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摘要!电离室型氚监测仪是监测空气中氚气浓度水平最重要的在线监测设备#为解决国内流气式电离室型氚

监测仪的量值传递问题#开展了电离室型氚监测仪校准技术研究$根据质量流量方法建立氚监测仪的实验室

校准装置#通过控制充入校准装置标准氚气体积#采用稀释法配制校准用的参考氚气#用于对电离室型氚监测

仪进行校准测试!同时在研制的实验室校准装置上开展校准过程影响因素对校准结果影响研究!采用实验室

校准装置配制的参考氚气浓度的扩展不确定度为
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氚监测仪对活度浓度为
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范围内氚气响应线性良好%

!

)

c*'DDD#

&#校准因子为
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#标准合成不确定度

为
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$氚监测仪实验室校准装置可配制不同活度浓度的氚气#对氚监测仪进行校准操作性较好#

易于推广#准确度高$

关键词!电离室!氚监测仪!实验室校准装置!参考氚气!影响因素
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核设施及部分放射性同位素生产场所均开展

了空气中氚的监测#其监测结果将为事故工况及

场所监测提供重要的分析数据)

>

*

$常用于工作场

所的氚监测仪为流气式电离室型氚监测仪#可准

确而有效监测涉氚场所中的气态氚浓度$中国核

动力研究设计院洪永侠)

)=#

*

'吴甜甜)

!

*等采用鼓泡

法研制气载氚标准装置以产生氚化水蒸气混合气

作为氚标准源对氚监测仪进行校准$由于氚化水

蒸气的相态变化接近常温常压#所形成的饱和气

态受外界%工作环境&温度压力的影响较大#一方

面易形成冷凝态产生滞留效应#另一方面饱和气

态不易控制导致活度浓度难以准确测量$中国辐

射防护研究院冯梅等)

"

*建立了氚活度浓度标准装

置#采用不同容积的容量瓶%或组合&#调节校准氚

气的活度浓度值#完成仪器不同量程的校准$该

方法配制不同校准氚气时#需要不断更换容量瓶#

操作复杂#且存在辐射防护安全隐患$

根据相关标准)

+=E

*规定#为保证测量结果准确

性#需采用与待测对象相同的标准源对氚监测仪

进行校准$本工作拟采用质量流量控制法建立实

验室校准装置以产生参考氚气#开展氚监测仪校

准方法研究!同时根据电离室测氚原理#开展校准

回路内气体组分'湿度'压强以及氚记忆效应对校

准结果影响的研究$
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实验室校准装置的建立
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氚监测仪工作原理

理想情况下#所有进入电离室灵敏体积的射

线能量均用于电离室内工作气体#且产生的电

离离子均被收集#这时电离室将输出饱和电流
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&信号$根据式%
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&电离室内氚活度浓度可表

示为"
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#氚氚衰变发出的
"

射线的平均能量#
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积#
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#电子电量#
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为单位离子

对的平均电离功#
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#电离室内能量沉积效率!

$

#电离室内离子收集效率$
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校准原理

采用文献)

F

*推荐方法设计氚监测仪校准装

置#实现校准的最佳方法是将已知活度的含氚空

气排放到一个可精确控制的体积中#再通过阀门

调节以恒定流速通过待校装置#并循环足够长的

时间#使测量达到平衡#记录平衡时的读数$校准

因子的计算如式%

)

&所示$
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#校准因子!
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#氚气标准源活度!

&校#校

准回路的体积!

G
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#平衡状态下氚监测仪的活度

浓度读数!

G
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#本底读数$
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校准装置构成及工作原理

氚监测仪校准装置由本实验室自制)

D

*

#由氚

气标准源'干燥空气源'回路'可连接待校仪器接

口'温度计'压力计'循环泵'真空泵'尾气处理系

统等组成#如图
>

所示$

校准时#首先利用真空泵将校准回路内空气

完全排出!标准氚气源活度已知#打开标准氚气前

端减压阀#通过质量流量计控制向校准回路内充

一定量的标准氚气!关闭氚气进气阀#打开空气进

气阀#向校准回路内充空气至常压!关闭空气进气

阀#将氚监测仪与校准回路连接#气体循环混合平

衡后#记录氚监测仪响应值$
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参考氚气的配制
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主要试剂

标准氚气为自制#采用质量法多级稀释分装#

利用自行研制的长度补偿型内充气正比计数测量

装置对标准氚气进行定值#氚活度浓度为
>*
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!英国国家物理研究所%
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&提供的标

准氚气活度浓度为
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F

月&!其他试剂均为分析纯#国药集团化学试剂有

限公司$
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校准回路体积的确定

校准装置经检漏合格后#对校准回路体积进

行测定$根据校准原理#校准实验中氚气标准源

的活度由充入校准装置内标准氚气源体积及活度

浓度决定#虽然气瓶中氚气标准源的活度值是经

过绝对测量的已知值#但接入校准装置后受体积
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变化的影响#校准回路内氚气活度浓度值发生变

化#因此校准回路体积
&

的准确测定极为重要$

该体积包括校准管道'缓冲瓶'阀门间隙'氚监测

仪电离室以及校准装置与氚监测仪连接软管等所

有气体充斥的区域$

为了能够在较宽量程范围内对氚监测仪进行

校准#需要在校准装置内实现不同浓度氚参考源的

配制#由于氚气标准源活度浓度值为固定值#本工

作采用量热法质量流量计控制氚气标准源充入体

积#然后根据氚气标准源充入体积与校准回路体积

的比值#最终确定校准回路中参考氚气活度浓度$

因此测量过程中需要精确测定的体积包括两

部分"氚气标准源充入体积和校准回路的体积$

氚气标准源充入体积由经校准的质量流量计测

得#校准回路的体积采用
0

&7/

法)

>*

*

%也叫气体

标定法&和几何尺寸测量法测定$由于氚监测仪

测试范围较广#选用两种不同量程的氚监测仪

%

Û>!**

和
Z#!E

氚监测仪#美国
C$T5CSS

公

司&作为被校仪器与校准装置组成校准回路#测定

结果列入表
>

$

图
>

!

氚监测仪校准装置

S6

?
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!

R0&6P.0:6%/43W623%1:.6:6-88%/6:%.

表
>

!

校准回路体积

Y0P&3>

!

$%&-83%120&6P.0:6%/&%%

V

氚监测仪型号 管路体积(
28

# 监测仪与校准装置连接管路体积(
28

# 电离室体积(
28

# 校准回路体积(
28

#
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参考氚气活度浓度的计算

由于校准回路体积及质量流量计测得标准

氚气源充入体积均为标准条件下%

)E#'>"e

'

>*>'#)"bU0

&的体积#而在实际校准过程中#需要

对温度'压力进行修正$实际校准条件下的参考

氚活度浓度%

<j

&按照式%

#

&计算$
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式中"

&

>

#质量流量计记录的充入校准装置的氚

气标准源体积#
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&校#校准回路的体积#

8@
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<
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#校准时氚气标准源活度浓度#
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#校准

回路内气体的压强#

bU0
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#校准回路内气体的温

度#

f

$

根据放射性衰变规律#

<

*

的计算如下"
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式中"
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#氚半衰期常数!
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#氚气标准源的衰变时间#
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#氚的半衰期#
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<出厂#氚气标准源出厂

活度浓度#

Q
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#本工作为
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首先对校准回路抽真空至
>bU0

#在真空条

件%

>

)bU0

&下将
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放射性氚气标准源注入自行研制的氚监测仪实验

室校准装置中#随后再向装置中注入干燥空气

%

+

cEDa(

)

[

+

c)>aC

)

&至回路压力为常压#使

装置内的氚气活度稀释到满足氚监测仪的测量范

围#将注入的标准氚气与合成空气循环一定时间

混合均匀后#计算此校准回路中氚气参考源的活

!#)
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度浓度#由于氚监测仪测试范围较广#选用两种不

同量程的氚监测仪作为被校仪器与校准装置组成

校准回路#氚气参考源活度浓度计算结果列入

表
)

$由表
)

可知"采用质量流量计控制标准氚

气的量#可以调节参考氚气的活度浓度值#标准氚

气活度浓度值与回路中氚活度浓度标称值相比#

利用校准装置进行参考氚气制备#稀释比可达

F

&

+**

倍以上#满足仪器不同量程段的校准$

表
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氚监测仪实验室校准装置制备的氚气参考源活度浓度
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氚监测仪
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序号

标准氚气活度浓度(
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\>
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标准氚气

加入体积(
8@

氚监测仪和

校准回路总体积(
@

回路中氚活度浓度标称值(
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根据参考氚气源活度浓度计算公式%

#

&和

%

!

&可得#参考氚气源活度浓度计算结果的不确

定度主要由氚气标准源活度值的不确定度和校

准回路体积不确定度引入$氚气标准源活度值

引入的不确定度主要来自氚气标准源活度浓度

量值和半衰期两方面$校准回路的体积由中国

计量科学研究院协助测定#同时考虑体积测量

受温度及压力影响#对温度及压力进行修正#因

此包含温度计与压力计测量引入的不确定度$

校准结果的不确定度评定列入表
#

$由表
#

可

知"采用
>*

!

Q

O

(

@

量级的氚气标准源制备氚气

参考源#氚气参考源活度浓度的标准合成不确

定度为
>'"Da

!采用
>*

"

Q

O

(

@

量级的氚气标准

源制备氚气参考源#氚气参考源活度浓度的标

准合成不确定度为
>'EDa

$

综上#在
)*

&

)"f

'

DF'+

&

>*)'"bU0

时#经

过理论计算#采用活度浓度为
)'#+k>*

!

&

D'+Fk

>*

"

Q

O

(

@

的标准氚气#可制备活度浓度为
#'E#k

>*

>

&

>'>>k>*

"

Q

O

(

@

的氚气参考源#相对扩展

不确定度%

Kc)

&为
#')a

&

#'+a

$

表
#

!

氚气参考源活度浓度不确定度评定

Y0P&3#

!

TW0&-0:6%/%/-/23.:06/:

;

%102:6W6:

;

2%/23/:.0:6%/%1:.6:6-8.313.3/239%-.23

来源 不确定度分量 类型
相对标准不确定度(

a

>*

!

Q

O

(

@

氚气标准源
>*

"

Q

O

(

@

氚气标准源

氚气标准源活度 氚气标准源的活度浓度量值
A >'!+ >'+F

流量计测量氚标准气体积
Q *')" *')"

半衰期
Q *'> *'>

校准回路体积 回路体积的测量
A *'"" *'""

气体温度
Q *'*" *'*"

气体压力
Q *'>F *'>F

>'"Da

>

&

>'EDa

>

&

#')a

)

&

#'+a

)

&

!!

注"

>

&标准合成不确定度

)

&相对扩展不确定度%

Kc)

&

"#)
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!

校准过程影响因素研究

由电离室的原理可知#辐射离子均能使气体

产生正离子和电子#当电离室用于氚的测量时存

在着很多的影响因素#将影响电离室测氚的灵敏

度'准确度'应用范围等#因此在本工作中对校准

回路内气体组分'湿度'压强以及氚记忆效应对校

准结果的影响开展研究$

:97

!

校准回路内气体组分影响研究

气体组分的不同影响电离室中电离电流的产

生#因此在校准过程中#对校准回路中不同气体组

分对电离室响应影响进行研究$氚气标准源基质

气体通常为氮气#在校准过程中#为与实际状况接

近#通常配制参考氚气的基质气体为空气!另外#为

对校准回路内氚气活度浓度进行验证#在校准回路

中接入了正比计数管#正比计数管工作气体为氩

气
[

甲烷%

+

c>*a

&混合气体%简称
U>*

气体&$因

此选取三种不同的气体作为校准回路中的基质气

体#分别加入同样体积的氚气标准气#考察
Û>!**

氚监测仪在不同组分气体下对氚的响应#结果列入

表
!

$由表
!

可知"当气体组分为干燥空气和氮气

时#基质气体种类对氚监测仪响应结果影响较小!

当气体组分为干燥
U>*

气体时#对氚监测仪响应结

果影响较大$因为从电离室测氚原理可知#气体的

平均电离功依赖于电离室内工作气体成分'辐射类

型以及入射粒子能量$

"

射线在空气'氮气等气体

中的电离能都很接近#大多数在
#*3$

左右#因此

其产生的电离电流也就接近$因此在校准过程中

选择空气或氮气作为氚气参考源基质气体均可行$

而对于
U>*

气体#则需要对测量结果进行修正$

表
!

!

校准回路内气体组分对

Û>!**

氚监测仪响应结果的影响

Y0P&3!

!

L/1&-3/23%1

?

092%8

V

%96:6%/

%/.39

V

%/93.39-&:9%1̂ U>!**:.6:6-88%/6:%.

基质气体
活度浓度测量值(

%

Q

O

-

@

\>

&

=

>

(

3$

饱和电流(

%

V

A

-

R6

\>

&

干燥空气
>'+Ek>*

#

#+'* *'D#*

干燥氮气
>'+!k>*

#

#+'+ *'D>"

干燥
U>*

气体
>'FDk>*

#

)+'! >')+>

!!

注"参考氚气活度浓度%

<j

&为
>'+)k>*

#

Q

O

(

@

#

>R6c#'Ek

>*

>*

Q

O

:98

!

校准回路内气体湿度影响研究

根据亨利定律#溶解于饱和盐溶液中气体的

摩尔浓度在温度一定的条件下#和与之平衡的蒸

汽气压成正比#气液两相中的水含量也会达到平

衡$因此本工作采用对饱和盐溶液)

>>

*鼓泡的方

法营造不同湿度环境#将校准回路内气体与饱和

盐溶液营造的湿度环境气体通过充分平衡#在不

同湿度条件下进行实验#之后再采用干燥空气多

次吹洗法去除循环回路中残余氚及水蒸气#使

氚监测仪本底降至
E!Q

O

(

@

%

)

.

R6

(

8

#

&$

湿度实验结果列于表
"

$表
"

结果表明#随

着混合气体湿度的增大#同一氚活度下%校准回路

中初始氚活度浓度为
>'*#k>*

#

Q

O

(

@

&氚监测仪

净响应值%

<净&逐渐降低#湿度对氚监测仪测量具

有较大的影响#且为非线性关系$这归因于空气

具有一定的湿度#不同的湿度含有的水分子数量

不同#存在自吸收'

I

同位素交换的影响$

表
"

!

不同饱和盐溶液湿度下
Û>!**

氚监测仪的净响应

Y0P&3"

!

(3:.39

V

%/93%1̂ U>!**:.6:6-88%/6:%.

:%02:6W6:

;

-/43.46113.3/:7-8646:

;

2%/46:6%/9

盐溶液
饱和盐溶液

理论湿度(
a

相对

湿度(
a

<

净
>

&

(

%

Q

O

-

@

\>

&

* >*+#

@6R& >) >F'> FF*

Z

?

R&

)

## !*') F*E

(0Q. "D ++'* +DE

(0R& E" F*'# !EE

!!

注"

>

&该值为扣除本底后的响应值

)

&初始氚活度浓度为
>'*#k>*

#

Q

O

(

@

针对湿度对校准结果影响#在相对湿度
#Fa

条件下#对
Û>!**

氚监测仪在不同活度浓度的

氚气条件下进行响应实验#结果示于图
)

$由图
)

可知"同一湿度下%相对湿度为
#Fa

&#

Û>!**

氚

监测仪对活度浓度为
D'"k>*

)

&

>'D+k>*

!

Q

O

(

@

的氚气线性响应良好%

!

)

c*'DDD#

&$

:9:

!

校准回路内气体压强影响研究

对于一个确定的电离室#壁效应主要由电离

室中的压强决定$陈志林)

>)

*在不同压强下对两

个不同体积的电离室的壁效应进行了实验#结果

表明#电离室内压强只要在一个标准大气压以上#

电离室壁效应就基本忽略不计$

但是为了减少外界
#

干扰#目前氚监测仪均

具有
#

补偿功能#由于补偿室内气体及压强已

定#测量室中相对压强的变化也会对
#

补偿造

成一定的影响$因此以
Z#!E

氚监测仪为研究

+#)
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对象#通过调节校准回路中气压值#研究校准回

路内气体相对压强对氚监测仪
#

补偿能力在校

准过程中的影响#便于今后用户在实际使用中

对监测仪读数进行压强修正$实验结果示于

图
#

$由图
#

可知"随着校准回路中的相对压强

的逐渐增大#在同一氚气活度浓度下#

Z#!E

氚

监测仪的氚活度浓度测量值先保持平缓后逐渐

降低$考虑到我国各地大气压值在
"F

%西藏自

治区
=

那曲&

&

>*>bU0

内#在该压强范围内
Z#!E

氚监测仪受压强的影响较小#测量的氚活度浓

度值无明显差异$

图
)

!

相对湿度为
#Fa

时
Û>!**

氚监测仪净响应值

S6

?

<)

!

(3:.39

V

%/93W0&-39%1̂ U>!**:.6:6-8

8%/6:%.-/43..3&0:6W37-8646:

;

#Fa

氚气活度浓度为
>'*)k>*

#

Q

O

(

@

图
#

!

不同相对压强下
Z#!E

氚监测仪净响应值

S6

?

<#

!

(3:.39

V

%/93W0&-39%1Z#!E:.6:6-88%/6:%.-/43.46113.3/:.3&0:6W3

V

.399-.39

:9;

!

校准回路内氚记忆效应影响研究

校准装置长期运行后#氚会吸附在校准回路

及被校电离室的电极及器壁上#造成校准回路的

氚污染#使得被校电离室测量值偏高#导致校准结

果失真$因此#进行测量前需要将上次测量残留

的氚影响消除$一般用空气浸泡冲洗校准与被校

电离室来减低氚对校准装置及待校仪器的污染$

将空气引入电离室后#由于氚浓度差异#吸附在电

离室电极及器壁上的氚会自然扩散到空气中#使

得氚污染程度降低#测量的本底值下降$

本工作在干燥的气路环境下#对校准回路中

>')k>*

"

Q

O

(

@

的氚气通过初次监测后#通过多

次洗涤)

>#

*

%抽真空
=

充空气至大气压&研究氚记忆

效应对氚监测仪响应的影响#结果示于图
!

$由

图
!

可知"洗涤
+

次之后可基本消除氚对监测仪

电离室表面污染造成的记忆效应#从而为后续校

准实验提供指导$

;

!

实验室校准及校准装置特性

;97

!

实验室校准

图
!

!

氚记忆效应影响

S6

?

<!

!

T1132:%1:.6:6-8%/838%.

;

本工作利用活度浓度为
)'#+k>*

!

&

F'D>k

>*

"

Q

O

(

@

的氚气标准源#对
Û>!**

氚监测仪在

相同环境条件下对不同氚活度响应进行了实验$

Û>!**

氚监测仪量程为
#E

&

E'!k>*

"

Q

O

(

@

$由

于
Û>!**

氚监测仪探测下限为
>

.

R6

(

8

#

#且存

在本底扣除#在低量程段监测较困难#因此对

Û>!**

氚监测仪进行校准实验时未对
>*

.

R6

(

8

#

以下显示区段进行校准实验#校准结果列入表
+

#

氚监测仪对不同活度浓度的氚参考源响应特性示

于图
"

$由图
"

可知"在氚气活度浓度在
#'>*k

>*

#

&

>'DFk>*

"

Q

O

(

@

#

Û>!**

氚监测仪具有良好

的线性%

!

)

c*'DDD#

&$

E#)
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表
+

!

Û>!**

氚监测仪对氚活度浓度的净响应值

Y0P&3+

!

(3:.39

V

%/93W0&-39%1̂ U>!**:.6:6-88%/6:%.:%:.6:6-802:6W6:

;

2%/23/:.0:6%/

标准氚气活度浓度(

%

Q

O

-

@

\>

&

标准氚气

加入体积(
8@

回路中氚活度浓度

标称值(%

Q

O

-

@

\>

&

氚监测仪读数(

%

.

R6

-

8

\#

&

测量本底(

%

.

R6

-

8

\#

&

活度浓度测量值(

%

Q

O

-

@

\>

&

校准

因子

)'#+k>*

!

)!)'+ #'>*k>*

#

D#'* * #'))k>*

#

*'D)

F'D>k>*

"

D*'# >')#k>*

!

#"*') ) >')Ek>*

!

*'D+

F'D>k>*

"

>ED'D )'!"k>*

!

+D!'# ) )'!>k>*

!

*'D"

F'D>k>*

"

#!"'F !'E>k>*

!

>#>>'E ) !'D)k>*

!

*'DE

F'D>k>*

"

F>!'D >'>>k>*

"

#>#+'# ! >')*k>*

"

*'D+

F'D>k>*

"

>!"#'+ >'DFk>*

"

""#>'" + )'*!k>*

"

*'DE

图
"

!

不同氚活度浓度下
Û>!**

氚

监测仪净响应值

S6

?

<"

!

(3:.39

V

%/93W0&-39%1̂ U>!**

:.6:6-88%/6:%.-/43.46113.3/::.6:6-8

02:6W6:

;

2%/23/:.0:6%/

;98

!

校准方法验证

为了验证所建立的氚监测仪校准装置的可靠

性#本实验对同一台氚监测仪%

(U@

已校准的

Û>!**

氚监测仪&进行校准$实验中分别利用实

验室自研的氚气标准源%自定值&和
(U@

提供的标

准氚气源#在该实验室校准装置上#配制相同量级

活度浓度的氚气参考源对
Û>!**

氚监测仪进行校

准#统一修正到标准环境%

)E#'>"e

'

>*>'#)"bU0

&

下#通过比较校准系数来验证该校准装置的可行

性#具体结果列入表
E

$由表
E

可知"两种氚气标

准源的校准因子相近#且均符合该设备最大允许

误差
"a

以内的要求$从而验证了所建立的校准

装置各项参数如校准回路体积'流量计流量的准

确性和校准装置的可靠性$

表
E

!

Û>!**

氚监测仪校准验证

Y0P&3E

!

$3.61620:6%/%1̂ U>!**:.6:6-88%/6:%.

氚气标准源

来源

标准氚气活度浓度(

%

Q

O

-

@

\>

&

标准氚气加入

体积(
8@

回路中氚参考源活度

浓度(%

Q

O

-

@

\>

&

活度浓度测量值(

%

Q

O

-

@

\>

&

校准

因子

(U@ >'++k>*

">

&

")F >'#"k>*

!

>'#Dk>*

!

*'DE

自制
F'D>k>*

"

D*'# >')#k>*

!

>')Ek>*

!

*'D+

!!

注"

>

&衰变修正到校准日当天

J

!

校准结果不确定度评定

根据校准因子的计算公式%

)

&可得#校准结果

的不确定来源包括参考氚气源引入的不确定度

%具体见表
#

&'电离室型氚监测仪读数引入的不

确定度$氚监测仪读数不确定度来源有示值稳定

性'示值分辨率'量程段不确定度'仪器稳定性$

综上#依据
,,S>*"D'>=)*>)

)

>!

*

#对于活度浓

度为
!*

&

>*

"

Q

O

(

@

的氚气#校准结果具体不确定

度评定结果列入表
F

$由表
F

可知"标准合成不

确定度为
!'#a

&

"'>a

$

表
F

!

不确定度评定结果

Y0P&3F

!

539-&:9%1-/23.:06/:

;

3W0&-0:6%/

不确定度来源 不确定度分量 评定方法 不确定度(
a

参考氚气 表
# Q >'"D

&

>'ED

氚监测仪读数 示值读数
A *'*>>

&

)'">

示值分辨率
Q *'!

量程
Q !

校准中测量重复性
Q *'!E

!'#a

&

"'>a

>

&

!!

注"

>

&标准合成不确定度

F#)
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K

!

结
!

论

依据氚监测相关规定#基于质量流量控制法

设计并建立了氚监测仪实验室校准装置$通过控

制进入校准装置氚气标准源的活度#实现利用一

已知活度浓度的氚气标准源可制备不同活度浓度

的氚气参考源#稀释比可达
F

&

+**

倍#可提供参考

氚气源的活度浓度为
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相对扩展不确定度为
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Kc)

&#满足

氚监测仪校准要求$

采用建立的实验室校准装置不仅可对单台氚

监测仪进行校准#而且还可以串联方式对多台氚

监测仪进行校准#同时还可在实验室校准装置上

开展校准过程影响因素研究#从而为后续开展氚

监测仪现场校准提供理论指导$
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