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摘要!文章介绍利用不同质量链上两种裂变产物或同一质量链上母子体裂变产物的活度比来确定]:>

D:国际比对样品零时的方法$通过*""F至*""!年度]:D:放射性核素实验室滤材样品的国际比对

对方法进行了检验!零时的计算值与参考值在不确定度范围内一致$

关键词!零时%活度比%裂变产物%]:D:国际比对
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!!全面禁止核试验条约"]:D:#国际监测系
统的X"个放射性核素监测台站和F+个核素实
验室组成了能够连续监测全球大气放射性的监

测网络$核素实验室的主要功能是对台站监测
样品进行再分析!目的是确证台站的分析结果
和事件的级别!并且通过分析台站的常规样品
对台站分析结果进行质量控制+F,$
对于核事件的监测和甄别!放射性核素的

&能谱分析是F种基本的(高灵敏度的技术$

由于可被监测的放射性核素大多为裂变产物!
且只能由核裂变产生!因此!放射性核素监测中
的&能谱分析方法无疑是可以为核事件的发生
提供无可争议证据的有效手段+*,$一旦有核事
件发生!F个或几个监测台站的监测样品将被
用于回推和确定核事件发生的时间和地点!而
且!所有核查技术获取的结果将被融合对事件
进行判别!其中的F项重要工作是确定核事件
发生的时间!即零时$



近年来!]:D:临时技术秘书处每年组织

F次气溶胶样品的国际比对和分析工作!来提
高放射性核素实验室&能谱分析水平和对异常
事件零时回推的能力$

>!原理与方法
]:D:监测的相关放射性核素中的SF种

裂变产物+<,"包括!种氙同位素#分别属于<+
个不同质量链$和某些同位素比"如F!]/F*]#
可用来测定地质或考古年代一样!裂变产物的
活度比可用来提取大量有关核事件的信息$利
用同一质量链上的母子体裂变产物"如F!"D8>
F!"?8(,SG5>,SKA和,,B$>,,:1等#或不同质量链
上的两裂变产物活度比+!,可确定核事件的

零时$

>@>!裂变产物活度的计算
一般情况下!裂变产物活度的计算公式为&

K=(4
!&

%)#&
. !&/
F@4@!&/

O1 "F#

其中&(为测量得到的裂变产物特征&射线峰
的计数率%&为&能谱开始获取至参考时间的
时间间隔%&/ 为&谱的测量时间%!为核素的衰
变常量"P[F#%%)为&射线的全能峰效率%#& 为

&射线的发射几率%O1为级联符合相加效应校
正因子!它与样品测量条件下的&全能峰效率(
总效率及核素的衰变性质有关!对无级联符合
相加效应的核素!O1cF$
对于较复杂的母子体衰变!母体裂变产物

的活度KF 按式"F#计算!子体的活度K* 需扣
除在测量时间&/ 内由母体衰变至子体的贡献$
根据实测母子体核素的&峰净计数率(F((*
"校正了本底(真符合相加效应和死时间的影响
后#!对应的&峰发射几率#&F(#&*和峰效率%F(

%*!子体活度的计算公式为&

K* = (*
%*#&*
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>@?!利用不同衰变链上的裂变产物推算零时
假设裂变产物3和B为不同质量链上的初

始裂变产物!或者它们的所有前驱母体半衰期
与之相比很小!且在测量时刻所有前驱母体都
已衰变完全!则在核事件发生后&时刻裂变产

物3和B的活度比为&

K3
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=]3

"/#!3
]B"/#!B
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其中&]3"/#和]B"/#分别为裂变产物3和B的
累积产额"中子能量为/#%!3和!B 分别为裂变
产物3和B的衰变常量$
零时的计算公式则为&

&= F
!B@!3

%3 K3KB
.]B"/#!B
]3"/#!" #3 "!#

!!可以用来计算零时的裂变产物有F"<\(>
F!TK9(,SG5>F"<\((F!F]4>F!TK9(F!F]4>F!!]4和
,SG5>F<T]P等$利用式"!#确定零时的不确定度
主要取决于活度比(累积产额和半衰期的不确
定度$

>@A!用同一衰变链母子体衰变关系确定核事
件的零时

在裂变产物分析过程中!也可以利用未达
到平衡的同一衰变链母子体裂变产物"如F!"D8>
F!"?8(,SG5>,SKA和,,B$>,,:1等#的活度比来确
定核事件的零时$
对如F!"D8BF!"?8的简单衰变情况!设!F和

!*分别为母体F!"D8和子体F!"?8的衰变常量!由
放射性衰变规律可得&时刻母体和子体的活度

KF 和K* 分别为&

KF =+M]F"/#!F4@!F& "S#

K* = !F!*
!*@!F

+M]F"/#"4@!F&@4@!*&#I

+M1*"/#!*4@!*& "+#
其中&+M为核燃料裂变数%1*"/#为子体裂变
产物的独立产额$
因此!&时刻母子体的活度比为&
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!*@!F

"F@4@"!*@!F#&#I

1*"/#!*
]F"/#!F

4@"!*@!F#& "T#

!!核事件零时的计算公式则为&
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!!如果子体的初始活度与母体的初始活度相
比非常小!即1*"/#C]F"/#!则式"X#可以简
化为&

&= F
!F@!*

%3F@ F@!F!" #* K*
K+ ,F ",#
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!!对于子体裂变产物存在同质异能核素时!
推算零时稍微复杂一些$如,SG5>,SKA/>,SKA
衰变链!其衰变形式如图F所示!图F中的;3
为衰变链分支比$

图F!,SG5B,SKA/B,SKA衰变示意图

W06&F!,SG5B,SKA/B,SKA941871;803

如果考虑同质异能核素,SKA/的贡献!则子
体裂变产物,SKA活度由两部分组成!一部分是
,SG5直接衰变为,SKA!另一部分是,SG5经,SKA/

后再衰变为,SKA$
令!F(!* 和!< 分别为,SG5(,SKA和,SKA/的

衰变常量!]F 为,SG5的累积裂变产额!1* 和1<
分别为,SKA和,SKA/的独立产额!则,SG5直接
衰变为,SKA对,SKA活度的贡献K*F为&

K*F =;F+M]F !F!*!*@!F
.

"4@!F&@4@!*&#I+M1*!*4@!*& "F"#

!!,SG5经,SKA/后再衰变为,SKA对,SKA活度
的贡献K**为&

K** =;*;<+M]F"9F4@!F&I9*4@!*&I

9<4@!<&#I+M1<4
@!<&@4@!*&

!*@!<
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其中& 9F c !F!<
"!<[!F#"!*[!F#

! 9* c

!F!<
"!<[!*#"!F[!*#

!9<c !F!<
"!F[!<#"!*[!<#

$

!!,SKA活度K* 则为&

K* =K*FIK** =;F+M]F !F!*!*@!F
.

"4@!F&@4@!*&#I+M1*!*4@!*&I
;*;<+M]F"9F4@!F&I9*4@!*&I9<4@!<&#I

+M1<4
@!<&@4@!*&
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!!母子体的活度比则为&
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KF =
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=
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其中!系数$(A和-分别为&
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!!式"F<#是超越方程!无解析解$但可将式
"F<#进行级数展开对零时&进行求解!或采用
迭代法求解$事实上!由于,SKA和,SKA/的独
立产额与,SG5的累积产额相比非常小"表F#!
因此!式"F<#可简化为&

K*
KF =

!*
!*@!F

;F+F@4@"!*@!F#&,I

;*;<
!F
+9FI9*4@"!*@!F#&I9<4@"!<@!F#&,"F!#

令 2=;*;<!F
+9FI9*4@"!*@!F#&I9<4@"!<@!F#&,

"FS#
则零时的计算公式为&

&= F
!F@!*

%3FI!F@!*!*;F
K*
KF@" #+ ,2 "F+#

!!在计算零时的过程中!首先令2c"!求出
零时的初值!然后代入式"F+#中进行迭代求解$

>@B!零时计算的不确定度
计算零时的不确定度主要来自活度比测量

的不确定度(裂变产额的不确定度和半衰期的
不确定度等$活度比测量的不确定度主要有&
射线峰面积的不确定度(峰效率的不确定度和
真符合相加效应校正的不确定度等$

表>!UPa))UP7<%和UP7<的裂变产额

L$<6+>!N&,,&*#"&+6.*0UPa)(UP7<%$#.UP7<

核素 ,SG5累积产额 ,SKA/独立产额 ,SKA独立产额

*<SJ":# +V!XgF"[* *V!XgF"[T FV"+gF"[S

*<SJ"W# +V!!gF"[* ,V"SgF"[, !V!*gF"[X

*<SJ"H# SV<FgF"[* FV!+gF"[+ FVFXgF"[S

*<,E(":# !VXXgF"[* FV<*gF"[+ SV+SgF"[+

*<,E("W# !VS*+gF"[* <V,!gF"[T FV,*gF"[+

*<,E("H# <V,+gF"[* SVSSgF"[+ !V!,gF"[S

!!注&*<SJ":#代表*<SJ热中子裂变%*<SJ"W#代表*<SJ裂变

谱中子裂变%*<SJ"H#代表*<SJF!VXB4#中子裂变
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?!应用
在*""F至*""!年的]:D:国际放射性

核素实验室滤材样品的国际比对中!只有
,SG5>,SKA/>,SKA衰变链没有达到平衡!采用式
"F+#来计算零时!零时的计算结果和参考值列
于表*+S>X,!不确定度的扩展因子为*$
由表*可以看出!零时的计算值与参考值

在不确定度范围内符合很好$其中!*""F年比
对中的零时计算结果与参考值仅差"V<F9!

*""*年比对中的零时计算结果与参考值相差

"VS!9!*""<年比对中的零时计算结果与参考
值相差"V*+9!*""!年比对中的计算结果与参
考值相差仅FVS;$因此!利用母子体关系可

以准确确定]:D:国际比对样品的零时$
利用不同衰变链上两裂变产物的活度比推

算了*""F年和*""!年比对样品的零时!零时
的计算值和参考值列于表<$
由表<的结果可以看出!根据不同衰变链

上的两裂变产物活度比也可以确定核事件的零

时!但计算结果与参考值间的偏差较大$产生
较大偏差的主要原因是辐照后的*<SJ样品经过
了化学流程处理!由于不同核素的物理化学性
质的不同!裂变产物之间的活度比发生了或大
或小的变化$另外!裂变产物活度"如表<中F<T

]P#的不确定度大也是引起较大偏差的主要因
素之一$

表?!零时计算结果与参考值的比较

L$<6+?!G*%C$)&,*#*0Y+)*/&%+<+/9++#)+0+)+#/5$68+,$#.’$6’86$/+.)+,86/,

年度
活度比计算

参考时刻
零时参考值

参考值

不确定度/9
零时测量值

测量值

不确定度/9

*""F *""F>F">F!!F*l"" *""F>",>*!!"Tl!< FV"X *""F>",>*!!FSl"T "VST

*""* *""*>"S>"F!F*l"" *""*>"!>FT!"!l!X "VF! *""*>"!>F+!FSl!S FVXS

*""< *""<>",>*S!"XlSX *""<>",>"X!FTlF! *""<>",>"X!*<l<F "VT,

*""! *""!>F*>"F!F*l"" *""!>FF>"X!"FlF< "V<" *""!>FF>"X!"*l!" FVF"

表A! 利用不同衰变链上两裂变产物活度比计算的样品零时

L$<6+A!a+)*/&%+’$6’86$/+.<"#*#I&,*<$)&’0&,,&*#C)*.8’/,

年度 核素 半衰期/9 裂变产额/d 活度/DC 零时计算值 偏差/9

*""F F"<\( <,V*+ <V"!"S FXV!"""V*,#

F!TK9 F"V,X *VX<," *<V,,""VX!# *""F>,>*<!F,l!! ["VS"

F!F]4 <*VS" SVX!T" !TV+""FV*F#

F!TK9 F"V,X *VX<," *<V,,""VX!# *""F>,>F,!F"l*" [!VX,

F!F]4 <*VS"F SVX!T" !TV+""FV*F#

F!!]4 *X!VX,< SV<*X" XVFS""V*<# *""F>,>FX!*lF" [+V*<

*""! ,SG5 +!V"* +V!T,F FV"T""V"!#

F!TK9 F"V,X *VX<," FV"X""V"+# *""!>FF>F<!FTlS" SV+<

,SG5 +!V"* +V!T,F FV"T""V"!#

F<T]P F",X*VTT +V*"S* "V"FFF""V""**# *""!>F">!!**l*X [<!VFT

!!注&括号内数据为活度的不确定度%偏差c零时计算值[零时参考值

A!讨论
两裂变产物活度比可以用来确定 ]:D:

比对样品的零时$其中!利用同一质量链上母
子体裂变产物的活度比推算的零时较准确可

信%利用不同质量链上的两裂变产物活度比确
定零时时!应选用质量链上的初始裂变产物或
那些所有前驱母体半衰期与之相比很小的裂变

产物!且在测量时刻所有前驱母体都已衰变完
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全!同时要求使用的裂变产物的核参数尤其是
其裂变产额要准确$
从式"<#和式"T#中可看出!两裂变产物活

度比包含了裂变产额!因此!通过两裂变产物的
活度比还可以提取裂变材料和中子谱能量等相

关信息!值得深入研究$
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