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摘要：瞬发伽马中子活化分析（PGNAA）技术可以对大体积样品进行元素无损检测，然而测量过程中的

中子自屏蔽效应会导致实验测量值与实际值偏差较大，本研究提出一种基于优化算法的修正方法，实

现对 PGNAA技术测量过程中的中子自屏蔽修正。采用 AmBe中子源与高纯锗探测器组成的 PGNAA装

置对水溶液中的硼元素进行分析，对标准样品进行测量并结合 MCNP模拟计算中子自屏蔽修正因子，

建立硼元素浓度与特征伽马射线计数的校准曲线。之后利用 MCNP模拟计算硼溶液的中子自屏蔽修正

曲线，并与差分进化算法结合建立的校准曲线对未知样品的浓度进行分析。留一法验证结果显示，平

均误差仅为 1.5%，验证了该方法对未知浓度含硼水溶液测量的可行性。
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Abstract: Prompt Gamma Neutron Activation Analysis (PGNAA) is a nondestructive technique for

elemental analysis of large-volume samples. However，the presence of neutron self-shielding effects

during  measurements  can  cause  significant  discrepancies  between  measured  and  true  values.  To

address  this  issue， this  study  proposes  a  correction  method  based  on  an  optimization  algorithm  to

compensate  for  neutron self-shielding in  PGNAA measurements.  An experimental  setup consisting

of an AmBe neutron source and a high-purity germanium detector was employed to analyze boron in
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aqueous  solutions.  Standard  samples  were  measured， and  neutron  self-shielding  correction  factors

derived  from  MCNP  simulations  were  used  to  establish  a  calibration  curve  relating  boron

concentration  to  characteristic  gamma-ray  counts.  A  neutron  self-shielding  correction  curve  for

boron solutions was then computed via MCNP simulations and incorporated into a calibration model

developed  using  the  differential  evolution  algorithm  to  estimate  the  concentrations  of  unknown

samples.  Validation  using  leave-one-out  cross-validation  demonstrated  an  average  relative  error  of

1.5%， confirming  the  feasibility  of  the  proposed  method  for  accurately  determining  boron

concentrations in aqueous solutions of unknown composition.
Key words: PGNAA; neutron self-shielding; optimization algorithm; empirical curve

瞬 发 伽 马 中 子 活 化 分 析 （prompt  gamma

neutron  activation  analysis， PGNAA）技术是一种

非破坏性的物质成分分析技术 [1]。主要是通过

中子源发射出的中子与样品发生各种反应发射

出瞬发特征伽马射线，通过对发射出的伽马射

线的能量和强度进行测量与分析，可以确定样

品中所含有的元素种类及其含量。PGNAA技

术可以测量元素周期表上的绝大部分元素，尤

其在分析 （n,γ）反应截面较大的元素 （B、Cd、

Gd、H等）。与红外光谱分析技术（IR） [2]、原子

吸收光谱法（AAS） [3]、电感耦合等离子体质谱

（ICP-MS） [4] 和 X射线荧光分析技术（XRF） [5] 等

元素分析技术不同，PGNAA技术具备分析时间

短、检测精度高、大体积、实时在线全元素同

时分析等优点，且不受样品形貌影响，可以满足

绝大部分样品成份的在线分析 [6-7]。这项技术

常用于煤炭行业、环境监测、冶金工业和核能

领域等 [8-12] 多个领域。

中子自屏蔽效应在厚样品或对中子吸收截

面大的材料（如镉、硼）中影响显著，可能引起

非线性响应，导致核素浓度的实验测量值和实

际值偏差较大 [13-14]。因此需要对中子自屏蔽效

应进行修正。目前，中子自屏蔽修正主要有三

种方法，分别是理论计算法，外部监测法和内部

标定法。理论计算法根据中子输运理论，获取

中子场分布进而实现中子自屏蔽修正 [15-17]。还

可使用 MCNP计算中子自屏蔽修正因子 [18]，但

都需要已知样品的中子吸收截面、样品信息等

等各种条件。外部监测法主要引入外部探测系

统来进行中子自屏蔽修正 [19]，该方法需要引入

额外的中子探测系统，增加了实验的复杂性和

成本。内部标定法通过引入内标核素，对中子

自屏蔽进行修正 [20-22]。内标核素在实验过程中

需要保持含量基本不变并且特征峰明显易于观

察分析。

本研究提出一种基于优化算法的中子自屏

蔽修正方法，该方法无需引入新的核素或额外

的探测系统。通过测量已知浓度的含硼溶液获

取本装置下的硼元素校正曲线，同时使用MCNP
模拟得到不同浓度的含硼溶液与中子自屏蔽修

正因子的经验曲线。最后，利用校正曲线与优

化算法相结合的方式来计算未知样品的硼元素

浓度，验证该方法的可行性。

 1    实验装置及原理

 1.1    实验装置

PGNAA测量装置示意图示于图 1。采用

AmBe中子源，其核心结构为一枚活度 300 mCi
的 AmBe同位素中子源，封装于石蜡屏蔽层内

部 ，石蜡屏蔽层的尺寸为 85 cm×85 cm×85 cm，

并整体置于铅包裹的直径 10 cm准直器内，中

子源与准直器出口的距离约为 18 cm。通过聚

乙烯滑杆可对其位置进行前后调节，从而控制

准直器出口处的中子通量。实验中用于探测瞬

发伽马射线的探测器为 Ortec公司生产的同轴

型N型高纯锗（HPGe）探测器，具体型号为TRANS-
SPEC-N，其相对效率约 50%，在 1.33 MeV能量

处的能量分辨率为 2.12 keV。在探测器和样品

桌下方有含硼聚乙烯起到保护作用。

采用 5 L的 H3BO3 溶液为样品，将 H3BO3 粉

末溶解在一个直径为 18 cm，高度为 22 cm的圆

柱形烧杯中，总共设置了六组，分别为纯水，1、
2、3、4、5 g/L H3BO3 溶液。AmBe中子源的出

射口距离烧杯中心为 18 cm，烧杯中心距离探测

器表面距离为 14 cm，为了降低统计性带来的误
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差，单次样品的测量时间为 8 h。

 1.2    实验原理

利用 PGNAA技术对硼元素的含量进行测量。

硼元素主要由 10B(n,α)7Li反应，发射 0.478 MeV

的特征伽马射线 ，同时产生 α粒子和 7Li核。
10B(n,α)7Li反应具有较大的热中子吸收截面

（σ（n,α）=3 848.58 b） [23]，该反应产生的7Li以 94%

的概率被激发。被激发的 7Li在几皮秒内发射

0.478 MeV的伽马射线返回到基态。本实验主

要分析 0.478 MeV的硼元素特征峰。

实验测量得到的伽马射线净面积大小 A 可

以通过式（1）计算：

A = ϕ
m
M

NAσεt （1）

A ϕ

NA

σ

ε t

式中， 为核素的伽马特征峰净面积； 为样品

内部平均中子通量，cm−2·s−2；m 为待测核素的质

量，g；M 为待测核素的原子量，g·mol−1； 为阿

伏伽德罗常数，mol−1； 为中子和核素反应产生

该特征峰的截面，b； 为探测器的探测效率； 为

测量时间，s。

ϕ

由于样品会与 AmBe中子源发射出来的中

子发生相互作用，通常为散射反应、俘获反应

等，导致样品内部的中子通量 也会随着样品

中 B元素浓度变化而变化，也就是中子自屏蔽

效应。进而使得不同浓度样品下中子与样品

中 B元素的反应率，从而使得 A 的变化呈现非

线性，因此需要进行中子自屏蔽修正。

 2    结果与分析

 2.1    伽马能谱分析

通过高纯锗探测器测量样品发射的瞬发伽

马能谱示于图 2。由瞬发伽马能谱的局部放大

图可见，随着 B元素含量的增加，B元素的特征

峰强度也随之增加。本底中的 B元素特征峰主

要来自于屏蔽体中的含硼聚乙烯材料。
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图  2    中子瞬发伽马能谱

Fig.2    Neutron prompt gamma-ray spectrum
 

由图 2可以看出，B元素的 0.478 MeV特征

伽马峰的波形有明显的展宽 ，并不是常见的

高斯波形。这主要是由于 10B(n,α)7Li反应过程

中，α粒子作为反冲核会以不同的能量朝不同

的方向发射，导致能谱上的 0.478 MeV能量附
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图  1    PGNAA 测量装置图（a）及示意图（b）
Fig.1    Diagram of the PGNAA measurement device (a) and schematic diagram (b)
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近呈现出明显的多普勒展宽 [24]。因此，不能采

用直接计数法来计算 B峰的净计数 ，通常采

用单数值积分或双数值积分等峰值拟合方法

对 B峰进行拟合。本研究利用 GAMMAFIT软

件 [25] 对 B峰进行拟合，图 3为拟合得到的 B峰。

从图 3中可以看出，实验数据与拟合结果符合

较好。
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图  3    GAMMAFIT 拟合的硼元素特征峰

Fig.3    Boron characteristic peak fitted by GAMMAFIT
 

A1

将实验测得所有样品的伽马计数进行拟

合，再将拟合后得到的所有样品的伽马计数减

去本底伽马计数，即可得到各浓度下的伽马特

征峰净面积（修正前），将该值记作 。结果示

于图 4，由图 4可见，修正前硼酸浓度与伽马计

数的线性关系较差。
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图  4    不同含量硼元素的伽马计数

Fig.4    Gamma counts of boron elements with different
concentrations

 

 2.2    蒙特卡罗模拟

本研究蒙特卡罗模拟选用的为 MCNP5（截

ϕi ϕ0

fn

面数据库为 EBDF/B-Ⅶ.1）。为了降低中子自屏

蔽效应带来的影响，使用 MCNP5进行模拟计

算，模拟的模型按照实验布局来进行设置，通

过 F4计数卡记录五种浓度样品内的平均中子

通量 （i=1,2,3,4,5）以及纯水的平均中子通量 。

用测量得到的平均热中子通量根据式（2）计算

得到中子自屏修正因子 。

fn =
ϕi

ϕ0
（2）

fn ϕ0

ϕi

式中， 为中子自屏蔽修正因子； 为 MCNP计

算得到的无样品（纯水溶液）内的平均中子通

量，cm−2·s−2； 为不同含量的样品内的平均中子

通量，cm−2·s。利用 MCNP对不同浓度的 B溶液

中的热中子通量进行计算，得到中子自屏蔽修

正因子与硼酸浓度的关系示于图 5，采用指数

函数的曲线进行拟合，拟合得到的方程示于图 5。
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图  5    不同含量硼元素与中子自屏蔽修正因子的

经验曲线

Fig.5    Empirical curve relating boron concentrations to

neutron self-shielding correction factors
 

A1

fn

A2

将实验得到的伽马特征峰净面积 ，以及

MCNP模拟计算得到的中子自屏修正因子 通

过公式（3）计算得出修正后的伽马特征峰净面

积 。

A2 =
A1

fn
（3）

A2

式中，A1 为修正前伽马特征峰净面积；A2 为修

正后伽马特征峰净面积。将 与硼酸溶液浓度

进行拟合即可得到硼元素的校正曲线，如图 6
所示。可以看出，经过中子自屏蔽修正后，伽马

特征峰面积与 B元素浓度呈现线性关系 （R2=
0.997）。
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 2.3    差分进化算法

Xi

fi

Yi δ =

∣∣∣Ai−A j
∣∣∣

Ai

差分进化算法 [26] 预测未知浓度样品（针对

硼酸溶液）流程图示于图 7。通过实验设置好

的 PGNAA装置对未知浓度样品进行检测，由

高纯锗探测器探测样品产生的瞬发伽马射线得

到未知样品的伽马信息。根据该伽马信息得到

未知样品浓度的大致范围，由优化算法给出一

组预测浓度 ，将该值带入经验曲线中得到对

应的自屏修正因子 ，再通过公式（3）算出修正

后的伽马特征峰净面积，并根据校正曲线，计算

出样品浓度 ，计算相对误差 （其中

Ai

A j

X

为探测器测量得到的伽马特征峰净面积 ，

为由经验曲线计算得到的伽马特征峰净面

积），当相对误差收敛并趋于 0时，输出最佳的

浓度 。

Ai

采用留一法对上述优化算法流程进行验

证 ，初始变量为 0～ 10 g/L，设置 100代进化轮

数，每轮种群大小为 5，维度为 1。分别选择 2、
3、4 g/L的硼酸溶液作为未知样品，将实验测得

的伽马计数 输入优化算法中进行迭代，当迭

代 100次时满足终止条件，迭代时间为 2 s。在

进行至 40轮时 ，相对误差 （RE）基本趋近于 0，
示于图 8。留一法对优化算法进行验证的结果

列于表 1，平均偏差为 1.5%。
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图  8    进化轮次与相对误差的关系图

Fig.8    Correlation diagram of evolution generations
versus relative error

 
 

表  1    留一法验证结果

Table 1    Leave-one-out validation results

实际浓度/(g·L−1) 预测浓度/(g·L−1) 偏差/%

2 2.05 2.50

3 2.96 1.33

4 3.97 1.00

 3    结论

本研究针对硼元素在水溶液中因中子自屏

蔽效应导致的测量偏差问题，提出了一种基于

优化算法和经验曲线相结合的中子自屏蔽修正

方法。实验表明，该方法能够有效地修正中子

自屏蔽效应，并在该装置下能准确地测量未知

样品中硼元素的浓度。

结果表明，经过 MCNP计算修正后，得到校

正曲线（R2=0.997），并建立了中子自屏蔽修正因
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图  6    硼元素的校正曲线

Fig.6    Correction curve for boron element
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图  7    差分进化算法流程

Fig.7    Flow chart of differential evolution for function
optimization
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子与硼酸浓度的经验曲线。通过留一法对差分

进化算法结合经验曲线对未知样品浓度预测方

法进行验证，结果显示对 2、3、4 g/L的预测结

果的误差分别为 2.5%、1.33%和 1.5%，平均误差

为 1.5%，验证了该方法的可行性。该方法目前

只针对单元素进行修正，后续工作将该方法运

用于多元素同时修正，多元素同时修正将显著

提升效率，缩短分析时间。
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