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[bookmark: _Toc10093][bookmark: _Toc13619][bookmark: _Toc25254][bookmark: _Toc19769]前    言
本文件按照GB/T1.1-2020《标准化工作导则  第1部分：标准化文件的结构和起草规则》的规定起草。
请注意本文件的某些内容可能涉及专利。本文件的发布机构不承担识别专利的责任。
本文件甘肃省疾病预防控制中心提出。
本文件由中华环保联合会归口。
本文件起草单位：甘肃省疾病预防控制中心、北京市职业病防治研究院、中国医学科学院放射医学研究所、中华环保联合会核能核技术与生态环境保护专业委员会。
本文件主要起草人：孙建云、王赟、张涵宇、曹磊、翟贺争、邬家龙、王延俊、王芳、王茜、王瑞英、牛丽梅、屈祥如。
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[bookmark: _Toc8255][bookmark: _Toc395187803]气溶胶放射性核素连续测量 高纯锗γ能谱法
[bookmark: _Toc11937][bookmark: _Toc26024][bookmark: _Toc8513]1范围    
[bookmark: _Toc435177482][bookmark: _Toc435177678]本文件规定了采用高纯锗γ能谱方法连续测定大气气溶胶中γ放射性核素活度浓度的方法。
本文件适用于全自动或半自动大气气溶胶放射性核素连续监测系统样品中γ放射性核素活度浓度的测量。
[bookmark: _Toc21616][bookmark: _Toc17972][bookmark: _Toc4054][bookmark: _Toc17840]2 规范性引用文件
下列文件中的内容通过文中的规范性引用而构成本文件必不可少的条款。其中，注日期的引用文件，仅该日期对应的版本适用于本文件；不注日期的引用文件，其最新版本（包括所有的修改单）适用于本文件。
GB/T 11713  高纯锗γ能谱分析通用方法
GB/T 16145   环境及生物样品中放射性核素的γ能谱分析方法
GB 18871 电离辐射防护与辐射源安全基本标准
HJ  61  辐射环境监测技术规范
HJ 1149 环境空气气溶胶中γ放射性核素的测定滤膜压片/γ能谱法
[bookmark: _Toc7155][bookmark: _Toc19787][bookmark: _Toc395187805][bookmark: _Toc2586][bookmark: _Toc3135]3术语和定义
[bookmark: _Toc511393149][bookmark: _Toc23252664][bookmark: _Toc481504299][bookmark: _Toc435177690][bookmark: _Toc435177494]下列术语和定义适用于本文件。
[bookmark: _Toc3712]3.1　
能量刻度energy calibration
确定γ能谱仪系统γ射线能量和道址间的对应关系的过程。
[bookmark: _Toc22534][bookmark: _Toc5475]3.2
[bookmark: _Toc30569]峰形刻度 peak-shaped scale
确定γ能谱仪系统γ射线能量和半高宽间的对应关系的过程。
[bookmark: _Toc10932][bookmark: _Toc29604]3.3
[bookmark: _Toc3178][bookmark: _Toc23098]全能峰探测效率total absorption detection efficiency
对于给定的测量条件和γ射线能量，探测到的全能峰内的净计数与同一时间间隔内辐射源发射的该能量的γ光子总数的比值。
T/ACEF ×××—20××

T/ACEF ×××—20××
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[bookmark: _Toc7544]3.4
[bookmark: _Toc3311]效率刻度efficiency calibration
在给定测量条件下，建立γ射线能量与其全能峰效率关系曲线，或者确定一些具体核素刻度系数。
[bookmark: _Toc18198]3.5
[bookmark: _Toc28077]放射性气溶胶radioactive aerosol
固体或液体放射性微粒悬浮在空气或气体介质中形成的分散体系。
[bookmark: _Toc28339]3.6
[bookmark: _Toc29040]探测限 detection limit；DL
在给定的置信度下，谱仪可探测的最低活度。
[bookmark: _Toc27453]3.7
[bookmark: _Toc32117]质量控制源  quality control source；QC source
用以确定探测器和相关电子设备运行状态的源。
[bookmark: _Toc14627][bookmark: _Toc30432][bookmark: _Toc16216][bookmark: _Toc7342]4 方法原理
通过运用大流量气溶胶采样设备进行样品采集，应用网络技术对监测过程进行实时监控，利用计算机软件自动记录监测过程中的各种质量控制信息（样品处在采样、衰变和测量环节的时间与状态、气象因素变化、设备运行状态等），提高大气气溶胶放射性核素连续监测的探测灵敏度，经物理方法将样品预处理制成具有一定体积或形状的测量样品，使用低本底γ能谱分析设备测量大气样品获取待分析样品的特征γ射线全能峰，经能量刻度和效率刻度，对样品中放射性核素的种类和活度进行定性(特征峰位)和定量(特征峰面积)的分析，从而给出所分析放射性核素在样品中的活度浓度。
[bookmark: _Toc10172][bookmark: _Toc11670][bookmark: _Toc13772][bookmark: _Toc32767]5 材料
5.1滤膜：目前国内外常用2种滤膜：玻璃纤维滤膜和聚丁烯滤膜。大小可根据采样装置尺寸进行裁剪。一般大气气溶胶放射性核素连续监测系统使用滤膜的尺寸为570mmx460mm。
5.2样品盒：根据测量样品的体积和探测器的形状、大小，选择不同形状和尺寸的样品盒。样品盒应由天然放射性核素含量低、无人工放射性核素污染的材料制成，样品盒材质宜选用聚乙烯。
[bookmark: _Toc18177][bookmark: _Toc20412][bookmark: _Toc5473]6 仪器和设备
6.1空气采样系统：空气采样系统主要包括空气采样器、流量测量与控制装置、抽气动力、辅助装置、通信装置。
a）流量测量与控制装置宜具有即时流量显示、流量调节和采集体积累积等功能，流量测量装置应经法定计量单位标定，精度应优于5%。
b）抽气动力应与流量控制装置联动实现流量调节和维持流量恒定功能。
c）辅助装置。辅助装置主要包括温湿度传感器、风向风速传感器、气压传感器、降水传感器、滤膜压缩装置、衰变室、监控装置等。
d）采样器通过通信接口与数据处理终端连接，以各种传感器（包括扫描装置，状态开关，气压、气温、风速、风向、降雨量感应传感器等）为工具，远程控制系统。
6.2 γ能谱仪：用于大气气溶胶连续监测系统的γ能谱仪应包括探测器、前置放大器、主放大器、脉冲幅度分析器、高压电源、衰变箱、谱数据分析处理系统等部件。 对60Co1332.5 keVγ射线的能量分辨力(FWHM)应小于2.5keV。脉冲幅度分析器应不小于 8192道。一般选用放射性本底低的铅或钢铁等金属作屏蔽物质，屏蔽室壁厚不小于10cm铅当量，屏蔽室主体内衬一定厚度的镉、铜或锡以及有机玻璃。屏蔽室形状可为方形或圆柱形，其内腔容积应满足样品测量要求，屏蔽室应有便于取、放样品的门或窗。
6.3  谱分析软件：谱分析软件应具有数据获取、自动寻峰、峰面积分析、能量刻度、效率刻度及核素定性、定量分析功能。
6.4 标准源：适用于γ能谱仪能量和效率刻度用的含有特定放射性核素的标准源，其所用核素通常是210Pb、241Am、109Cd、57 Co 、141Ce、51Cr、137 Cs、54 Mn、22Na、88Y、60Co、152Eu、40K等。标准源中各核素活度扩展不确定度均应不超过5%(k=2)。在进行能量刻度、效率刻度和测量时需注意能量、发射分支比及半衰期参数的来源统一。
6.5 质量控制源：大气气溶胶放射性核素连续监测系统每日需要测量QC源，以确保系统60Co特征峰半高宽小于2.50 keV。QC源应包含主要核素如137 Cs、60Co等，活度扩展不确定度均应不超5%(k=2)。QC源的使用和存储必须符合GB18871要求，确保操作人员和环境的安全。
[bookmark: _Toc32247][bookmark: _Toc3788][bookmark: _Toc24486]7 样品
[bookmark: _Toc21812]7.1  样品的采集
样品采集过程应符合一下规定
a）检查采样滤膜规格，先检查有无漏光现象，将完好无损的滤膜编号、登记、称重、安装时确保滤膜的毛面朝上。每批次滤膜使用时应抽取第一张制作空白滤膜样品，空白样品贮备执行HJ 1149 标准要求。
b）采样的流量传感器、温度传感器、气压传感器、湿度传感器等需要经过计量检定，确认其性能良好后方可采样。
c）气体的采样体积采用HJ61方法换算成标准状况下的体积。
d）确定采样点采样时间、瞬时流量和累积采样量。
e）采样过程中的温度和气压由采样仪器自动监测，每次采样详细记录开机与关机的时间及相关的环境数据，记下采样量，数据处理终端应没30s刷新一次传感器数据、确保监测系统的正产运行。
f）连续采样系统，需要更换滤膜，一般24h更换一次。
g）大气气溶胶连续监测样品应24小时采集10000m3以上，常规、应急监测的采样时间可以视情况减少。
[bookmark: _Toc23256]7.2  样品制备
[bookmark: _Toc26825][bookmark: OLE_LINK2]7.2.1  全自动监测采用打孔法
7.2.1.1  样品采集24小时后，将采集的样品裁剪成同样大小的方块，重叠后放置在样品盒中等待测量。
7.2.1.2    选择打孔位置时，使丢失的滤膜面积最小，减少气溶胶的损失。
7.2.1.3    所打孔的大小应与样品盒大小一致，并将在样品盒内的滤膜片压实，以减少几何位置带来的误差。
7.2.1.4    滤膜样品的打孔位置应保持与标准薄膜源打孔的位置一致，滤膜层数要与标准源的层数一致。
[bookmark: _Toc11752]7.2.2  半自动监测采用压片法
7.2.2.2    样品采集后，取出滤膜，将气溶胶滤膜按对角线方式折叠后置于压片机模具内，用压片机压制成密实的、形状规则的固态物质后，放入样品盒中等待测量。压制过程中将采样面朝内折叠，以免气溶胶在制样过程中损失。用不少于15吨压力，将样品压成ø50mmx5.5mm的圆盘，压制时间不少于30s。
7.2.2.3    压制过程中，将有气溶胶面折叠朝内，以免在制备过程中气溶胶损失。
7.2.2.4  滤膜压制的越小、越薄，探测效率越大。可根据滤膜的大小和压片机的压力选择合适的形状，但是要与标准源的形状一样。
7.3 连续监测样品制备好后应放入衰变箱衰变24小时再进行测量。样品应包括样品名称、样品唯一性编号、采样开始时间、结束时间、采样体积、采样现场温度和气压等信息。
[bookmark: _Toc25428][bookmark: _Toc14483][bookmark: _Toc18507]8 测量
[bookmark: _Toc20046]8.1能量刻度
能量刻度执行GB/T 11713的相关规定。大气气溶胶监测，能量刻度范围一般应为25keV～3000keV ，且最少需要4个能量点。
[bookmark: _Toc22171]8.2 峰型刻度
[bookmark: _Toc24871]8.2.1 刻度源要求
同8.1
[bookmark: _Toc30339][bookmark: _Toc5980]8.2.2 峰型刻度步骤
在获取能量刻度所需γ谱后，首先是要对γ谱进行曲线光滑，然后确定各能量射线的峰位。在一系列峰位(道数)和能量的对应点(j，j)及峰位和峰形FWHM 的对应点（j，FWHM）（j=1，2，…，N）确定，就可以建立FWHM 与能量的关系。
[bookmark: _Toc30933][bookmark: _Toc29346]8.2.3  刻度曲线的拟合
目前常用于峰形刻度的公式主要有式（2）-式（5）五种:
a)线性拟合公式；                           …………………………（2）
b)二次多项式拟合公式；                                      …………………………（3）
c)二次多项式的平方根；             …………………………（4）
d)Debertin和Helmer公式；                                   …………………………（5）
e)Genie 2000 拟合公式：                      …………………………（6）
式中：
——半高宽；
——γ射线能量，单位为千电子伏(keV)；
——峰形刻度曲线拟合参数；
——峰形刻度曲线拟合参数；
——峰形刻度曲线拟合参数。
[bookmark: _Toc27954][bookmark: _Toc10450]8.3 效率刻度
效率刻度执行GB/T 16145的相关规定。大气气溶胶效率刻度标准源的放射性核素总活度应小于1000kBq，能量分布应适当，用于效率曲线刻度时的能量点应分布在需刻度的能区内（气溶胶监测，范围一般为25keV～3000keV），选择至少9个能量的γ射线。
[bookmark: _Toc2232][bookmark: _Toc32112]8.4 测量时刻
8.4.1   大气气溶胶样品，需要使母子体核素达到平衡后再测量的样品。一个样品完成采集后在进行子体衰变的同时，另一个新的样品处在24 h气溶胶采样阶段，而前一个衰变结束的样品正在进行γ能谱测量。
[image: ]

8.4.2    在不影响测量精度的情况下，尽量减少处理步骤，缩短环节，采用简单的方法，以最大限度减少由处理过程引入的测量结果的不确定度(如核素丢失、污染等)。
[bookmark: _Toc7230][bookmark: _Toc29407]8.5 测量时间
8.5.1    测量时间视γ能谱仪探测效率、样品中放射性强弱和对特征峰面积统计精确性要求而定。
8.5.2    对于气溶胶样品，全能峰计数率的统计误差一般要求控制在5%~10%以下。大气气溶胶连续监测样品大气气溶胶连续监测样品测量时间至少需要24h。应急监测测量时间可以适当缩短。
[bookmark: _Toc8069][bookmark: _Toc25506]8.6 γ能谱获取
测量前检查γ能谱仪，待进入正常工作状态，设定高压，测量时间等有关参数，把制好的样品置于γ能谱仪探测器的合适位置进行测量。获取样品γ能谱时，应注意以下几点：
a）应采用与获取效率刻度标准源γ能谱相同的几何条件和工作状态下测量样品γ能谱；
b）低活度样品的长期测量中应注意和控制谱仪的工作状态变化对样品谱的可能影响，测量过程中可暂停获取谱数据(或作为一个单独谱存储一次并分析处理)。
[bookmark: _Toc12350][bookmark: _Toc434]8.7样品保存
样品测量后应存入实验室样品库，宜尽量防止挥发、蒸发和流失，一般封闭保存，根据分析核素半衰期和有机物的情况尽早进行预处理。
[bookmark: _Toc25395][bookmark: _Toc26242][bookmark: _Toc30597][bookmark: _Toc17397]9  结果分析
[bookmark: _Toc6667]9.1   本底扣除
将样品谱中的全能峰面积减去本底谱中相应的全能峰面积，时间必须归一，本底谱和样品谱的能量标尺不需要一致。
[bookmark: _Toc2646]9.2  核素分析
9.2.1    寻峰并确定峰位。
9.2.2    根据确定的峰位，用能量刻度的系数或曲线内插值求出相应的γ特征峰能量。
9.2.3    根据所确定的γ特征峰能量查找能量-核素数据表(库)，即可得知样品中存在的核素。但有时需要根据样品核素半衰期(具体可测量峰面积的衰变曲线)、一种核素的多个γ特征峰及其发射分支比比例或核素的低能特征X射线等辅助方法加以鉴别。GB/T 16145 附录J给出了样品γ能谱分析方法中存在的可能干扰核素及γ射线。
9.2.4  气溶胶样品中主要的人工放射性核素主要有131I、134Cs、132Te、137Cs等；天然放射性核素主要有210Pb、7Be、40K等放射性核素。
[bookmark: _Toc12046]9.3    活度浓度计算
9.3.1    应根据核素特征选择γ射线发射分支比大，受其他因素干扰小的一个或多个γ射线全能峰作为分析核素的特征峰。活度浓度计算按HJ 1149 标准执行。
[bookmark: _Toc10383]9.4    结果修正
9.4.1   衰变修正
在分析气溶胶样品时需要对短半衰期核素进行衰变样时间修正、放置时间修正和测量时间修正。采样时间修正因子按式（11）计算：
                            …………………………（11）
式中：——采样时间修正因子；
——自然常数；
——衰变常数，单位为每秒（s-1）；
——采样时间；
放置时间修正因子式（12）计算：
                               …………………………（12）
式中：——放置时间修正因子；
——自然常数；
——衰变常数，单位为每秒（s-1）；
——样品放置时间；

测量时间修正因子式（13）计算：
                             …………………………（13）
式中：——测量时间修正因子；
——自然常数；
——衰变常数，单位为每秒（s-1）；
——样品测量时间。
9.4.2   滤膜的收集效率修正
9.4.2.1   在进行气溶胶采样时，由于气溶胶的组成和粒径复杂，再加上各个监测单位所使用滤膜的生产厂家、结构、材料、厚度等参数不同，所以在进行气溶胶样品放射性核素监测时，必须对所使用滤膜的收集效率进行测量。滤膜收集效率的测量可采用两层滤膜法，通常选择空气中活度浓度较大的宇生放射性核素7Be作为使用两层滤膜法测量滤膜收集效率的分析对象，滤膜的收集效率修正按式（14）计算。
                              …………………………（14）
式中：——滤膜收集效率；
——第一层滤膜7Be特征能量全能峰计数率；
——第二层滤膜7Be特征能量全能峰计数率；
9.4.2.2     常用两种滤膜，平均收集效率参见附录A。
9.4.3   峰面积修正
利用γ能谱测气溶胶样品时，为了避免遇到待分析核素特征能量全能峰计数率较低而且附近又有干扰峰的情况，通常选择总峰面积法式（15）计算：
（+）         …………………………（15）
式中：——峰面积；
i——道址；
l——峰左边的边界道数；
r——峰右边的边界道数；
y——每道的计数。
[bookmark: _Toc27581]9.5   不确定度评定
活度浓度测量结果不确定度的各分量包括采用A类评定方法和B类评定方法求出分量，A类方法指通过多次测量，由贝塞尔公式计算得出的方法；B类方法是指非A类的评定方法，例如标准源所含核素活度浓度的不确定度，一般直接引用自标准源证书。各不确定度分量ui采用“方和根”法合成得到合成标准不确定度uc，采用式(16)计算:
            …………………………（16）
式中：——合成标准不确定度；
——各不确定度分量(……，)，来源于计数统计不确定度、标准源的不确定度、样品质量或体积不确定度、效率拟合的不确定度、几何位置不确定度、γ射线发射分支比不确定度等。
活度浓度扩展不确定度U采用式(17)计算:
[bookmark: _Toc6547][bookmark: _Toc9741]                           …………………………（17）
式中：——扩展不确定度；
——包含因子，一般取2，相应置信度为95%；
——合成标准不确定度。
活度浓度测量结果的扩展不确定度，应注明扩展不确定度置信度：k=2；扩展不确定度一般保留1位有效数字，当扩展不确定度首位小于“3”，可保留2位有效数字。γ能谱分析中活度浓度不确定度的主要来源及不确定度评定方法可以参考GB/T 16145推荐的方法。
[bookmark: _Toc7949][bookmark: _Toc10718]9.6  结果报告
[bookmark: _Toc10946]9.6.1   报告样品分析结果应清晰简明，同时给出适当说明。
[bookmark: _Toc549]9.6.2    定量分析结果大于样品探测限，测量结果表述形式为：Ab±U，k=2。其中Ab为活度浓度值，U为扩展不确定度值，单位为贝可每立方米(Bq/m3)，标明单位和结果参考日期。测量结果的有效位数按照测量结果的末位与不确定度的末位对齐的原则确定。
[bookmark: _Toc25920][bookmark: _Toc25057]9.6.3    低于样品探测限的核索其活度浓度以“<DL”表示，并注明样品探测限值及置信水平。当样品探测限值首位大于“2”时，保留2位有效数字，小于或等于“2”时，保留3位有效数字，单位为贝可每立方米(Bg/m3)；并注明测最条件，如样品用量、测量时间、特征峰能量、效率、测量几何条件等。探测限的计算参考GB/T 16145推荐的方法。
[bookmark: _Toc19547]10质量控制
[bookmark: _Toc3733][bookmark: _Toc1987]10.1在测量样品之前，需先进行QC源测量，测量时间不小于15min，系统60Co特征峰半高宽小于2.50 keV时可进行样品测量。
10.2 安装新的探测器、更换屏蔽装置、重新初始化系统时应使用空白滤膜连续测量7天；使用新批次滤膜时应使用空白滤膜连续测量1天。  本底测量时，必须将空白滤膜制成与样品几何形状一样的本底样品放置在屏蔽室内进行本底谱测量，且屏蔽室内的介质应与样品测量时保持一致。
10.3采样器应送有资质的计量机构校准，或自行校准、比对，每年至少一次，采样器流量自行校准方法和采样器流量比对方法HJ1149。
10.4采样期间保持流量稳定，每小时平均流量不超过设定流量的±10%，采样全过程平均流量不超过设定流量的±5%。
10.5采样后滤膜受尘面上的积尘边缘轮廓应清晰。如果积尘边缘轮廓出现模糊、不完整，则表明有漏气，应检查滤膜安装是否正确，传送带是否正常运行。
10.6采样期间，所有有关样品代表性和有效性的因素，如采样器故障、沙尘暴等异常气象条件、重度污染及以上空气质量状况和异常建设活动等均应详细记录。




[bookmark: _Toc2810][bookmark: _Toc2594][bookmark: _Toc4361][bookmark: _Toc11372][bookmark: _Toc395187810]附  录  A
[bookmark: _Toc3758][bookmark: _Toc27702][bookmark: _Toc7167][bookmark: _Toc32008][bookmark: _Toc1550]（资料性）
[bookmark: _Toc5814][bookmark: _Toc8722][bookmark: _Toc30667][bookmark: _Toc481504351][bookmark: _Toc511393205]常用两种滤膜的平均收集效率
气溶胶γ能谱放射性核素分析常用两种滤膜的平均收集效率列于表A.1。
表A.1常用两种滤膜的平均收集效率
	滤膜
	第一层滤膜7Be特征能量全能峰计数率
	第二层滤膜7Be特征能量全能峰计数率
	收集效率（%）
	平均收集效率（%）

	玻璃纤维滤膜
	0.108
	0.003
	97.2
	96.6

	
	0.482
	0.016
	96.7
	

	
	0.243
	0.010
	95.9
	

	聚丁烯滤膜
	0.039
	0.006
	84.6
	85.1

	
	0.094
	0.014
	85.1
	

	
	0.118
	0.017
	85.6
	


注：引用于 实验室γ能谱测量与分析[M]





[bookmark: _Toc15368][bookmark: _Toc25684][bookmark: _Toc7710]附  录  B
（资料性）
气溶胶滤膜的折叠方式如图B.1所示
	将一个角折叠到中心
	对每个角重复上一个操作

	将新角折叠到中间
	对每个角重复上一个操作
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