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堆外核测量用裂变电离室铀膜均匀性研究
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摘要 堆外核测量用裂变电离室铀膜厚度的均匀性对其测量准确性影响甚大，因此有必要探索适当的电镀工

艺及检验方法，本文在对堆外核测量用裂变电离室铀膜厚度及分布特性研究的基础上，建立了一套能够用于裂

变电离室圆筒形电极内壁铀膜厚度分布测量的装置，并利用该装置测量了采用竖直静置和水平动态两种工艺

电镀的电极内部的铀膜厚度分布情况，对比分析了两种电镀工艺下铀膜成膜机理及分布差异原因，理论分析与

实验结果吻合，可用于指导裂变电离室的生产工艺控制。
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Study on uranium film distribution of fission chamber used in nuclear
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Abstract [Background] The uniformity of uranium film thickness in fission chamber used in nuclear

instrumentation system (NIS) has a great influence on its measurement accuracy. [Purpose] This study aims to

explore appropriate plating process and test method. [Methods] Based on the study of the distribution of uranium foil

in the fission chamber of the NIS system, an instrument which can measure the thickness of uranium film on the inner

surface of cylinder electrode of the chamber was set up. Two fission chamber samples, one was coated with a vertical

electrodepositing techniques and the other was coated with a horizontal electrodepositing techniques, were measured

by the instrument. The difference between them was analyzed and the mechanism of uranium film formation and

causes of distribution differences were investigated. [Results] The results of the experiment are coincident with

theoretical analysis. [Conclusion] This study can be used to guide the production process control of fission chamber.
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裂变电离室由于有较高的n-γ甄别能力，在核反

应堆等有强 γ辐射本底条件下中子通量的测量中倍

受用户的青睐。裂变电离室可以在脉冲、坎贝尔和

电流三种模式下工作，其中，脉冲和坎贝尔模式下，γ

射线均对测量结果影响较小［1］。当核反应堆出现热

启堆工况，即反应堆在高工况下急停后迅速重新启

堆时，反应堆残余 γ放射性非常强，裂变电离室较其

他中子探测器有明显的优势［2-4］。

基于裂变电离室的上述优点，在堆外核测量系

统中，通常用于中间量程的中子探测器，作为几乎覆

盖反应堆操作全部量程范围内的热中子通量监测。

但裂变电离室采用的热中子灵敏材料U-235的热中

子截面并不是非常高，如σf（U-235）=682 b，而σα（He-

3）=5 327 b，σα（B-10）=3 837 b。因此，裂变电离室要

有较高的灵敏度，需要有较大的灵敏体积。目前堆

外核测量用裂变室应用较多的是圆筒形结构的电

极，长径比较大，长度在1 m左右，直径仅几个厘米。

铀被电镀到圆筒形电极内壁，作为热中子接收材料。

由于电极长度较长，而铀属于放射性物质，操作环境

苛刻［5］，因此电镀时均匀性的控制和测量是电镀成

功与否的关键。为了更好地检测裂变电离室中铀膜

的质量，本工作根据裂变电离室电极结构特点，建立

了一套可用于圆筒内壁铀膜厚测量的检测装置，可

快速对圆筒内各个位置的铀膜厚度进行快速检测，

给出膜的厚度分布图，为分析裂变电离室不同位置

热中子灵敏度、控制裂变电离室的质量提供参考。

裂变电离室中的铀通常是采用电沉积的方式将

含铀的硝酸铀酰镀到电极内壁的，为水合聚合物或

铀的氧化物形式存在。由于电镀完的工件为细长的

圆筒形结构，无法采用常规的薄膜厚度测量方法，如

光学法、扫描电镜切片法等［6］。而细长形的工件在

电镀过程中，不同位置的薄膜厚度难免有差别，尤其

是当采用垂直方式布置电镀槽时，工件底部和顶部

薄膜厚度差别会很明显，影响探测器不同位置灵敏

度的一致性，进而使测量结果无法正确反映待测空

间的中子通量情况。而当工件集成在裂变电离室

后，由于中子具有散射的特点，很难通过点测量的方

式检测探测器不同位置灵敏度的一致性，因此有必

要在将工件集成到裂变电离室中之前，对不同区域

的薄膜厚度进行测量，以控制镀膜的质量。

1 测量原理

由于铀属于放射性元素，自身会发射α粒子，只

要单位面积中铀的质量确定，则相同时间内发射的

α粒子数是确定的。知道铀中各种同位素的份额，

即可对薄的铀膜厚度进行定量测量［7］。同时，裂变

电离室中的U-235还可以和热中子发生裂变反应，

释放出裂变碎片，通过测量不同位置的铀膜产生的

裂变碎片的量，也可以反推出不同位置的铀膜

厚度［8］。

2 模拟计算分析

电镀在探测器内壁上的铀膜存在一定的厚度，

而衰变产生的 α粒子在膜中的深度是随机分布的，

位于膜内部的 α粒子穿过铀膜时，受沿途能损的影

响，能量会有所下降。当铀膜增加到一定厚度后，从

铀膜深处发射的α粒子能量损失殆尽而无法到达探

测器。为了知道到达探测器的α粒子数和铀膜厚度

的准确关系，我们利用GEANT4模拟了平面上不同

厚度的铀膜中 α粒子到达探测器的计数率，选取探

测器为ø10 mm的硅半导体探测器，探测器距离镀铀

平面距离为 1 cm，发射α粒子的能量为 4.5 MeV，表

面镀铀厚度为：0.5~100 mg∙cm−2，粒子径迹如图2所

示，探测器接收到的 α粒子数随铀膜厚度变化曲线

如图3所示。

由图 3 可以看出，当铀膜厚度小于 8 mg∙cm−2

时，探测器接收到的 α粒子数随膜厚增长近似呈线

性增长。而当铀膜厚度大于8 mg∙cm−2后，铀膜厚度

变化对探测器接收到的粒子数几乎没有影响。由此

可以看出，在铀膜厚度小于 8 mg∙cm−2时，可以采用

测量 α粒子的方法来测量铀膜厚度，而厚度再增加

时，该方法不适用。

图1 铀膜厚度对α粒子阻挡示意图
Fig.1 The barrier of uranium film to α particle

图2 α粒子径迹图
Fig.2 α track map
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为了验证GEANT4模拟结果的可靠性，我们采

用 SRIM软件模拟，以作对比分析。从图 4可以看

出，4.5 MeV 的 α 粒子在金属铀中的射程约为

7.45 μm，对应的质量面密度大于12.5 mg∙cm−2，但穿

过金属铀层的α粒子还需要穿过一定厚度的空气后

才能抵达探测器表面，图5展示了4.5 MeV的α粒子

在穿过两种厚度厚镀铀层后在空气中的射程图。在

GEANT4模拟计算中，探测器距离镀层表面的距离

设置为10 mm，因此α粒子的总射程应超过10 mm，

因此，依照如图 5所示，在考察的数据范围内，较佳

的镀层厚度为 4.2 μm，对应质量面密度也为

8 mg∙cm−2，这与GEANT4模拟计算结果相符。

3 实验方案

基于§2所述原理，我们搭建了一套可用于圆筒

形电极内壁铀膜厚度的测量装置，采用可测量 α粒

子的钝化注入平面硅（Passivated Injected Planar

Silicon，PIPS）半导体探测器作为探测器，将其安装

在可移动的滑块上，滑块固定在一横向丝杆上，丝杆

位于圆筒电极的轴线上，丝杆两端通过有轴承的支

架支撑，这样利用丝杆一端的摇柄旋转丝杆，探测器

就可以随着滑块在丝杆上前后自由移动，这实现了

精细地控制探测器在圆筒形电极筒周向的相对位

置。丝杆置入待测电极内，通过调节合适的电极筒

支撑高度，可确保探测器固定丝杆和电极筒均处于

水平方向，避免探测器移动时，和电极筒的距离发生

变化。为了避免环境光线干扰PIPS探测器，我们将

整个测量装置置于暗室内。为了避免温度与湿度对

测量结果造成影响，我们使暗室内空气的温度与湿

度保持稳定。为了减小斜射的α粒子造成的边缘效

应，我们还在探测器前方加装了α粒子准直栅，试验

装置布置如图6所示。

由于测试时需要移动 α粒子探头，为了方便测

量，测试过程在空气中进行。同时，为了尽量减少α

粒子在空气中的能量衰减，PIPS半导体探测器尽可

能设置在贴近管壁附近，试验装置如图7所示。

图5 4.5 MeV的α粒子在穿过4.7 μm (a)和4.2 μm (b)厚镀铀层后在空气中的射程图
Fig.5 Range diagram of 4.5 MeV α particles in the air after passing through the uranium foil of 4.7 μm (a) and 4.2 μm (b)

图3 探测器接收的α粒子数随铀膜厚度变化曲线
Fig.3 Relationship between counting rate of α particle and

coating thickness of uranium foil 图4 4.5 MeV的α粒子在金属铀中的射程图
Fig.4 Range diagram of 4.5 MeV α particles in metallic

uranium



核 技 术 2019, 42: 090603

090603-4

利用该装置测量采用电镀通常使用的竖直布置

的电镀槽［9-10］，在50 cm长圆筒内壁镀膜后的电极筒

不同深度α粒子计数率变化如图8所示，平均膜厚控

制在2 mg∙cm−2。由该曲线可以看出，薄膜厚度随深

度增大明显呈上升趋势，分析为电镀时间较长，电镀

过程中铀离子发生沉降，导致电镀液底部铀离子浓

度高于顶部。

图 9为改用横向电镀工艺，使电极处于水平方

向，同时电镀过程中，利用电机使电镀池始终保持缓

慢转动的状态下的电镀样品，样品长度及薄膜平均

厚度和图 8中完全一致，利用该方法测量的薄膜厚

度分布。由该曲线可以看出，与采用垂直电镀工艺

相比较，采用横向电镀工艺的铀膜分布更加均匀，不

同深度的α粒子计数率几乎相同。由于两种镀膜方

式中，采用的电极均为圆柱体，因此默认铀膜厚度在

电极筒内壁周长方向是均匀分布的，如果需要测量

铀膜在周长方向上的分布，转动电极筒即可实现。

4 实验结果分析

4.1 垂直电镀工艺实验结果分析

溶液中带电粒子在电场中的漂移示意图见图

10，由于铀离子较重，且容易与其它分子形成原子

团，因此在电镀过程中，既受到电极之间的电场力的

作用，同时还存在重力、液体粘滞力的作用，本文中

将原子团看作带电的微粒。

设中心电极半径为 a，外筒内部半径为 b，电极

之间加载的电压为U，则两电极之间的电场强度分

布为［11］：

E (r) =
U

ln
b
a

∙1
r

(1)

设Ff为浮力，FE为电场力，G为重力，Fx为微粒

受到的粘滞阻力在 x轴方向的投影分量，Fy为微粒

受到的粘滞阻力在 y轴方向的投影分量，由于悬浊

液中的微粒运动缓慢，因此忽略粒子的加速度。根

据受力平衡原理、斯托克斯公式［12］得：

x轴方向：Fx=FE；y轴方向：Ff+Fy=G

又：

图6 试验装置示意图
Fig.6 Experimental set-up for measuring uranium film

distribution of fission chamber

图7 试验装置
Fig.7 Photograph of experimental set-up

图8 竖直电镀槽镀膜厚度分布
Fig.8 Uranium foil thickness distribution of coating in

vertical electrodepositing techniques

图9 水平电镀槽镀膜厚度分布
Fig.9 Uranium foil thickness distribution of coating in

horizontal electrodepositing techniques

图10 悬浊液中带电粒子在电场中的漂移示意图
Fig.10 Diagram of the drift of charged particles in turbid

liquid in an electric field
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FE = q·E (r) =
qU

ln
b
a

∙1
r

Fx = 6πηrpVx

Fy = 6πηrpVyFf =
4
3
πrp

3 gρ0G =
4
3
πrp

3 gρp

式中：q为微粒携带电荷；Vx为微粒运动速度矢量在

x轴方向的投影分量；Vy为微粒运动速度矢量在 y轴

方向的投影分量；rp为微粒半径；ρ0为水密度；ρp为微

粒密度；g为重力加速度；η为液体的粘滞系数。

因此，微粒漂移到壁面上前下沉的距离为：

D (r0 ) = k∙(R - r0 )
2

/ln
R
r0

(2)

式中：k =
4
3
πrp

3 g∙(ρp - ρ0 )∙ln b
a

/qU；r0为微粒距离

圆筒中心的距离；R为圆筒内半径。

为了简化计算，此处仅做定性分析，令 k=1，代

入试验设备参数：R=0.022 5 m；用MATLAB软件对

式（2）作图（图11）。

液体中微粒集体沉降示意图如图12所示，经分

析发现：在某一深度处的微粒吸附密度与该深度水

平直线穿过阴影区域长度呈正比。现举例说明关键

数据点：

D0处的密度：ρ（D0）=c·（R−x3）

D1处的密度：ρ（D1）=c·（R−x2+x1）

D2、D3处的密度：ρ（D2）=ρ（D3）=c·R

式中：c为转换系数。

微粒吸附密度随深度变化关系如下：随着离液

面的距离增加，刚开始时，微粒吸附密度跟深度近似

呈正比关系；随后，微粒吸附密度增量与深度增量之

间的比例逐渐变小，当达到深度D0时，微粒吸附密

度增量与深度增量之间的比例突然增大，然后比例

逐渐减小，当深度超过D2后，微粒吸附密度不再随

深度变化。该趋势与图8所示实验结果基本相符。

4.2 水平电镀工艺实验结果分析

为了简化分析过程，先考虑圆筒不旋转时的情

形。图13为悬浊液中的微粒漂移示意图。

液体中电场强度分布与式（1）相同，根据受力平

衡原理、斯托克斯公式［12］得：

x轴方向：Fx−FEx=0；

y轴方向：Ff+Fy+FEy−G=0。

为了便于分析，采用极坐标系，r为微粒距离电

极中心的距离，θ为穿过电极中心与微粒的直线与 x

之间的夹角。

又：

图11 处于同一水平面微粒的沉降深度示意图
Fig.11 Diagram of settlement depth of particles in the same

horizontal plane

图12 悬浊液中微粒集体沉降示意图
Fig.12 Diagram of collective deposition of particles in turbid

liquid

图13 悬浊液中的微粒漂移示意图
Fig.13 Diagram of particle drift in turbid liquid
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FEx = q·E (r)∙cos θ =
qU

ln
b
a

∙1
r
∙cos θ

FEy = q·E (r)∙sin θ =
qU

ln
b
a

∙1
r
∙sin θ

Fx = 6πηrpVxFy = 6πηrpVy

G =
4
3
πrp

3 gρpFf =
4
3
πrp

3 gρ0

因此：

Vx = k∙1
r
∙cos θ

Vy =
2

9πηrx

πrp
3 g (ρp - ρ0 ) - k∙1

r
∙sin θ

其中：

k =
qU

ln
b
a

∙ 1
6πηrp

-
Vy =

1

( )R - r0 ∙( )θ1 - θ0

∫
r0

R ∫
θ0

θ1

Vy∙dθ∙dr

-
Vx =

1

( )R - r0 ∙( )θ1 - θ0

∫
r0

R ∫
θ0

θ1

Vx∙dθ∙dr

漂移时间：

∆T = ∆y/
-
Vy = ∆x/

-
Vx

设（r0，θ0）为微粒初始位置，（R，θ1）为微粒漂移

到圆筒内壁上时所处的位置。则：

∆y = r0∙sin θ0 - R∙sin θ1

∆x = r0∙cos θ0 - R∙cos θ1

∆y = ∆x∙-Vy /
-
Vx

经整理得到的约束方程式为：

r0∙sin θ0 - R∙sin θ1 =

r0∙cos θ0 - R∙cos θ1

sin θ1 - sin θ0

∙
é

ë

ê

ê
êê

4ln
b
a

3qU
πrp

3 g (ρp -

ρ0 )∙( )R - r0 ∙( )θ1 - θ0

ln R - ln r0

- (cos θ0 - cos θ1 )
ù

û

ú

ú
úú

设上式对应的隐函数为：F（ρ0，θ0，θ1）=0。

运动初始粒子群所在的面积元为：dS0=r0∙dθ0∙
dr0。

又：

dθ0

dθ1

= - Ḟθ1

Ḟθ0

dr0

dθ1

= - Ḟθ1

Ḟr0

位于某面积元内微粒数量与其最终沉降角度范

围平方比，也即沉降密度与角度之间的对应关系为：

c∙∆S0

( )∆θ1

2
= c∙r0∙ ( )Ḟθ1

2

Ḟθ0
∙Ḟr0

对上式进行加权归一化处理后得：

ρ (θ1 ) =

- -- -- ----- --

( )c ⋅ ∆S0

( )∆θ1

2
=

c
Sc
∬
Sc

∆S0

( )∆θ1

2
ds =

c
Sc

é

ë

ê

ê
êê∫

sin-1
y0

R

π - sin-1
y0

R ∫
0

y0

sin θ0 r0∙ ( )Ḟθ1

2

Ḟθ1
∙Ḟr0

∙r0∙dr0∙dθ0 +

∫
π - sin-1

y0

R

2π + sin-1
y0

R ∫
0

R

r0∙ ( )Ḟθ1

2

Ḟθ1
∙Ḟr0

∙r0∙dr0∙dθ0

ù

û

ú

ú
úú

式中：y0为液面距离电极中心之间的距离；Sc为液体

横截面面积；c为单位面积包含的微粒数量。

从上式可看出，当圆筒静止时，微粒在不同角度

吸附厚度不一致，但在轴向上无明显差别。当圆通

旋转后，控制合适的旋转速度和电流大小，则可较好

控制铀膜的均匀性。

5 结果与展望

综上所述，本工作经过模拟分析发现，裂变电离

室用铀膜厚度在8 mg∙cm−2以下时，可采用测量薄膜

表面 α粒子活度的方法测量铀膜厚度及厚度分布。

本工作发现，采用水平动态镀膜工艺可有效地改善

电极筒内铀膜厚度的均匀性。

根据受力平衡原理、斯托克斯公式得：

x轴方向：Fx=FE，y轴方向：Ff+Fy=G。

又：FE = q·E (r) =
qU

ln
b
a

∙1
r

Fx = 6πηrpVx

Fy = 6πηrpVy Ff =
4
3
πrp

3 gρ0 G =
4
3
πrp

3 gρp

Vx (r) =
1

6πηrp

∙ qU

ln
b
a

∙1
r

Vy =
Fy

6πηrp

=
G - Ff

6πηrp

=

4
3
πrp

3 g∙( )ρp - ρ0

6πηrp

微粒在 x 轴方向漂移距离为：Sx = R - r0，r0 为
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微粒距离圆筒中心的距离；R为圆筒内半径。

漂 移 过 程 中 的 平 均 速 度 为 ：
-
Vx =

1
R - r0

∙∫
r0

R

Vx (r)∙dr =
1

6πηrp

∙ 1
R - r0

∙ qU

ln
b
a

∙ln R
r0

；

漂移时间为：∆T =
Sx

-
Vx

=
( )R - r0

2∙6πηrp∙ln b
a

ln
R
r0

∙qU
；

垂直沉降距离：

D ( )r0 = ∆T∙Vy

=
( )R - r0

2∙6πηrp∙ln b
a

ln
R
r0

∙qU
∙

4
3
πrp

3 g∙( )ρp - ρ0

6πηrp

= k∙(R - r0 )
2

/ln
R
r0

其中：k =
4
3
πrp

3 g∙(ρp - ρ0 )∙ln b
a

/qU。
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