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未知化学武器弹药的定性识别在犀护社会安全方面是十分重要的!可指导化学武器的分类处理"

瞬发伽马射线中子活化分析#

@A)::

$技术利用分析活化产生的伽马射线能谱可以实现对物质中元素的无

损!快速检测!在化学武器识别中具有独特的优势"因此!本研究基于
@A)::

技术进行了化学武器弹药类

型识别装置的设计!同时使用逻辑树判别方法对化学武器样品进行定性分析"首先!基于高纯锗#

B@A1

$探

测器与
CD-$,$

中子源!使用蒙特卡罗
EC)@

程序对装置结构进行设计优化!主要包括中子源容器尺寸%伽

马屏蔽体厚度以及探测器相对位置等"为了最大化样品活化产生的特征伽马射线!需要提高样品位置处的

热中子通量!采用聚乙烯作为慢化体!模拟结果显示聚乙烯厚度达到
+2=

!宽度达到
#$2=

时!样品中热中

子通量达到较高水平"为了降低周围材料活化噪声的干扰!选择铅作为屏蔽结构!模拟显示铅屏蔽厚度达到

,2=

时!可满足屏蔽要求"同时!探测器与样品之间的距离也会影响对伽马射线的探测!最终模拟确定探测

器与样品之间的距离为
$.2=

时!特征信号计数最高"根据优化结果搭建测量装置!使用分析纯试剂根据真

实化学武器元素含量配制化学武器模拟样品!通过对
,

种化学武器模拟样品的测量获得伽马能谱"对能谱

中的特征峰处理过程中!基于特征峰对元素进行分析!针对计数统计性较好的元素#如
B

!

C'

!

0

$的特征峰!

使用高斯及多项式拟合的方式对特征峰处的高能量康普顿平台进行扣除!获得特征伽马射线的全能峰信息"

而对统计性较差的元素特征峰#如
)

元素的
#/(.$"E1%

$!采用能量区间加和法!对该能量下的全能峰至单

逃逸峰之间的计数求和!进而可确定该元素在样品中的存在情况!最后利用建立的逻辑树判别方法根据元

素存在信息对样品类型进行判别"实验结果表明!利用该优化的装置可以获得
,

种模拟样品的能谱!结合能

谱分析方法可以得到化学武器模拟样品中的
B

!

C'

!

0

和
)

等元素的存在信息!最后使用逻辑树判别方法可

以对化学武器样品种类进行判别"
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!
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@A)::
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在处置遗弃武器弹药的过程中!常常会因为标识不清而

无法分辨弹药的类型!尤其是内部含有危险化学试剂的时

候!处理不当会对人员%环境带来严重的后果!所以有必要

在处理之前对化学武器类型做出准确判别"常规检测化学武

器未知弹药的方法有表面增强拉曼散射技术%声表面波传感

技术%离子迁移谱技术(

#-,

)

!这些技术都是通过检测弹药挥

发到空气中的微量物质来获取弹药类型信息!对密封性较好

的罐体检测效果不理想"利用中子技术检测武器弹药中比较

成熟的产品有美国爱达荷实验室开发的
@Q)0

#

*

&437>'1;5&-

3&

*

;281N34&85

*

1234&52&

*6

$系统(

+

)

!自
#""#

年应用以来!已

成功检测出数百枚埋藏地下的未知弹药"何铁(

I

)等设计了一

套基于快中子的化学战剂识别装置!采用伴随
"

粒子技术对

能谱本底扣除!大幅度降低噪声的干扰!但探测系统及后端

处理系统较为复杂!对探测系统的时间分辨能力要求较高"

本研究采用的瞬发伽马射线中子活化分析#

*
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*
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@A)::

$技术可以对多

元素实时在线检测分析!并且具有非破坏性%高灵敏度等特



点!在未知弹药检测方面具有独特的优势(

.

)

"文章设计了一

套利用中子作为探针!通过分析中子活化产生的瞬发伽马光

谱来对样品核素进行判别的装置!为废置弹药的分类和处理

提供依据"

#

!

系统设计

!!

@A)::

技术是通过检测中子与物质相互作用放出的特

征伽马射线来区分元素种类及含量的一种分析方法!为了获

得更多的具有元素特征的伽马射线信息!需要对慢化体%样

品及探测器位置%必要的屏蔽材料等参数进行优化设计!以

便有效降低散射中子%散射光子对测量系统的影响"本研究

采用蒙特卡罗
EC)@

程序!通过中子%伽马射线输运的模拟

研究!给出了
@A)::

系统的优化设计方案!见图
#

中所示"

下面对模拟设计的相关问题进行简单描述"

图
(

!

!"#$$

系统优化设计方案示意图

)*

+

,(

!

-./01./234*15*3

+
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+

;

(,(

!

慢化体及屏蔽体优化

装置使用的是
CD-$,$

裂变中子源!中子源平均能量是

$(#,.E1%

!大部分中子能量处于快中子区!为了获得更多

的辐射俘获所需要的热中子!需要对慢化体的几何结构进行

优化设计"

为了增加样品处的热中子通量!采用氢含量较高!结构

性能较好的聚乙烯作为慢化体!改变慢化体厚度与宽度!

EC)@

程序计算结果如图
$

所示!随着慢化体厚度与宽度的

增加!样品中的热中子通量逐渐增大!达到一定厚度与宽度

后!样品中热中子通量增加速率变小!考虑慢化效果及装置

成本!选择中子慢化体厚度为
+2=

!宽为
#$2=

"

!!

中子与探测器相互作用产生的伽马射线会直接沉积在探

测器中!对噪声产生较大的贡献"因此!为降低探测器活化

噪声的贡献以及中子损伤!在中子源与探测器之间添加对中

子吸收能力较强的含硼聚乙烯作为中子吸收体"然而!添加

的中子防护体在与中子反应的过程中!其产生的伽马射线同

样为干扰噪声的主要来源之一!为减少此部分对于噪声的贡

献!在探测器周围设置伽马屏蔽体"一般而言!在
@A)::

装置中!通常使用高原子序数%密度较高的材料对伽马射线

进行吸收屏蔽!基于此!选择铅作为伽马屏蔽层材料"同时!

根据伽马射线衰减规律!伽马射线衰减强度只与屏蔽层厚度

和伽马能量有关!在同样屏蔽层条件下!衰减强度与伽马射

线强度呈反比"含硼聚乙烯材料与中子发生反应主要产生
B

#

$($$E1%

$以及
S

#

/(GI.E1%

$伽马射线!因此!为有效屏

蔽含硼聚乙烯材料中产生的伽马射线!需要以
B

#

$($$

E1%

$特征伽马射线能量为基准进行屏蔽体厚度的优化选

择"随着铅屏蔽厚度变化!

B

特征伽马射线衰减强度结果如

图
!

所示"

图
<

!

样品热中子计数与慢化体尺寸关系

#

7

$'随厚度变化&#

>

$'随宽度变化
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图
A

!

B

特征信号与屏蔽体厚度关系
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+
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!
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根据图中的模拟数据!拟合伽马射线衰减曲线式#
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!!

探测器中的氢特征峰计数随屏蔽体厚度的增加而减少!

当铅屏蔽体厚度达到
,2=

时!计数减小率达到
"$(I!V

!可

以对周围材料产生的大多数干扰信号进行屏蔽!最终选择
,

2=

的铅作为屏蔽体"

(,<

!

样品位置优化

装置设计过程中使用的模拟样品为芥子气!其中含有

C

!

B

和
C'

等元素!样品初始放置在与中子源平齐的位置

处!与慢化体呈
G,W

角放置!如图
G

#

7

$所示"沿
6

轴方向移动

待测样品!改变样品与探测器之间的距离!探测器中
C'

元素

特征伽马计数变化如图
G

#

>

$所示"

图
D

!

样品位置优化

#

7

$'样品移动位置示意图&#

>

$'

C'

特征峰与样品位置关系

)*

+

,D

!

-./7

9

4*2*:34*7;78032

9

=/

9

70*4*7;

#

7

$'

E&R;8

M

3O157=

*

'1

&#

>

$'

TO141'73;&85O;

*

>13X1183O12O7472-

314;53;2

*

17L&DC'7893O157=

*

'1

*

&5;3;&8

!!

样品位置发生改变时!样品活化产生的特征伽马射线被

探测器探测到的强度也会发生改变"计算结果如图
G

#

>

$所

示!在距探测器
$.2=

处计数最高!此时探测器可获得更多

的特征信号计数!所以样品的最终位置为与探测器表面距离

$.2=

处"

$

!

实验部分

!!

按照优化设计方案搭建了测量装置!装置由
CD-$,$

中子

源%钨屏蔽体%慢化体%中子防护体及铅屏蔽体组成"测量

装置平台如图
,

所示"

!!

模拟的样品放置在不锈钢容器内!容器高
!/2=

!半径

G(,2=

!不锈钢外壳厚度为
/(!2=

!样品重
!L

M

"使用
:Y

级化学药品#包括氯化钠%聚乙烯%升华硫%三聚氰胺%二氧

化硅等$按照特定元素配比制作了化学武器仿真样品!各组

样品元素含量如表
#

所示"

图
E

!

实验测量装置图

)*

+

,E

!

FG

9

/6*2/;43=0/4@

9

表
(

!

化学武器仿真样品元素配比

-3>=/(

!

F=/2/;43=172

9

70*4*7;780*2@=3;41./2*13=?/3

9

7;

编号 名称
模拟样品元素配比*

V

C B F ) 0 C' 0; )7

样品
# B< G(G$ /(IG

* *

$/ G,(#+

*

$"(+.

样品
$ Z #!(/, $(#.

* * *

,#(#,

*

!!(+$

样品
! C[ #/(II #(.

*

$,(#! / !I(,"

*

$G(I#

样品
G %\ #,(+! $(+

*

!+(GI G,(!

* * *

样品
,

沙子 * *

,!(!!

* * *

G+(+I

*

!!

实际测量过程中!仅以样品编号代表各化学武器模拟样

品!测量样品之前!使用钴
-+/

和铯
-#!I

标准源对探测器进

行能量响应的标定(

"

)

"探测系统使用的是
FYT]C

公司生产

的效 率 为
!/V

的
)

型 高 纯 锗 #

O;

M

O

*

N4;3

6M

14=78;N=

!

B@A1

$探测器!配合电制冷系统!以及
<0@]C-,/

型号的数

字化多道谱仪!中子源使用活度为
+^#/

+

8

+

5

_#的
CD-$,$

中子源!每个样品测量活时间为
!+///5

"

!

!

结果与讨论

A,(

!

元素分析

对样品的种类识别作要依靠对测量能谱中特征峰计数的

分析!中子与样品相互作用产生特征伽马射线能量及截面如

表
$

所示"

表
<

!

主要元素特征峰及截面

-3>=/<

!

!/3C03;5167000/14*7;078C/

H

/=/2/;40

元素 特征峰能量*
L1%

截面*
>7485

C' #",# +(!!

#"," G(#

+### +(,"

B $$$! /(!!$+

0 .G# /(!GI

#I$/ /(#I,

$$!/ /(,+

) #/.$" /(/##!

!!

测量结果的部分能谱图如图
+

所示"

,,+!

第
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图
I

!

样品测量能谱图

#

7

$'

,

种样品能谱图&#

>

$'部分元素特征峰&#

2

$'

)

元素特征峰

)*

+

,I

!

"3223J63

H

/;/6

+H

0

9

/1463

#

7

$'

0

*

12347&D,57=

*

'15

&

#

>

$'

CO7472314;53;2

*

17L5&D

*

743;7'1'1=1835

&

#

2

$'

CO7472314;53;2

*

17L5&D)

!!

图
+

中可以比较清晰地看到氯元素的辐射俘获峰#

#",#

和
#","L1%

$和硫的特征峰#

$$!/L1%

$!由此可以判断在样

品中含有
C'

和
0

元素"在图
+

#

2

$中可以看到!

)

元素的辐射

俘获峰#

#/(.!E1%

$和它的单逃逸峰#

#/(!#E1%

$!与
C'

和

B

元素相比!

)

元素的特征峰较弱!主要原因是作用截面较

小!并且探测器在较高能量区域内的探测效率较低!但该特

征峰仍然可见!由此可以判断该样品中含有
)

元素"

能谱中的特征峰范围可以认为由两部分组成'全能峰与

康普顿平台!当平台计数较高时!会影响对全能峰峰面积的

计算!这里采用多项式和高斯拟合的方法对特征峰进行处

理!如式#

$

$

(

#

&

$

"

)

#

&

$

%

*

#

#

&

$

%

*

$

#

&

$

%

,

%

*

+

#

&

$ #

$

$

式中
(

#

&

$是谱函数!为能谱中特征峰范围区间&

)

#

&

$是平

台函数!可以使用一次多项式%二次多项式或三次多项式拟

合!通常采用二次多项式&

*

#

&

$是峰形函数!在满足统计涨

落的情况下呈正态分布"

对能谱中
C'

特征峰拟合如图
I

所示!原始能谱扣除康

普顿平台之后呈高斯正态分布!对所有能谱中的
C'

和
0

元

素特征峰作拟合扣除康普顿平台后全能峰计数如表
!

所示"

图
K

!

L=

特征峰原始能谱与拟合全能峰对比

)*

+

,K

!

-./172

9

36*07;>/4?//;76*

+

*;3=0

9

/146@2

3;58*44/50

9

/146@278L=

表
A

!

L=

和
M

元素拟合扣除本底后全能峰计数

-3>=/A

!

-./8@==

9

/3C17@;40876L=3;5M/=/2/;40

384/65/5@14*;

+

4./>31C

+

67@;5

样品编号
C' 0

#(",#E1% #(","E1% $($!/E1%

样品
# +,#$ G!G" ,+"

样品
$ I$.# G.G. /

样品
! I!!+ G,I$ /

样品
G / / ,G#

样品
, / / /

!!

对于
)

元素来说!

#/(.$"E1%

特征峰能量附近中子相

互作用截面小%伽马射线探测效率低导致该能量范围内的计

数较较低!统计性较差!无法使用拟合方法扣除康普顿平

台"在伽马能谱的高能段部分!只存在少量的电子学噪声!

自然本底以及结构噪声的干扰较小!因此可以在全能峰

#

#/(.$"E1%

$至其单逃逸峰#

#/(!#E1%

$之间的计数进行

加和!利用该能量范围内的计数波动对
)

元素定性分析#如

表
G

所示$!计算结果如表
G

所示"可以明显看出!样品
!

和

样品
G

在该能量区域具有较高的计数变化!通过该结果判断

样品
!

和样品
G

中含有一定量的
)

元素!与实际相符"

表
D

!

(N,A(

!

(N,O<PQ/R

净计数加和

-3>=/D

!

#/417@;4355*4*7;8672(N,A(47(N,O<PQ/R

样品编号 样品
#

样品
$

样品
!

样品
G

样品
,

加和计数
_$! _# G, #$$ _$

A,<

!

逻辑树建立及样品判别

根据样品中元素的实际存在情况建立样品判别逻辑树!

结合实验分析得到的元素存在信息如图
.

所示#其中
/

代表

无该元素!

#

代表有该元素$!样品
#

!

$

和
!

中存在
C'

元素!

+,+!
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样品
#

和
G

中存在
0

元素!样品
!

和
G

中含有
)

元素"已知

样品中的元素存在信息!可以利用图
.

所示的逻辑树判别样

品种类!实现判别功能"

图
O

!

逻辑树判别流程图

)*

+

,O

!

-./=7

+

*13=46//876*5/;4*8

H

*;

+

032

9

=/0

G

!

结
!

论

!!

设计了一种基于
@A)::

技术对核素进行判别的装置!

使用该装置可以对部分化学武器样品种类进行判别"设计过

程中主要使用
EC)@

程序对装置各部分进行了模拟优化!

使装置中的样品获得更高的热中子通量!对探测器进行屏蔽

防护!尽可能降低周围材料的噪声信号"根据优化结果最终

确定慢化体厚度为
+2=

!宽度为
#$2=

!铅屏蔽体厚度
,

2=

!样品与探测器表面距离为
$.2=

"利用该装置对
,

种不

同的样品进行测量!通过高斯拟合扣除康普顿平台的方法!

使用逻辑树及特征峰信号有无对样品种类进行判断!结果表

明可以使用该方法识别样品"

研究中初步选择的测量时间为
!+///5

!而在实际需求

中!对测量时间的要求较高!往往需要在几分钟内判断测量

结果!在满足计数统计性的前提下减少测量时间!这将是后

续的研究"此外!为了扩大样品的测量范围!可以配置更多

种类的样品建立样品库!同时优化谱分析方法!对待测样品

元素的检测阈值做研究分析"
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