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摘要!为了优化液体闪烁计数器#
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%测量@@
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的条件$测试了三种商用闪烁液和两种淬灭校正方法对
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测量@@
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的影响'配制与放化处理后基质相同的@@
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样品进行测量$三种闪烁液中$

A&957/Q%&3MZ

样品装

载量最大!在不同混溶比条件下$

A&957/Q%&3LLK

探测效率最高&最低检测限最小$混溶比为
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时$
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Q%&3LLK

的探测效率最大为
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$同时最低检测限最小为
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!若样品采用与淬灭标准源不同的闪烁

液$对结果的准确度会造成一定的影响$在实验条件下活度测量值与标称值最大平均相对偏差绝对值为
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'对比
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法两种淬灭校正方法$

K̂ T4

法能够消除由于颜色和化学淬灭同时存在对
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液闪测量结果所造成的影响$是测量@@
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准确性更高的方法'通过加标样品验证$颜色及化学淬灭校正曲

线得到的测量值与预期值的相对偏差分别为
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是核设施运行过程中产生的中子活化产

物$常常存在于核废物中'

@@

;2

为极低能电子俘

获放射性核素$发射
*'"

!

"'@\2$

的
H

射线和

俄歇电子衰变为稳定@@

D.

$可用低能
$

和
H

射线

探测器测量$但探测效率一般都低于
#a

'液体

闪烁计数器#

LWT

%探测效率高$是@@

;2

的最佳测

量手段,

#>@

-

$但是由于@@

;2

的极低能辐射特性致使

闪烁液及淬灭校正方法的选择对@@

;2

的测量结果

有显著的影响'

LWT

测量时$

@@

;2

样品与闪烁液混合后辐射

能量转变为可见光光子$光子通过光电倍增管转

化为电子流从而被测量'

@@

;2

经过前处理和放化

处理后$一般为酸性基质,

#>"

-

$不同的闪烁液对酸

性基质的样品装载量&将样品中@@

;2

辐射能转变

为光子的效率以及最小本底计数不同,

C

-

$会造成

探测效率及最低检测限的差异'针对@@

;2

样品选

择适当的闪烁液可以优化
LWT

的计数性能'此

外$淬灭是@@

;2

液闪测量时降低探测效率的主要

原因$淬灭主要来源于颜色淬灭和化学淬灭两个

方面,

?>B

-

'液闪测量@@

;2

时$由于其低能辐射特性

需要与其他放射性干扰核素完全分离,

#>!

-

$分离纯

化后的@@

;2

样品中含有的盐酸&磷酸&稳定铁等化

学成分可能会吸收@@

;2

衰变能$从而引起化学淬

灭!

@@

;2

在纯化过程中需要加入毫克级稳定铁作

为@@

;2

的载体及分离流程的回收率示踪剂$稳定

铁的颜色较深$用脱色剂脱色后仍然会有残留的

颜色吸收@@

;2

辐射能转变的光子$从而引起颜色

淬灭,

#*

-

'对不同淬灭水平的@@

;2

样品需要采用适

当的方法进行校正$保证测量结果的准确性'液

体闪烁计数的淬灭校正方法主要有内标法&道比

法&外标法及三管两管符合比#

K̂ T4

%法等,

?

-

'

内标法需要在样品中加入与待测核素一样且活度

大于待测核素活度
#**

倍的放射性核素$加入过

程有可能改变样品的淬灭水平且操作步骤较为繁

琐'道比法不适合低计数率或者高淬灭的样品'

外标法是较常用的一种淬灭校正方法$采用该方

法的
LWT

需内置
$

射线源$测量时样品在有外
$

照射源的情况下进行计数$

$

射线与小瓶中液闪

混合液相互作用产生康普顿电子能谱$用于计算

淬灭指示参数$从而得到样品探测效率$再在无外

照射源的情况下进行计数$根据探测效率可计算

样品活度'根据所采用的外标康普顿谱的不同特

性$外标法又可分为外标转换谱指数#

9WVG

%&外标

脉冲#

GWF

%&

O

数等'

K̂ T4

法是一种无需依赖

外部标准源的淬灭校准技术$通过一次测量可以

同时得到样品的
K̂ T4

值和计数$

K̂ T4

值与探

测效率有相关性,

##

-

$从而同时得到探测效率$操

作较为简单'通过不同的淬灭校正方法测量一系

列@@

;2

淬灭标准源可得到相应的淬灭校正曲线'

由于化学&颜色淬灭机理不同$得到的化学淬灭曲

线和颜色淬灭曲线可能会有明显不同$样品测量

时采用不恰当的淬灭校正方法会导致结果的准确

性下降'

本工作拟对实验室常用的
E

种环保商用闪烁

液从最大装载量&探测效率以及最低检测限三种

性能进行测试$比较
E

种商用闪烁液的性能!采用

9WVG

法及
K̂ T4

法两种淬灭校正方法建立@@

;2

的化学淬灭校正曲线及颜色淬灭校正曲线$比较

不同淬灭校正方法下淬灭校正曲线的准确性'为

准确测量@@

;2

提供可参考的商用闪烁液及可靠的

淬灭校正方法'
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标准溶液$美国国家标准技术研究所
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!橙黄色食用色素$上海展艺食品有

限公司!浓
OT&

&六水合氯化铁等均为市售分析纯'

O532JE**WL
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K-5>T/-<E#?*K4

(

WL

液体闪烁计数器$

美国
F2-\5.G&72-

!

D5&&5>U 4202-2.12

超纯水机

系统$美国默克公司!

HW>)*@

分析天平$精度为

*'#7

X

$美国梅特勒公司'
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样品的制备

依据现有标准,

"

-及文献,

#

/

!

-中的@@

;2

分离

纯化流程$

@@

;2

样品液闪测量源的主要成分有"盐

酸&稳定铁&磷酸&水&闪烁液'按文献,

#

/

E

-中各

组分的含量配制@@

;2

待测样品"在
)*7L

的液闪

瓶中加入
@7

X
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Eb

#

;2T&

E

.
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R
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)'@7L

*'#7%&
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LOT&

&

*'"7L#!'C7%&

(

LO

E

FR
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&已

知活度的@@

;2

标准溶液$轻轻摇晃混合均匀$制成

总体积为
E'@7L

的@@

;2

待测样品'空白样品各

组分与待测样品相同$但不加入@@

;2

'

<=?

!

淬灭标准源的制备

颜色淬灭标准源"在一组
)*7L

塑料液闪瓶

中$分别加入活度已知并相近的@@

;2

标准溶液&体

积由小到大的橙黄色食用色素&再加入
*'#7%&

(

L

OT&

调节标准源的总体积为
E'@7L

$加入
A&957/

Q%&3LLK

闪烁液
#!7L

$轻轻摇晃混合均匀$制

成一系列活度相近淬灭水平不同的@@

;2

颜色淬灭

标准源'

化学淬灭标准源"在一组
)*7L

塑料液闪瓶

中$分别加入活度已知并相近的 @@

;2

标准溶液&

体积由小到大的硝基甲烷$再加入
*'# 7%&

(

L

OT&

调节标准源的总体积为
E'@7L

$加入
A&957/

Q%&3LLK

闪烁液
#!7L

$轻轻摇晃混合均匀$制

成一系列化学淬灭标准源'

<=@

!

42JE

法和
OIH$

法制备淬灭校正曲线

<=@=<

!

9WVG

法
!

颜色淬灭标准源及化学淬灭标准

源在暗处放置
)*6

后$采用
K-5>T/-<E#?*K4

(

WL

液

闪计数器在
*

!

"'@\2$

测量计数$每个标准源测

量
#6

$得到淬灭指示参数及计数$按式#

#

%计算

探测效率$绘制淬灭校正曲线'

';

%

5

?

%

*

8A

*

#

#

%

式中"

'

$探测效率!

%

5

$

K-5>T/-<E#?*K4

(

WL

测量

的样品计数或
O532JE**WL

测量的样品双管符

合计数!

%

*

$

K-5>T/-<E#?*K4

(

WL

测量的空白样

品计数或
O532JE**WL

测量的空白样品双管符

合计数!

8

$样品测量时间$

8

!

A

*

$加入样品中@@

;2

活度$

Z

]

'

<=@=>

!

K̂ T4

法
!

颜色淬灭标准源及化学淬灭

标准源在暗处放置
)*6

后$采用
O532JE**WL

液闪计数器在
)*

!

)@*

道测量计数$每个标准源

测量
#6

$根据式#

)

%及式#

#

%计算标准源
K̂ T4

值和探测效率$绘制淬灭校正曲线'

K̂ T4

;

.

5

?

.

*

%

5

?

%

*

#

)

%

式中"

.

5

$样品三管符合计数!

.

*

$空白样品三管

符合计数'

>

!

结果与讨论

>=<

!

不同闪烁液的样品装载量

)@g

下$在@@

;2

待测样品中逐步加入少量

A&957/Q%&3LLK

闪烁液$充分摇晃后若样品与

闪烁液分层$则继续加入少量闪烁液$重复操作

直至样品与闪烁液混合摇匀后呈均匀澄清状

态$放置
#6

后无分层现象$记录样品所需最少

闪烁液体积#

E闪烁液$最小%'按照同样的方法测试

样品所需
A&957/Q%&3MZ

&

R

I

95

I

6/82O58/02E

闪

烁液的最小体积'并按式#

E

%计算闪烁液的样

品装载量'

样品装载量
;

E样品

E样品
<

E闪烁液

#

E

%

式中"

E样品$
@@

;2

样品体积!

E闪烁液$加入的闪烁液

体积'不同闪烁液的最大样品装载量列入表
#

'

由表
#

可知"三种闪烁液中
A&957/Q%&3MZ

样品装

载量最大为
@*a

$
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与
R

I

95

I

6/82

O58/02E

的样品装载量基本相同$为
EEa

'

A&957/

Q%&3MZ

对基质为酸性的@@
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样品装载量更大'

表
#

!

不同闪烁液的最大样品装载量
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D/J57,78/7
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&2&%/35.

X

0%-35002-2.9815.95&&/95%.1%1\9/5&

闪烁液
E

样品(

7L

E

闪烁液$最小(

7L

最大样品

装载量(
a

A&957/Q%&3LLK E'@ C'# EE

A&957/Q%&3MZ E'@ E'@ @*

R

I

95

I

6/82O58/02E E'@ C'* EE
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!

样品与闪烁液不同混溶比下的效率和最低

检测限

按照
#')

节方法制备一组
!

个@@

;2

待测样品

和
!

个空白样品$在
!

个@@

;2

待测样品小瓶中加

入
A&957/Q%&3LLK

闪烁液
C'*

&

#*'@

&

#!'*

&

#C'@7L

$同时在
!

个空白样品溶液中加入与@@
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待测样品小瓶中等体积的
A&957/Q%&3LLK

闪
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核化学与放射化学
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烁液$制备成样品和闪烁液体积比#

E样品hE闪烁液%

为
#h)

&

#hE

&

#h!

&

#h@

混合液$摇匀后在暗

处放置
)*6

$液闪测量$每个样品测量
#6

$根据

式#

#

%计算样品与
A&957/Q%&3LLK

闪烁液不

同混溶比时的@@

;2

探测效率$按式#

!

%计算不同

混溶比时的@@

;2

最低检测限#

D M̂

%'按照上述

方法$制备并测量与
A&957/Q%&3MZ

闪烁液&

R

I

95

I

6/82O58/02E

闪烁液不同混溶比时的样

品$计算@@

;2

探测效率及最低检测限$测量结果

列入表
)

'

D M̂

;

@

)

<

)@ )槡F

'

C8

G

#

!

%

式中"

@

$包含因子$取值
#'"!@

#置信度为
B@a

%!

F

$空白样品的二重符合计数!

C

$样品中稳定铁回

收率$取
#**a

!

8

$样品测量时间$

8

!

G

$用于液闪

测量的样品份额'

表
)

!

不同混溶比下@@

;2

样品在三种闪烁液中的探测效率和最低检测限

K/<&2)

!

2̂92195%.2005152.1

:

/.3D M̂%0

@@

;28/7

I

&28

5.96-22815.95&&/95%.1%1\9/5&/935002-2.975815<5&59

:

-/95%8

E

样品
hE

闪烁液

A&957/Q%&3LLK A&957/Q%&3MZ R

I

95

I

6/82O58/02E

'

(

a D M̂

(

Z

] '

(

a D M̂

(

Z

] '

(

a D M̂

(

Z

]

#h) E?'C *'#" E?'E *'#? EE'* *'#?

#hE !C'* *'#E !C'* *'#! !#'* *'#@

#h! !B'# *'#) !?'C *'#E !E') *'#!

#h@ !C'* *'#! !"'E *'#! !)'E *'#@

!!

由表
)

可知"样品与闪烁液形成的不同比例

混合液中$三种闪烁液纵向对比$探测效率和最

低检测限的变化趋势一致$样品与闪烁液的混

溶比为
#h!

时$三种闪烁液和样品形成的混合

溶液均能获得最高的探测效率和最小的检测

限$探测效率最高的混溶比
#h!

与最低的混溶

比
#h)

之间三种闪烁液的探测效率均可高出

约
#*a

'样品与闪烁液混溶比从
#h)

到
#h!

时$淬灭水平逐渐降低$是探测效率逐渐增高的

主要原因'而样品与闪烁液混溶比从
#h!

到

#h@

时$探测效率下降的主要原因来自于光电

倍增管表面相对量子效率分布特征#大致规律

是从光阴极中心向周围逐渐降低%$该原因通常

导致探测效率最高点出现在液闪瓶标称体积一

半附近,

#)

-

$因此$样品与闪烁液形成的混合液体

积过大时$会导致探测效率的降低'三种闪烁

液横向对比$

A&957/Q%&3LLK

在不同的混溶比

下$均能获得最高探测效率和最低检测限$样品

与闪烁液的混溶比为
#h!

时$测量@@

;2

样品的

探测效率达到最大值
!B'#a

$最低检测限最小

值为
*'#)Z

]

'

A&957/Q%&3LLK

比
A&957/Q%&3

MZ

的探测效率高
*a

!

*'@!a

&最低检测限小

*

!

*'*)Z

]

!

A&957/Q%&3LLK

比
R

I

95

I

6/82O58/02E

的探测效率高
!'"a

!

"'*a

&最低检测限小
*'*#

!

*'*)Z

]

'

>=?

!

不同闪烁液测量DD

7%

样品的准确性

按照
#')

节方法制备
E

组@@

;2

待测样品$每组

E

个平行样$分别加入
A&957/Q%&3LLK

&

A&957/

Q%&3MZ

&

R

I

95

I

6/82O58/02E

闪烁液各
#!7L

$同

时制备三种闪烁液的空白样品$样品放置
)*6

后$每个样品用
O532JE**WL

测量
#6

$测量结

果列入表
E

'

由表
E

可看出$在选择的三种闪烁液中$与

标准淬灭源相同的
A&957/Q%&3LLK

活度预期

值与测量值的平均相对偏差绝对值最小为

*'))a

$

A&957/Q%&3MZ

与
R

I

95

I

6/82O58/02E

的平均相对偏差绝对值较大$分别为
)'B)a

&

)'*Ea

$因此使用标准曲线时应注意标准淬灭

源的闪烁液$若样品闪烁液与标准淬灭源闪

烁液不同时$应考虑结果的不准确度'由于

@@

;2

半衰期短$一般无商用标准淬灭源$需由

实验室自行制备$制备淬灭校正曲线比较繁

琐$本实验室采用测量@@

;2

效率较高的
A&957/

Q%&3LLK

闪烁液制备淬灭校正曲线$制备一

次标准曲线一般使用较长时间$在此期间实

验室使用的闪烁液可能会发生更换$样品闪

烁液与标准淬灭源闪烁液不同可能对测量结

果造成影响'
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表
E

!

@@

;2

样品在三种闪烁液中的测量结果

K/<&2E

!

D2/8,-272.9-28,&98%0

@@

;28/7

I

&285.96-22815.95&&/95%.1%1\9/5&

编号 活度预期值(
Z

]

活度测量值(
Z

]

相对偏差(
a

平均相对偏差(
a

A&957/Q%&3LLK># !B'*E !?'C? e*'@# e*'))

A&957/Q%&3LLK>) !B'C! !B')B e*'B#

A&957/Q%&3LLK>E !B'@B !B'B" *'C@

A&957/Q%&3MZ># !B'CB !?'?! e#'B* e)'B)

A&957/Q%&3MZ>) !B'CB !?'*) eE'@@

A&957/Q%&3MZ>E !B'CB !?'#! eE'E#

R

I

95

I

6/82O58/02E># !B'B! !B'#* e#'"B

R

I

95

I

6/82O58/02E>) !B'?! !?'BE e#'?# e)'*E

R

I

95

I

6/82O58/02E>E @*'#B !?'?? e)'"*

!!

注"每个样品用
O532JE**WL

测量
#6

>=@

!

淬灭校正方法对测量结果的影响

在三个@@

;2

待测样品中分别加入
#?'#E

!

E@'?*Z

]

的@@

;2

标准溶液$再分别加入
A&957/

Q%&3LLK

闪烁液
#!7L

制成加标样品$编号为

W#

/

WE

$放置
)*6

后$三个加标样品分别采用

K-5>T/-<E#?*K4

(

WL

以
9WVG

法测量
#6

$再用

O532JE**WL

以
K̂ T4

法测量
#6

'用
9WVG

法

及
K̂ T4

法所得的颜色和化学淬灭校正曲线示

于图
#

'根据图
#

计算加标样品的活度$测量结

果列入表
!

&

@

'

#

/

%"

&

///颜色淬灭$

#

ceC'##d#*

eC

"

)

b#'E?d#*

eE

"e*'#)#

$

9

)

c*'BB?

!

%

///化学淬灭$

#

ce#')*d#*

e"

"

)

b#'C"d#*

eE

"e*'#@B

$

9

)

c*'BBC

!

#

<

%"

&

///颜色淬灭$

#

c)'@*"e*'*C)#

$

9

)

c*'BB?

!

%

///化学淬灭$

#

ce!'!*"

)

b!')C"e*')!C

$

9

)

c*'BBC

图
#

!

9WVG

#

/

%和
K̂ T4

#

<

%淬灭校正方法测量的颜色和化学淬灭校正曲线

;5

X

=#

!

T%&%,-/.3162751/&

]

,2.165.

X

1%--2195%.1,-Y2872/8,-23

<

:

9WVG

#

/

%

/.3K̂ T4

#

<

%

]

,2.165.

X

1%--2195%.7296%38

表
!

!

@@

;2

加标样品采用
9WVG

法淬灭校正后的测量结果

K/<&2!

!

D2/8,-272.9-28,&98%0

@@

;28

I

5\238/7

I

&281%--219230%-

]

,2.165.

X

<

:

9WVG7296%3

编号 活度预期值(
Z

]

颜色淬灭校正曲线 化学淬灭校正曲线

活度测量值(
Z

]

相对偏差(
a

活度测量值(
Z

]

相对偏差(
a

W# #?'#E #?'C? E'"# #?'#? *'E*

W) )"'?? )@'BC eE'EC )@'@E e@'*#

WE E@'?* EE'#) eC'@* E)'BE e?'*)
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表
@

!

@@

;2

加标样品采用
K̂ T4

法淬灭校正后的测量结果

K/<&2@

!

D2/8,-272.9-28,&98%0

@@

;28

I

5\238/7

I

&281%--219230%-

]

,2.165.

X

<

:

K̂ T47296%3

编号 活度预期值(
Z

]

颜色淬灭校正曲线 化学淬灭校正曲线

活度测量值(
Z

]

相对偏差(
a

活度测量值(
Z

]

相对偏差(
a

W# #?'#! #?')# *'!* #?'## e*'#"

W) )"'?B )"'CB e*'E@ )"'"@ e*'B#

WE E@'?) E@'B# *')B E@'C# e*'E#

!!

由表
!

&

@

可知"采用
9WVG

法确定的颜色淬

灭效率校正曲线得到活度测量值与预期值的相

对偏差在
eC'@*a

!

E'"#a

$化学淬灭效率校

正曲线得到的活度测量值与预期值的相对偏差

在
e?'*)a

!

*'E*a

!采用
K̂ T4

法确定的颜

色淬灭效率校正曲线得到活度测量值与预期值

的相对偏差在
e*'E@a

!

*'!*a

$化学淬灭效

率校正曲线所得活度测量值与预期值的相对偏

差在
e*'B#a

!

e*'#"a

'从加标样品的测量

结果可以看出$根据
K̂ T4

法确定的颜色和化

学淬灭校正曲线计算得到的结果一致性更好$

准确性也更高'

根据实验室测量经验$不同基质的@@

;2

样品

经过放化分离后探测效率一般在
)@a

!

!@a

$

如果样品由于颜色等因素导致探测效率过低

时$需要将样品稀释$降低淬灭因素的影响$再进

行测量'由图
#

可以看出$探测效率在
)@a

!

!@a

的范围内$基于
9WVG

确定的颜色和化学淬

灭校正曲线差异较大$而基于
K̂ T4

法确定的

颜色和化学淬灭校正曲线在不确定度范围内一

致性较好'化学淬灭和颜色淬灭产生的机制不

同"化学淬灭是由于样品中的化学成分在闪烁

过程中吸收@@

;2

的衰变能$从而在一定程度上阻

碍了衰变能被闪烁液中的化学荧光分子吸收$

降低了衰变能转化成光子的效率!颜色淬灭是

由于样品的颜色吸收了衰变能转换的光子$降

低了进入光电倍增管的光子数量,

">C

-

'

9WVG

法

的淬灭指示参数不依赖于样品计数率$只依赖

于外标
$

射线源在闪烁液中产生的康普顿电子

所引起的计数,

"

-

$康普顿电子在产生闪烁效应

的过程中$由于颜色淬灭和化学淬灭的机制不

同$导致用来创立淬灭指示参数的康普顿电子

的脉冲谱不同$进而引起两种淬灭校正曲线差

异较大'

K̂ T4

法是一种无需依赖外部标准源

的淬灭校准技术,

?

-

$用于效率校正的
K̂ T4

值

是样品的三管两管实际计数比值$不受淬灭剂

种类的影响$因此$

K̂ T4

淬灭校正方法对同时

有明显颜色和化学淬灭的@@

;2

样品的效率校正

更为准确'

?

!

结
!

论

为了优化液闪测量@@

;2

的性能$对三种商用

闪烁液的性能以及不同的淬灭校正方法进行了研

究'得出以下结论"

#

#

%对 比 了
A&957/ Q%&3 MZ

&

R

I

95

I

6/82

O58/02E

&

A&957/Q%&3LLK

三种商用闪烁液$其

中
A&957/Q%&3MZ

的样品装载量最大!在不同混

溶比条件下
A&957/Q%&3LLK

探测效率最高&最

低检测限最小$混溶比为
#h!

时$

A&957/Q%&3

LLK

的探测效率达到最大
!B'#a

$同时最低检测

限最小为
*'#)Z

]

!

#

)

%若样品采用与淬灭标准源不同的闪烁

液$对结果的准确度会造成一定的影响$在实验

条件下活度测量值与预期值最大相对偏差绝对

值为
E'@@a

!

#

E

%用
LLK

闪烁液配制了@@

;2

系列颜色&化

学淬灭标准源$采用
9WVG

法&

K̂ T4

法制备了颜

色&化学淬灭校正曲线$通过验证$用
9WVG

法进

行效率校正$颜色及化学淬灭校正曲线得到的

活度测量值与预期值的相对偏差为
eC'@*a

!

E'"#a

&

e?'*)a

!

*'Ea

!用
K̂ T4

法进行效

率校正$颜色及化学淬灭校正曲线得到的活度测

量值与预期值的相对偏差为
e*'E@a

!

*'!*a

&

e*'B#a

!

e*'#"a

'

K̂ T4

法能够最大限度地减少由于颜色和化

学淬灭同时存在对@@

;2

液闪测量所造成的影响$

是测量@@

;2

准确性更高的方法'
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