

稳定性将直接影响氚活度测量结果的准确性。

等温双杯量热计在两个量热杯内均没有热源的

情况下，两个量热杯的输出电压信号差值即为

该量热计的基线值。５次基线测量的数据曲线

汇总示于图３。由图３可知，微量热计的基线稳

定时间均在７～８ｈ左右。取基线稳定后第１０—

１５ｈ的测量平均值作为基线值，结果列入表１。

由表１可知，５次测量的基线平均值为（１．３４１±

０．０７２）μＶ，多次测量具有较好的重复性与稳

定性。

在基线平衡后的５ｈ内，基线噪声变化示于

图４。由图４可知，基线噪声低于０．０１μＶ。按３倍

噪声计算，微量热计的最低可检热电势为０．０３μＶ，

根据固体氚源标定得到的灵敏度系数０．１３Ｖ／Ｗ

计算，微量热计的检测限可达到０．２μＷ。

１—５———基线测量１—５

图３　微量热计基线测量变化曲线
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表１　基线测量数据表

Ｔａｂｌｅ１　Ｔｅｓｔｅｄｒｅｓｕｌｔｓｏｆｂａｃｋｇｒｏｕｎｄｌｅｖｅｌ

Ｎｏ． 基线值／μＶ

１ １．４１０±０．００７

２ １．２３９±０．０１４

３ １．４１２±０．０２２

４ １．３２３±０．０５６

５ １．３１９±０．０２０

（１．３４１±０．０７２）

　　注：括号内数据为平均值

３２　热功率输入热电势输出线性关系的标定

电功率标定是量热计最常用的灵敏度系数测

量方法，该方法的优点是快速简便，但由于可能存

在热损等因素，电功率标定得到的灵敏度系数往

往与实际β源标定得到的灵敏度系数可能不一

致。因此，氚微量热计直接采用氚源标定。固体

氚标样采用吸氚Ｚｒ合金来制备，由犘犞犜法计算

每个样品的吸氚量。测量的９个氚活度标样对应

的净输出热电势列入表２。由表２可知，每次测

量净输出热电势达到平衡的时间为７～８ｈ，与基

线平衡时间一致，取净输出热电势平衡后第１０—

１５ｈ内的平均值作为该氚标样的输出热电势值。

图４　微量热计基线噪声曲线

Ｆｉｇ．４　Ｃｕｒｖｅｇｒａｐｈｏｆｂａｃｋｇｒｏｕｎｄｌｅｖｅｌｎｏｉｓｅ

表２　Ｚｒ合金吸氚标样及其净输出热电势（犈ｏｕｔ）汇总表

Ｔａｂｌｅ２　犈ｏｕｔｔｅｓｔｅｄｒｅｓｕｌｔｓｏｆｔｒｉｔｉｕｍａｂｓｏｒｂｅｄｍａｔｅｒｉａｌｓ

样品编号
犘犞犜法计算值

吸氚量（已扣除衰变）／Ｂｑ 衰变热功率／μＷ
净输出热电势／μＶ

ＺｒＴｘ３ ３．３×１０１０ ２９．９６ ５．１０

ＺｒＴｘ１ １．１×１０１１ ９４．８３ １３．６５

ＺｒＴｘ１＋ＺｒＴｘ３ １．４×１０１１ １２４．５９ １７．１５

ＺｒＴｘ２ １．７×１０１１ １５１．１２ ２１．２８

ＺｒＴｘ２＋ＺｒＴｘ３ ２．０×１０１１ １８０．７７ ２５．４２

ＺｒＴｘ４ ２．５×１０１１ ２２１．８３ ３０．５８

ＺｒＴｘ３＋ＺｒＴｘ４ ２．８×１０１１ ２５１．５５ ３４．２２

ＺｒＴｘ１＋ＺｒＴｘ４ ３．５×１０１１ ３１６．４３ ４２．３１

ＺｒＴｘ２＋ＺｒＴｘ４ ４．１×１０１１ ３７２．６２ ４９．９２

图５　微量热计犈ｏｕｔ犘线性关系

Ｆｉｇ．５　Ｌｉｎｅａｒｒｅｌａｔｉｏｎｏｆ犈ｏｕｔ犘

　　由净输出热电势（犈ｏｕｔ）氚衰变热功率（犘）进

行线性拟合，结果示于图５。由图５可得到犈ｏｕｔ犘

线性关系式：

犈ｏｕｔ＝０．１３０６犘＋１．３２３６ （６）

由此可得出微量热计的测量灵敏度系数为

０．１３Ｖ／Ｗ。

图６　微量热计犃犈ｏｕｔ线性关系

Ｆｉｇ．６　Ｌｉｎｅａｒｒｅｌａｔｉｏｎｏｆ犃犈ｏｕｔ

由氚活度（犃）净输出热电势进行线性拟合，

结果示于图６。由图６得到犃犈ｏｕｔ线性关系式：

０５ 核化学与放射化学　　　　　　　　　　　　　　　　　　第３８卷



犃＝８．３９３×１０
９犈ｏｕｔ－７．５６９×１０

９ （７）

狉２＝０．９９９４，该关系式可作为该微量热计氚测量

活度计算的标准公式。

３３　
２４１犃犿标准β源活度验证测量

采用已知活度的β核素标准源，由微量热计测

量其衰变热功率，并根据固体氚标样标定的犈ｏｕｔ犘

线性关系式计算其β衰变热功率与放射性活度，验

证固体氚标样标定的犈ｏｕｔ犘线性关系式的准确性。

标准β源为
２４１Ａｍ源，４π电离室测量其活度值

为３．５４×１０７Ｂｑ，不确定度为２％。微量热计测量

该２４１Ａｍ源净输出热电势变化曲线示于图７。由

图７可知，约７ｈ热电势变化达到平衡。在１０～１５ｈ

内的净输出热电势平均值为（５．４６±０．０３）μＶ，

按微量热计氚标定得出的犈ｏｕｔ犘 线性关系式计

算，该２４１Ａｍ源的衰变热功率为３１．７４μＷ。
２４１Ａｍ

源的β衰变热为９．０２×１０
－７

μＷ／Ｂｑ，因此，可得

到活度为３．５２×１０７Ｂｑ。与４π电离室测量值相

比，二者偏差为０．７３％，验证了微量热计具有较

好的测量准确性。

图７　
２４１Ａｍ源净输出热电势变化曲线

Ｆｉｇ．７　犈ｏｕｔｃｕｒｖｅｇｒａｐｈｏｆ
２４１Ａｍ

３４　辐照锂陶瓷氚居留量的测量

采用辐照后的锂陶瓷氚增殖剂，用微量热计

测量其氚居留量，验证微量热计对不同固体材料

氚活度测量应用的可行性。锂陶瓷材料为

ＬｉＡｌＯ２，在反应堆内经中子辐照。液闪法测量得

出的陶瓷固体平均氚居留量为（６．０１×１０１１）Ｂｑ／ｇ。

三个不同质量辐照ＬｉＡｌＯ２ 样品的微量热计

测量结果列入表３。由表３可知，计算得到辐照

ＬｉＡｌＯ２陶瓷的平均氚居留量为５．３７×１０
１１Ｂｑ／ｇ，与

液闪法测量得到的平均氚居留量相比，相差

１０．７％。分析其原因，一是液闪法氚活度测量本

身就具有较大的误差，二是ＬｉＡｌＯ２ 陶瓷个体之

间由于密度、孔隙率等特性的差异，其氚居留量也

不完全相同。由此可见，采用微量热计测量辐照

锂陶瓷的氚居留量可行。

表３　微量热计测量辐照ＬｉＡｌＯ２ 陶瓷氚居留量的结果

Ｔａｂｌｅ３　Ｔｒｉｔｉｕｍｉｎｖｅｎｔｏｒｙｔｅｓｔｅｄｒｅｓｕｌｔｓ

ｏｆｉｒｒａｄｉａｔｅｄＬｉＡｌＯ２

样品编号 犿／ｇ 犈ｏｕｔ／μＶ 犃（１）／Ｂｑ
氚居留量／

（Ｂｑ·ｇ－１）

ＬｉＡｌＯ２１ ０．０５０８ ４．９４ ３．０７×１０１０ ６．０７×１０１１

ＬｉＡｌＯ２２ ０．１１５６ ７．６４ ５．３７×１０１０ ４．６５×１０１１

ＬｉＡｌＯ２３ ０．２０４０ １４．２６ １．１０×１０１１ ５．３９×１０１１

５．３７×１０１１（２）

　　注：（１）按固体氚源标定的犃犈ｏｕｔ线性关系式计算的氚活度

（２）辐照ＬｉＡｌＯ２陶瓷的平均氚居留量

４　结　论

通过半导体热电偶的合理选型、量热杯结构优

化设计、热源和冷源的结合处理、真空恒温等一系列

措施，解决了微量热计热控制关键技术，基线噪声低

于０．０１μＶ，探测限达到０．２μＷ。通过基线测量、固

体氚源标定，获得了微量热计输出热电势与输入热

功率之间的关系式，狉２＝０．９９９６，标定的灵敏度系数

为０．１３Ｖ／Ｗ。采用标准β源和辐照后的锂陶瓷氚

增殖剂，验证了微量热计的测量准确性。低活度氚

微量热计的成功研制，可为ＩＴＥＲ涉氚系统的氚分

析研究提供技术支撑。
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