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摘要!<#<N是核医学应用中较为重要的核素之一#<##?7是<种电子俘获核素!对R@\2+谱仪能量刻度和

效率校准具有重要意义%利用!,-"@@S$J+"R@\2$反符合测量装置对上述两种核素的活度进行了反符

合测量方法 研 究!所 得 到 的 比 活 度 测 量 结 果 分 别 为<LK!=*"<h)=Ie$B?c/4[<"@Y<$和>)"=*/

"<h)=Ie$B?c/4[<"@Y<$!与归一到相同参考时刻!,-"@S$J+"(7N"9&$$符合效率外推法的测量结果

<LKL=I"<h)=>e$B?c/4[<"@Y<$和>)!=K"<h)=Ie$B?c/4[<"@Y<$均在不确定度范围内一致%

关键词!!,-"@@S$J+反符合#!,-J+符合#比活度
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!!根据复杂衰变核素活度测量方法研究的需

要!在研制完成的!,-"@@S$J+"R@\2$反符合

测量装置上!对<#<N’<##?7的活度进行反符合测

量方法研究%为验证反符合方法测量结果的可



靠性!同时采用!,-"@S$J+"(7N"9&$$符合标准

装置对 同 一 批<#<N’<##?7$P(6薄 膜 源 进 行 效

率外推测量!并将二者的测量结果进行比较%

=!测量装置

测量装 置 主 要 由!,-"@@S$正 比 计 数 器’

<台R@\2探 测 器 及 相 应 的 电 子 学 线 路!以 及

数 据 获 取 系 统 组 成!其 框 图 如 图<所 示%采

用I)S%薄膜源和<##?7薄膜 源 对!,-高 气 压 正

比计数器和 R@\2探 测 器 的 技 术 性 能 进 行 测

试!结果表明&!,-高气压正比计数器的坪长大

于#))$!坪 斜 小 于<e-<))$#R@\2探 测 器

的能 量 分 辨 率 对I)S%<##"=>B2$+射 线 为

"="B2$%

图<!!,-"@@S$J+"R@\2$反符合装置框图

E.4’<!‘.7437-%G!,-"@@S$J+"R@\2$

71,.J/%.1/.821/2F5F,2-

>!@"##!反符合测量原理

P=_7V787等)<*于<KL)年详细介绍了!,-
"@@S$J+"\2"M.$$反 符 合 测 量 装 置’原 理 及 利

用反符 合 方 法 测 量I)S%’<#!SF和<<)+4-J<<)+4
活度的结果!并与符合测量的结果进行了比较%

通常的-J+衰 变 纲 图 如 图"所 示%图 中&

-@代表-衰变到子体的第@激发态的-分支!:@
为相应的分支比#从第@激发态退激到第7激发态

时发射的+射线记为+@7!发射几率为P@7%
对 于 如 图 " 所 示 的 复 杂 衰 变 核 素!

P=_7V787给出其活度测量的原理公式为&

.) A .-

"
.

@A<
P@)&@)C:)!)

"<$

式中&.- 为 经 死 时 间 和 本 底 修 正 后 的-计 数

率#&@)Y<["..+@)-..+@)$!..+@)和..+@)分别为从第

@激发态跃迁 到 基 态 时 发 射 的+射 线+@)对 应

于原始谱和反符合谱中峰面积的计数率#:)’!)
分别为母核直接衰变到基态的-射线的分支比

图"!-核素衰变纲图一般形式

E.4’"!‘2/75F/:2-2%G421237&-1H/&.82F

和-效率%
为满足采 用 反 符 合 法 测 量<#<N’<##?7活 度

的需要!根据克希霍夫原理重新推导了反符合

测量的原理公式%
当从第@激发态向第7激发 态 跃 迁 时!其

表观效率&@7可表示为&

&@7 "A :@!@C"
.

8A@C<
P8@& $"8@ :@C"

.

8A@C<
P $8@
""$

!!根据克希霍夫定律&

"
@B<

7A)
P@7 A:@C"

.

8A@C<
P8@ "#$

!!将式"#$代入式""$!则有&

:@!@ A"
@B<

7A)
P@7&@7B"

.

8A@C<
P8@&8@ "!$

!!对@从’到.求和&

"
.

@A’
:@!@ A"

.

@A’
"
’B<

7A)
P@7&@7 ">$

!!将式">$两边同时加上"
’B<

@A)
:@!@!再乘以.)!

可得到&

.) A .-

"
.

@A’
"
’B<

7A)
P@7&@7C"

’B<

@A)
:@!@

"I$

其中&&@7 A<B.+@7-.+@7%
式"I$即为不考虑任何修正的情况下反符

合原理的普遍公式!P’_7V787给出的式"<$仅

为式"I$中’Y<的特例%

?!=?=M活度测量

?A=!样品制备

采用!,+高气压电离室测量<#<N放射性溶
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液的总活度!根据需要稀释成适合制备薄膜源

的待测溶 液!取 适 量 的 溶 液 于 塑 料 小 壶 中!用

R@\2+谱仪 进 行 核 纯 分 析!以 检 测 溶 液 中 是

否含有其它+放射性杂质%分析中未检测出其

它+放 射 性 杂 质%图#为 分 析 测 得 的<#<N+
能谱%

图#!核纯分析测得的<#<N+能谱

E.4’#!+FC2/,3H-%G<#<NF%&H,.%1-27FH328

A5R@\282,2/,%3

将满足测量要求的<#<N溶液盛于塑料小壶

中!利用十万分之一的微量天平采用差重法称

取适量溶液 于 预 先 蒸 金 并 喷 硅 胶 的 $P(6薄

膜上 制 成 $P(6薄 膜 源!待 自 然 晾 干 后 用 于

测量%

?A>!=?=M衰变特点

<#<N的 衰 变 纲 图 如 图!所 示)"*%它 主 要 有

I个-衰变分支!其中!分支比最大的分支是从

母核到子体<#<Q2第!激发态的-衰变分支!分

支比为*K=Ke%虽然其子体<#<Q2的第"激发

态为具有平 均 寿 命<<=*!8的 同 质 异 能 态!但

从 母 核 衰 变 到 该 激 发 态 的 - 分 支 比 仅 为

)=!*e%根据反符合测 量 原 理!在 进 行 反 符 合

测量时!应选择从子体核素各激发态退激到基

态 时 发 射 的 各 条 + 射 线!即L""=K<<B2$
"<=LL#e$’I#I=K*KB2$"L=<Le$’#I!=!*KB2$
"*<=Le$和*)=<*>B2$""=I"e$等+射线!对

于能量为*)=<*>B2$的+射线!进行反符合测

量 时!选 择 能 量 为"*!=#)>B2$"I=<!e$的+
射线来代替%

?A?!@"##!反符合测量

利用!,-"@@S$J+"R@\2$反 符 合 测 量 装

置!选定R@\2探测器的 工 作 电 压#)))$!正

比计数器的工作气压略大于)=<;@7!-道的工

作电压为#>))$!对所制备的薄膜源进行反符

合测量%表<列出反符合法测得的<#<N溶液比

活度的结果%图>为测得的<#<N原始+谱和反

符合+谱%

?A@!@"##!符合效率外推测量

为验证 反 符 合 测 量 方 法 给 出 量 值 的 准 确

性!采用!,-"@S$J+"(7N"9&$$符合测量标准装

置对 所 制 备 的<#<N薄 膜 源 样 品 进 行 效 率 外 推

测 量%装 置 的 工 作 条 件 为&!,-正 比 计 数 器 高

图!!<#<N衰变纲图

E.4’!!‘2/75F/:2-2%G<#<N
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表=!反符合法测量=?=M溶液比活度的结果

B+9(1=!H’1*)/)*+*,)N),;-/=?=M8-(2,)-.F1+8231<9;@"##!+.,)#*-).*)<1.*1F1,E-<

源号 质量--4 测量时刻<$ 活度-?c
合成标准

不确定度-?c

比活度-

"B?c/4[<$

归一比活度"$-

"B?c/4[<$

与均值的

偏差-e

< ")’>! <K&))&)) II#<’I !)’" #""’*I <L*>’* [)’>)

" #L’KI <L&))&)) <"#KI’K L>’" #"I’>* <LK#’! [)’)*

# ">’I) ")&))&)) *"I)’K >)’" #""’IK <LK<’# [)’")

! #I’*" <>&))&)) <"<#"’" L#’* #"K’>) <LKI’> )’)K

L #>’"I <<&))&)) <<L*!’> L"’) ##!’"" <LKI’< )’)L

* #!’"* <!&))&)) <<#"#’I I*’K ##)’## <LK!’> [)’)"

<< #I’L> <)&))&)) <"#*K’* L>’# ##L’<! <*)>’# )’>K

<" !)’*> <"&))&)) <#>KK’< *"’K ##"’K) <LK>’> )’)!

<LK!’*#$

!!注&<$测量日期"))L年<月<>日

"$归一比活度参考时刻为北京时间"))I年<"月"L日零时

#$归一比活度平均值

图>!实验测得的<#<N原始+谱和反符合+谱

E.4’>!a3.4.17&+FC2/,3H-718-J+71,.J/%.1/.821/2

+FC2/,3H-%G<#<N$P(6F7-C&2

压"I))$!(7N"9&$探测器高压I))$!系统的

死时间%8"-$Y%8"+$Y!="<0F!符合分辨时间

%DY)=K*0F!采用改变-甄别阈的方法进行效

率外 推 测 量%表"列 出!,-J+符 合 效 率 外

推测量结果!I 个 平 行 样 品 的 平 均 值 为

<LKL=IB?c/4[<!相对标准不确定度为)=>e%

@!=??!+活度测量

@A=!样品制备

采用R@\2+谱 仪 对<##?7原 始 放 射 性 溶

液进行核纯分析!以检测溶液中是否含有其它

+放射性杂质%分析中未检测出其它+放射性

杂质%

表>!符合效率外推测量结果

B+9(1>!$182(,8F1+8231<9;@"##!*-).*)<1.*1F1,E-<

源号 质量--4 !--7U-e
比活度-

"B?c/4[<$

合成标准

不确定度-

"B?c/4[<$

I ##’>L KI’)! <LK!’# "’"

L #>’"I K>’*K <LK!’) "’#

* #!’"* K)’<! <LKK’> >’#

<) #)’)# K>’LI <*)<’! !’"

<< #I’L> K>’>K <LKI’L "’>

<" !)’*> K>’!I <LKK’* "’L

!!注&参考时刻为北京时间"))I年<"月"L日零时

将<##?7放 射 性 溶 液 定 量 稀 释 成 比 活 度 适

当的溶液后!分装在"-M’>-M两种规格的安

瓿瓶中!溶 液 量 分 别 取 约<4和 约#=I4%前 者

可用于绝对测量时制备薄膜源!后者主要作为

!,+高气压电离室校准用的标准溶液%
用塑料小壶取适量的<##?7溶液!利用十万

分之一的 微 量 天 平!采 用 差 重 法 称 取 几 十 -4
的溶液于预先蒸金’喷硅胶的$P(6薄膜上制

成$P(6薄膜源!待自然晾干后用于反符合测

量或符合测量%

@A>!=??!+衰变特点

<##?7的衰变纲 图 如 图I)"*所 示!主 要 有 到

其子体<##SF的第#激 发 态 和 第!激 发 态 的 两

个 电 子 俘 获 分 支!其 分 支 比 分 别 为<!e和

!<" 原子能科学技术!!第!"卷



图I!<##?7衰变纲图

E.4’I!‘2/75F/:2-2%G<##?7

*Ie!从<##SF的各激发态退激到基态发射的+
射线 有*)=KKL<B2$"#!=)Ie$’<I)=I<#B2$
")=I!>e$’#*#=*><B2$"*=K!e$等#条!但

由于*)=KKL<B2$的+射线受从第"激发态跃

迁到第<激发态’能 量 为LK=I<#KB2$的+射

线的干扰较大!且从第<激发态退激时除发射

分支比#!=)Ie的 该 能 量 的+射 线 外!还 有 约

占!*e的 内 转 换 过 程!因 此!在 进 行 数 据 处 理

时!选择从第#激发态退激所发射的能量分别

为 ""#="#!B2$ ")=!>)e$’#)"=*>#B2$
"<*=##e$’#*#=*><B2$"*=K!e$以 及 从 第!
激 发 态 退 激 发 射 的 能 量 为"LI=#K*B2$
"L=<I!e$’#>I=)<LB2$"I"=)>e$等>条 +
射线的反符合谱和原始谱数据计算表观效率!
这样!还可有效利用这些+射线与更低能级退

激过程中发射的内转换电子的符合关系!从而

测量待测样品的活度%

@A?!@"#"""D$#!"K"O1$反符合测量

图L为 实 验 测 得 的<##?7的 原 始 谱 和 反 符

合谱示意图%从图L可清楚地看到感兴趣的!
条+射线!其中!能量为""#="#!B2$的+射线

的分支比 较 小!实 验 获 得 的 能 谱 中 不 明 显!因

此!在实际处理时!人为设定该分支的+射线与

Q射 线 或 内 转 换 电 子 符 合 的 表 观 效 率 等 于

"LIB2$的+射 线 的 表 观 效 率!这 是 因 为 两 者

均跃迁到<##SF的 第"激 发 态%这 样 处 理 对 总

效率的不确定度的影响很小%

图L!R@\2探测器测得的<##?7原始谱

和反符合谱

E.4’L!a3.4.17&71871,.J/%.1/.821/2+FC2/,37

%G<##?7-27FH328A5R@\282,2/,%3

!!表#为 采 用 反 符 合 法 测 量<##?7样 品 的 测

量结 果%该 方 法 测 得 的 比 活 度 平 均 值 为

>)"=*B?c/4[<!算 术 平 均 值 的 标 准 偏 差 为

)=!B?c/4[<%

@A@!@"##!符合效率外推测量

为验证反符合测量法给出 量 值 的 准 确 性!
采用!,-"@S$J+"(7N"9&$$数字符合系统 对 所

制备 的<##?7薄 膜 源 样 品 进 行 效 率 外 推 测 量%
装置 的 工 作 条 件 为&!,-正 比 计 数 器 高 压

"I))$!(7N"9&$探 测 器 高 压I))$%表!列

出!,-J+数字符 合 效 率 外 推 的 测 量 结 果!其 平

均值为>)!=KB?c/4[<!相 对 标 准 不 确 定 度 为

)=Ie%

><"第#期!!汪建清等&用反符合方法测量<#<N和<##?7的比活度



表?!反符合法测量=??!+的结果

B+9(1?!$182(,8F1+8231<9;,E1+.,)#*-).*)<1.*1F1,E-</-3=??!+

源号 质量--4 活度-?c 合成标准不确定度-?c 比活度-"B?c/4[<$

<" ""’I" <<#>K’L #>’# >)"’"

<! ">’KI <#<<*’K !!’> >)>’#

<> "!’#" <"">!’I L#’L >)#’K

<I ")’)K <))*>’> #>’K >)"’)

"# ""’*) <<!>>’L >"’< >)"’!

#! ">’II <"*I)’< !!’I >)<’"

>" <L’<< *>KK’L ><’K >)"’I

>> "#’!! <<*<<’K IK’I >)#’K

>L "!’># <""K>’* !!’K >)<’#

>* ""’I! <<#K)’K !<’> >)#’<

表@!@"##!数字符合效率外推测量结果

B+9(1@!$182(,8F1+8231<9;@"##!*-).*)<1.*1F1,E-<

源号 质量--4 活度-?c 比活度-"B?c/4[<$

< "#’K> <"<)) >)>’"

" ""’"" <<"!* >)I’"

# <>’)" L>*# >)!’K

! ")’KK <)I)" >)>’<

> "I’KI <#>># >)"’L

"! !)’*K ")I*> >)>’K

"K #I’*" <*><! >)"’*

"L #<’LI <I)<# >)!’"

"I "K’LI <>)#K >)>’#

#) <K’K# <)<)I >)L’<

G!反符合测量结果不确定度评定方法

由反符合测 量 原 理 公 式 "<$可 知!待 测 样

品的活 度!即 衰 变 率 是 通 过 测 量-计 数 率 和-
效率而确定的!则采用反符合方法测量待测样

品活度的不确定度主要来自以下两个分量&

<$-计数统计涨落’死时间修正 和-本 底

计数率等因素造成的-计数率的不确定度#

"$测量原 始+谱 和 反 符 合+谱 而 确 定-
效率过程中因感兴趣的原始+射线峰面积的统

计涨落和对应的反符合+射线峰面积的统计涨

落!以及效率计算时采用的核参数的不确定度

引起的-效率不确定度%
对于-衰变无直接衰变到基态或到基态的

-分支可忽略的核素!式"<$可简化为&

.) A .-

"
.

@A<
P@)&@)

"L$

式中&.- 为 经 死 时 间 和 本 底 修 正 后 的-计 数

率!&@)Y<["..+@)-..+@)$!..+@)和..+@)为从第@激

发态跃迁到基态时发射的+射线+@)对应于原

始谱和反符合谱中峰面积的计数率#P@)为相应

+射线的发射率%

GA=!#计数率合成标准不确定度

根据下式!-计数率为&

.-A
..-

<B..-%8
B.-A "*$

式中&..- 为直接 测 量 得 到 的-计 数 率#.-A为-
本底计数率!由 实 验 测 量 确 定#%8 为 电 子 学 线

路的死时间!通过选择实验条件确定并测量获

得!%8Y"!=))h)=)>$0F%
上述#个输入 量 独 立 不 相 关!则-计 数 率

合成标准不确定度(/".-$为&

(/".-$A

!""..- $("/"..- $C!""%8$("/"%8$C!"".-A$("/".-A! $
"K$

式 中&! "..- $Y
<

"<[..-%8$"
!! "%8$Y

"..- $"
"<[..-%8$"

!!".-A$Y[<#(/"..# $’(/"%8$和

(/".-A$分别 为 直 接 测 量-计 数 率’死 时 间 和-
本底计数率的合成标准不确定度%

对于表<中所测定的*个 样 品!在 上 述 给

定的实验条件 下!-计 数 率 的 相 对 合 成 标 准 不

I<" 原子能科学技术!!第!"卷



确定度(/3".-$为)=)Ie")=<)e%

GA>!#效率合成标准不确定度

对于-衰变直接到子体基态的分支可忽略

的核素!-效率由下式确定&

!-A"P@)(@) "<)$

其中&

(@) A<B
..+@)
..+@)

"<<$

则&

(/"(@)$A

!""..+@)$("/"..+@)$C!""..+@)$("/"..+@)! $
"<"$

式 中&!"..+@)$Y [ <
..+@)
!!"..+@)$Y

..+@)
"..+@)$"

#

(/"..+@)$和(/"..+@)$分 别 为 反 符 合 谱 和 原 始+
谱中对应于第@激发态到基态的+射线峰面积

计数率的标准不确定度%
由于是单次测量!在确定这两个量时!认为

放射性衰变满足泊松分布%
在式"<)$中!P@)和(@)独立不相关!则&

(/"!-$A "("@)("/"P@)$C"P"@)("/"(@)! $

"<#$
式中&(/"P@)$为P@)的 标 准 不 确 定 度!可 通 过

097A&2%GNF%,%C2F1给出的数据查得%

GA?!活度测量结果的合成标准不确定度

将式"<$转化为&

.) A.-!-
"<!$

则&

(/".)$A !"".-$("/".-$C!""!-$("/"!-! $
"<>$

式中&!".-$Y<-!-#!"!-$Y[.--!"-%

P!结论
<#<N是一衰变纲图较为复杂的-核素!主要

有I个-衰变分支!其子体的第"激发态为具

有平均寿命<<=*!8的 同 质 异 能 态!但 从 母 核

直接衰变到该能级的-分支比仅为)=!*e!对

测量结果的影响较小%
本工作采用的!,-J+反符合法和!,-J+符

合效 率 外 推 法 对<#<N溶 液 的 测 量 结 果 分 别 为

<LK!=*"<h)=Ie$B?c/4[< "@Y<$和

<LKL=I"<h)=>e$B?c/4[<"@Y<$#对<##?7
溶液的测量结果分别为>)"=*"<h)=Ie$B?c/

4[<"@Y<$和 >)!=K"<h)=Ie$B?c/4[<

"@Y<$%两种方法的测量结果在不确定度范围

内一致!因此!可相互验证各自复现的量值准确

可靠%
采用符合和 反 符 合 两 种 方 法 给 出 的 测 量

结果的 不 确 定 度 基 本 相 当!反 符 合 法 略 高 于

符合效 率 外 推 法!主 要 是 反 符 合 法 依 赖 于 相

关的核 参 数!但 采 用 反 符 合 法 的 优 点 是 测 量

过程相 对 简 单!不 需 符 合 效 率 外 推 较 为 繁 琐

的测量过程%
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