
!

第
!"

卷第
#"

期 原 子 能 科 学 技 术
$%&'!"

!

(%'#"

!

")#*

年
#"

月
+,%-./0123

45

6/.21/271892/:1%&%

45

;2/'")#*

可逆比热容法测量反应堆中子注量率的

可行性及应用前景

杨铜锁#

!朱庆福"

!史永谦"

!辛督强#

!张建祥#

!王
!

"

!王永仓#

!鲁
!

谨"

!

"

"

#'

西京学院 陕西省可控中子源工程技术研究中心!陕西 西安
!

B#)#"<

#

"'

中国原子能科学研究院 反应堆工程技术研究部!北京
!

#)"?#<

$

摘要!热分析仪器和测量技术的迅速发展为通过测量受辐照材料热性质的变化测量中子注量提供了可

能%本文提出采用调制差示扫描量热"

L;6Y

$法测量反应堆辐照的含硼材料可逆比热容的变化!进而

得到反应堆的中子注量率%从理论和实验两方面讨论了利用该方法测量反应堆中子注量率的可行性%

介绍了可逆比热容法测量反应堆中子注量率的原理和实验方法%展望了这种测量方法在测量高注量反

应堆中子注量率的应用前景%
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6Î W%1

4G

.71

"

!
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一定注量的中子辐照固体材料能改变材料

的热性质!其中包括固体材料比热容增大+

#

,

%

固体样品比热容的改变本质上是辐照损伤引起

物质结构发生变化引起的%当在固体样品中掺

入硼元素!在反应堆中辐照会发生如下核反应

过程&热中子辐照#)

F

靶!

#)

F

俘获中子后形成

##

F

!

##

F

迅速分裂为?

I2

离子和B

C.

离子%此核

反应放出的总能量为
"DB>L2$

!其中?

I2

离子

动能占
#D?BL2$

!

B

C.

离子动能占
)D*?L2$

!

另外
)D?*L2$

的能量以
#

光子形式放出%这

些产物与样品相互作用主要是两种方式!一是

电子过程!二是原子过程+

"J?

,

%电子过程是指入

射粒子的能量损失于原子的电离和激发!其结

果是在晶体内产生瞬态扰乱和半永久的效应!

不能长久保持"在
#)

<

P

以内$#原子过程是指通

过粒子碰撞在靶样品中产生位移原子!给晶体

造成永久性损伤%

$

粒子和B

C.

离子与靶原子

碰撞产生位移原子!形成核径迹!核径迹在含硼

靶样品中产生永久性辐射损伤!属于原子过程%

在相同能量情况下原子过程产生的位移原子形

成的损伤比
#

射线的大
!

个数量级!因此在讨

论损伤时忽略
#

射线和电子过程产生的永久性

损伤%在对样品的中子辐照剂量不是特别高的

情况下!根据上述研究可知比热容的变化量与

中子辐照注量呈正比关系%

#/-

< 的靶样品中含有的硼原子数约为

#)

""个数量级!中子注量率为
#)

##

/-

d"

-

P

d#的

反应堆辐照
#)):

!中子注量约为
#)

#=

'

#)

#B

/-

d"数量级!考虑反应截面后在
#/-

< 的

靶样品中发生核反应的原子核数应小于
#)

#=

'

#)

#B

!由此可推出反应堆辐照样品
#)):

发生反

应的原子核数占样品总原子核数的比例为几十

万或数百万分之一!发生核径迹重叠的概率很

小!基本能保持比热容的变化量与注量呈正比

关系%

利用比热容的变化量与注量呈正比关系这

一现象来测量反应堆的中子注量率!与测量比

热容使用的热分析仪器性能有关%采用的测量

软件'测量方法也至关重要%本文就美国
9+

公司生产的
T")))

差示扫描量热仪器!研究可

逆比热容法测量反应堆中子注量率的可行性及

应用前景%

:

!

常规
S2$

和
DS2$

测量比热容的比较

调制差示扫描量热"

L;6Y

$法是在传统量

热"

;6Y

$法基础上叠加了
#

个正弦震荡温度程

序!将总热量分解为
#

个可逆热流"比热容成

分$和不可逆热流"动力学成分$!具有较高的灵

敏度和分辨率+

!J>

,

%对同一样品的测量和分析

结果对比表明!

L;6Y

法不用消除热历史而直

接测量比热容!防止了由于消除热历史的方法

不恰当而引起的实验误差!且实验数据直接测

试得出!不需要转换计算%更为重要的是将

;6Y

法的
#

条曲线分解为两条曲线便于对实验

结果进行分析研究&可逆热流曲线反映的是样品

内部热焓变化'玻璃化转变'熔融等信息#不可逆

热流曲线反映的是热焓松弛'结晶'热固化'挥

发'分解'蛋白质变性等动力学信息+

!

!

#)

,

%因此!

L;6Y

法测量效果要明显优于
;6Y

法+

B

!

##

,

%

;

!

实验

实验在中国原子能科学研究院微型中子源

反应堆上进行!反应堆的中子注量率为
*D!E

#)

##

/-

d"

-

P

d#

%晶体硼颗粒辐照
#=:

!

L;6Y

法测得的比热容曲线如图
#

所示%图
#

中每个

分图有两条曲线是因为重复测量
#

次所致!用

于观察实验的重复性!可见实验的重复性良好%

总比热容
#

>

U

'可逆比热容
#

>

g

'不可逆比热

容
#

>

F

之间的关系为&

#

>

U

G

#

>

g

K

#

>

F

"

#

$

!!

#

>

U

相当于
;6Y

法测出的比热容!包含可逆

比热容"与纯比热容相关成分$与不可逆比热容

"与动力学相关的非比热容成分$%显然!研究

纯比热容问题采用可逆比热容测量更合理%晶体

硼颗粒分别辐照
#=:

"样品质量
=c!D)?-

4

$'

<":

"

=c!D)*-

4

$'

?*:

"

=c!D#*-

4
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=?:
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(((总比热容#

\

(((可逆比热容#

/

(((不可逆比热容

图
#

!

L;6Y

法测得的比热容曲线

X.

4

'#
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"

=c!D!B-

4

$!

L;6Y

法测出的可逆比热容曲

线如图
"

所示%由图
"

可见!总体上辐照注量

增大!可逆比热容升高%

图
"

!

L;6Y

法测得的可逆比热容曲线

X.

4

'"
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实验测得的可逆比热容结果列于表
#

%表
#

中!

<":

(

#=:

'

?*:

(

#=:

'

=?:

(

#=:

分别表

示受辐照
<":

'

?*:

'

=?:

样品的可逆比热容减

去受辐照
#=:

样品的可逆比热容的差!相当于

样品受辐照
#=:

后再辐照
#=:

'

#=:E"

'

#=:E<

的可逆比热容增量%由表
#

各温度点

可见!可逆比热容增量与再辐照时间大致呈正

比关系%

=

!

测量中子注量率的可行性

从表
#

数据可看出!在实验误差范围内样

品受辐照的注量与可逆比热容增量的总和呈正

比关系!可得到如下关系&

*D!

\

#)

##

/-

d

"

-

P

J

#

\

#=

\

#

\

<=))P

G

N

\

#D**#*B

\

#V

)"

4

-

e

$

2

N

\

#D**#*BV

)"

4

-

e

$ "

"

$

*D!

\

#)

##

/-

d

"

-

P

J

#

\

#=

\

"

\

<=))P

G

N

\

#D**#*B

\

"V

)"

4

-

e

$

2

N

\

<DB)=!V

)"

4

-

e

$ "

<

$

*D!

\

#)

##

/-

d

"

-

P

J

#

\

#=

\

<

\

<=))P

G

N

\

#D**#*B

\

<V

)"

4

-

e

$

2

N

\

!D<<?*"V

)"

4

-

e

$ "

?

$

!!

写成一般关系式为&

&

\

2

G

N

\&

#

"

!

$

式中&

&

为中子注量率#

2

为辐照时间#

N

为比例

系数!它的意义是要使可逆比热容增大
#

个单

位样品所需要的反应堆中子辐照注量#

&

#

为可

逆比热容增量的总和%

将式"

"

$与"

!

$两边相除并整理得&

&

G

"D=)#B>

\

#)

#=

\&

#

2

"

=

$

!!

利用式"

<

$和"

?

$同理可推出&

&

G

"D==?">"

\

#)

#=

\&

#

2

"

B

$

&

G

"DB!<"<

\

#)

#=

\&

#

2

"

*

$

!!

根据式"

=

$

'

"

*

$取
N

的平均值!可得&

&

G

"D==!*>

\

#)

#=

\&

#

2

"

>

$

!!

式"

=

$

'

"

>

$反映了晶体硼颗粒样品可逆比

热容增量总和与反应堆辐照注量之间的关系%

根据式"

=

$

'

"

>

$的任意一式!将晶体硼颗粒样

品放入未知中子注量率的反应堆中辐照一定时

间
2

!测出辐照后可逆比热容增量
&

#

!就可计算

出中子注量率%式"

=

$

'

"

>

$中采用式"

>

$更合

理!但工作量相对较大%

根据以上实验结果提出可逆比热容法测量

反应堆中子注量率的方法!测量原理'技术路线

如下%
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可逆比热容和可逆比热容增量
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<!) )D*=)B# )D>?)>< #D)#"" #D)><#" )D)*)"# )D#!#?> )D"<"?

<=) )D*B!>> )D>!!?# #D)"?)" #D#)!B< )D)B>?# )D#?*)" )D"">B?

总和
#D**#*B <DB)=! !D<<?*"

!!

#

$将含硼晶体材料分为两部分!一部分作

为刻度探测器的样品!其余作为探测器样品%

反应堆辐照能改变样品热性质的原因在于样品

中沉积了离子核径迹+

#"J#!

,

!含硼材料受反应堆

辐照后均能产生核径迹!故将受辐照材料由晶

体硼材料扩大为含硼晶体材料%

"

$将刻度探测器样品分为
.

份!

.

'

?

!每

份约
#))-

4

!分别用铝薄膜包裹!得到
.

个刻

度探测器的样品包%

<

$将
.

个刻度探测器样品包放入中子注

量率恒定的热中子反应堆中!分别辐照
2

.

小

时!且使相邻两个时间段长短成等差数列!得到

.

个受不同辐照注量的样品包%

?

$分别对
.

个刻度探测器样品包用
L;J

6Y

法测量其可逆比热容%

!

$根据表
#

方法!由各刻度探测器样品包

的可逆比热容得到可逆比热容增量的总和
(

#

!

(

"

!.!

(

.

%
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$列出刻度探测器各样品包的中子辐照

注量增量与相应可逆比热容增量总和的关

系式%

样品包
"d#

&

#

\&

2

\

<=))

G

N(

#

"

#)

$

!!

样品包
<d#

&

#

\

"

\&

2

\

<=))

G

N(

"

"

##

$

!!

样品包
?d#

&

#

\

<

\&

2

\

<=))

G

N(

<

"

#"

$

.

!!

样品包
.d#

&

#

\

"

.

J

#

$

\&

2

\

<=))

G

N(

.

J

#

"

#<

$

!!

样品包
"d#

!样品包
<d#

!.!样品包
.d#

的可逆比热容增量总和是指受辐照
2

"

!.!

2

.

时间段后样品的可逆比热容减去受辐照
2

#

样

品的可逆比热容的差值总和!相当于样品在

原受 辐 照
2

#

时 间 段 的 基 础 上 再 辐 照
&

2

!

&

2E"

!.!

&

2E

"

.d#

$时间段后可逆比热容增

量的总和%

应注意式"

#)

$

'

"

#<

$中
#

与式"

!

$中
&

的

意义不同!前者代表刻度探测器时反应堆有确

定值的中子注量率!后者代表未知堆的中子注

量率%

式"

#)

$与"

!

$两边相除得&

#

\&

2

\

<=))

&

\

2

\

<=))

G

(

#

&

#

"

#?

$

!!

式"

#?

$变形后得&

&

G

#

\&

2

\&

#

2

\

(

#

"

#!

$

!!

将式"

##

$与"

!

$两边相除!同理可得&

&

G

#

\

"

\&

2

\&

#

2

\

(

"

"

#=

$

!!

将式"

#"

$与"

!

$两边相除!同理可得&

&

G

#

\

<

\&

2

\&

#

2

\

(

<

"

#B

$

.

&

G

#

\

"

.

J

#

$

\&

2

\&

#

2

\

(

.

J

#

"

#*

$

!!

式"

#!

$

'

"

#*

$就是含硼晶体材料受中子

辐照注量与可逆比热容增量总和的关系!即

完成了探测器的刻度%根据测量精度的不同

需求可选用以下
<

种方法测量未知反应堆的

中子注量率%

"

#

$从式"

#!

$

'

"

#*

$中任选一式计算未知

反应堆的中子注量率%

"

"

$用式"

#!

$

'

"

#*

$中的每一式求出未知

反应堆的中子注量率!再求其平均值作为未知

反应堆的中子注量率%

"

<

$式"

#!

$

'

"

#*

$的每一式对应
#

个样品

包!对每个样品包重复几次实验!求出可逆比热

容增量总和的平均值后建立相应的式"

#!

$

'

"

#*

$!最后再按照第
"

种方法求其平均值作为

未知反应堆的中子注量率%

B

$将样品在未知中子注量率的反应堆上

辐照时间
2

后!用
L;6Y

法测量出比热容增量

求和得出
&

#

!利用步骤
=

得到反应堆的中子注

量率%

利用步骤
=

计算未知堆中子注量率!应注

意以下几点%

#

$以上所建探测器中子注量与比热容增

量总和的关系是针对特定样品!受特定反应堆

辐照后可逆比热容增量的总和!在特定的温度

范围!选取特定的温度间隔点取可逆比热容增

量求和后建立的关系式%其中某一条件改变!

各式中对应关系的系数可能改变%

"

$用探测器测量未知反应堆中子注量率!

未知反应堆的中子能谱应与已知反应堆的中子

能谱相近!温度范围选取'温度间隔点选取应与

在已知反应堆辐照实验时相同!取各点可逆比

热容增量求和得出
&

#

%

<

$建立探测器中子注量与可逆比热容增

量总和的关系的过程!是对选定样品刻度的

过程!该样品是受刻度样品!已知堆是刻度

堆%当受刻度样品和刻度堆发生改变时!可

按照建立式"

#!

$

'

"

#*

$的技术路线重新进行

实验!建立中子辐照注量和样品可逆比热容

增量总和之间的关系式!所选温度范围'温度

间隔'温度点多少均可根据研究需要另选%

建立起的关系式与上述关系式具有类似的用

途!使用条件相似%也即当受刻度样品和刻

度堆发生变化时!应重新对探测器进行刻度

实验%

?

$本文给出的实验结果是由微型中子源

反应堆辐照几十小时得到的!在相同辐照注量

率情况下!若将辐照时间控制到以
-.1

为单

位!可将测量反应堆中子注量率的范围提高

<

个数量级左右!这能基本满足今后计划测量
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Y+bb

$中子注量率的要求%

至于将辐照时间延长至
#))):

'

#)))):

!或更

长时间是否还能保持可逆比热容增量与辐照注

量呈正比关系!如有需求还可继续进行实验!把

辐照注量控制到可逆比热容增量与辐照注量呈

正比关系的范围内%

L

!

应用前景

精确测量高注量反应堆的中子注量率一直

是反应堆物理界面临的世界性难题%从测量原

理看!可逆比热容法更适合测量高中子注量率

场的中子%因为热分析仪器测量可逆比热容增

量没有上限限制!用这种仪器测量高注量中子

注量率不存在超出探测器量程的问题%样品受

辐照注量越多!可逆比热容变化越大!测量相对

误差越小!这正是测量高注量率反应堆所需要

的%今后研究拟在
Y+bb

"目前亚洲最高中子

注量率$实验孔道内进行辐照实验!通过测量样

品中辐照损伤对可逆比热容的影响来对

Y+bb

进行中子注量率测量和刻度%由于测

量的不是中子与核发生反应后的次级带电粒

子!因此本文方法具有以下优点%

#

$本文方法属于积分测量法!不受半衰期

的限制!因此能直接精确测量高注量状态下反

应堆堆芯内部的中子注量率%

"

$受辐照样品体积小'质量轻'适用范围宽%

<

$本方法操作简便"直接测量中子与靶样

品作用后的可逆比热容!不需化学蚀刻和计数

径迹数目$'速度快!可在
<:

内完成测量%

?

$本方法可在强
#

场和
"

射线存在的环

境下测量中子%

!

$本方法能在探测器受辐照后与反应堆

完全分离的情况下测量与读取中子注量率的

数据%

本方法可开展核电站压力壳钢的中子辐

照性能研究!将受辐照样品制作成任意形状!

粘贴在压力壳钢上!进行长期中子辐照#可对

反应堆孔道'堆芯部件等高注量'强辐照'空

间狭小的部位的中子注量率直接测量!提高

了测量精度!简化了实验步骤#可用于大型反

应堆结构部件的积分注量监测!对于大型反

应堆结构材料中子辐照损伤'构件的老化管

理'研究堆辐照生产'功率刻度等诸多方面均

有重要意义+

#=

,
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