
 

以 4πβ-γ 符合计数法及 4πγ 计数法测量
133Ba 溶液比活度
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摘要：133Ba是一种 EC衰变的 γ射线源核素，常用于 HPGe-γ能谱仪的校准。随着近年来放射性活度测量

需求激增，需要建立一种快速、准确的 133Ba活度测量方法。利用 4πβ（PC）-γ（NaI）符合活度标准装置、

4πγ井型 NaI活度测量装置和 4πγ高气压电离室，开展 133Ba活度测量方法研究，通过 MC模拟无源效率

校准的 4πγ活度测量装置能否用于 133Ba溶液比活度测量。以 4πβ-γ符合活度标准装置测量 133Ba溶液比

活度，得到参考值为 614.0 kBq/g，相对扩展不确定度（k=2）为 1.5%；基于 MC模拟得到 4πγ井型 NaI活度

测量装置对 133Ba点源的探测效率为 98.5%，相应 133Ba溶液比活度测量值为 606.1 kBq/g，相对扩展不确定

度（k=2）为 0.93%；基于 NPL实验室的标准量值，以 4πγ高气压电离室给出的 133Ba溶液比活度验证值为

611.0 kBq/g，相对扩展不确定度（k=2）为 1.3%。测量值与验证值的 |En|值分别为 0.73与 0.25，均小于 1，可

以认为三种测量方法的结果在不确定度范围内保持一致。结果表明，以基于 MC模拟的无源效率校准

结合 4πγ活度测量装置对133Ba进行活度定值可行、可靠，可免去 4πβ-γ标准装置必须的制备薄膜源与效

率外推等复杂流程。
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Abstract: 133Ba is an EC-decay γ-ray source nuclide，which is often used in the calibration of HPGe-
γ  spectrometer.  With  the  rapid  increase  in  demand  for  radioactive  activity  measurement  in  recent
years， it  is  necessary  to  establish  a  fast  and  accurate  133Ba  activity  measurement  method.  Using
4πβ(PC)-γ(NaI)  coincidence  activity  standard  measurement  device， 4πγ  well-type  NaI  activity
measurement  device  and  4πγ  high  pressure  ionization  chamber， the  133Ba  activity  measurement
method  was  studied  to  confirm  whether  the  4πγ  activity  measurement  device，which  is  calibrated
passively  by  MC  simulation， can  be  used  to  measure  the  specific  activity  of  133Ba  solution.  The
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specific  activity  of  133Ba  solution  was  measured  by  the  4πβ-γ  coincidence  activity  standard
measurement  device，and  the  reference  value  obtained  was  614.0  kBq/g，with  a  relative  expanded
uncertainty (k=2) of 1.5%. Based on MC simulation，the detection efficiency of 133Ba point source by
4πγ well-type NaI activity measurement device is 98.5%，and the measured value of specific activity
of 133Ba solution was 606.1 kBq/g，with a  relative expanded uncertainty (k=2) of  0.93%. Based on
the standard values from the NPL，the specific activity verified value of 133Ba solution given by a 4πγ
high-pressure  ionization  chamber  was  611.0  kBq/g，with  a  relative  expanded  uncertainty  (k=2)  of
1.3%. The |En|  of the measured value and the verified value are 0.73 and 0.25 respectively，both of
which are  less  than 1.  It  can be considered that  the  results  of  all  three measurement  methods were
consistent  within  the  uncertainty  range.  Therefore， it  is  feasible  and  reliable  to  get  the  specific
activity value of 133Ba solution by using the passive efficiency calibration based on MC simulation
combine with the 4πγ well-type NaI activity measurement device，which can avoid the complicated
process  of  film  sources  preparation  and  efficiency  data  extrapolation  which  are  necessary  for  the
4πβ-γ coincidence activity standard measurement device.
Key words: 133Ba; radioactivity absolute measurement; 4πβ-γ coincidence; well-type NaI

133Ba通过 100%的电子俘获（electron capture,

EC）过程衰变为子体 133Cs[1]，并在大部分情况

下放出能量在 53～384 keV的级联 γ射线（分支

比>99.9%） [2]；若考虑 EC衰变及内转换（Internal

Conversion, IC）效应产生的 30～40 keV的 X射线

及符合相加效应，其全谱的能量峰将集中在 30～

480 keV的低能区间。由于 133Ba的半衰期较长

（T1/2=10.54 a），特征 γ射线种类少、能量低 [3-5]，

常作为低能段的代表性核素用于 HPGe-γ能谱

仪的效率校准与能量校准 [6]；且由于其与高需

求医用核素131I的能谱相近，也常作为替代核素

用于制备相应的传递标准源 [7]。随着近年来利

用 HPGe-γ能谱仪进行放射性活度测量的需求

不断增加，对131I替代核素标准源的需求也不断

攀升， 133Ba标准溶液制备中的比活度测量需要

在保持准确性的情况下更加快速、高效的进

行。本研究利用 4πβ（PC）-γ（NaI）符合活度标准

装置、4πγ井型 NaI活度测量装置与 4πγ高气压

电离室等活度测量装置，通过测量 133Ba放射性

核素溶液的比活度，对 133Ba的活度定值方法进

行 研 究 ； 同 时 验 证 以 蒙 特 卡 罗 （Monte  Carlo,

MC）模拟进行无源效率校准得到的 4πγ活度

测量装置对 133Ba点源探测效率的准确度，为后

续工作中实现准确、快速的133Ba活度定值奠定

基础。 

1    装置与原理 

1.1    4πβ-γ 符合活度标准装置

4πβ-γ符合活度标准装置由 4πβ正比计数器

和位于其上下的两个 NaI(Tl)-γ射线探测器组

成，β正比计数器的工作气体为氩甲烷，测量对

象为将放射性溶液滴加在喷涂硅胶并蒸金的

VYNS型树脂膜上制成的薄膜源，源斑直径 2～

3 mm[8]。

该装置构成示于图 1，主要测量方法为 4πβ-

γ符合法，该绝对测量方法适用于 β-γ级联核素，

 

NaI 主放 单道 延迟电路

P.C. 主放

主放

符合电路 四路计数器 微机

NaI 相加电路 单道

图  1    4πβ-γ 符合活度标准装置构成

Fig.1    The block diagram of the 4πβ-γ coincidence activity standard measurement device
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对放出俄歇电子与 X射线并伴有级联 γ的133Ba

核素同样适用 [9-12]。

由符合法的基本原理，设 ρ(v)是单位体积

内放射源的活度， εβ(v)为是 β探测器对源放出

的 β射线的探测效率， εγ(v)为 γ探测器对源放

出的 γ射线的探测效率，后两者是放射源体积

元 dv 的函数。在理想的典型的 β-γ级联条件下，β-γ

符合探测器的三道计数率分别为：

nβ0 =
w
ρ (υ)εβ (υ)dυ （1）

nγ0 =
w
ρ (υ)εγ (υ)dυ （2）

nco =
w
ρ (υ)εβ (υ)εγ (υ)dυ （3）

nβ0 nγ0 nco式中： 、 、 分别为 β道、γ道、符合道的计

数率（理想环境忽略本底，实际为净计数率），s−1。

由此可以得到：

nβ0nγ0

nco
=

r
ρ (υ)εβ (υ)dυ×

r
ρ (υ)εγ (υ)dυr

ρ (υ)εβ (υ)εγ (υ)dυ
（4）

当两个探测器中的一个对放射源各点的探

测效率都相等时（对源斑直径在 mm量级的薄

膜源，4πβ计数器与 γ探测器均可近似满足条件），

上式简化为：
nβ0nγ0

nco
=

w
ρ (υ)dυ = A0 （5）

式（5）中 A0 为放射源的活度，Bq。

在式（5）基础上，引入①本底修正、②符合

分辨时间修正、③IC电子修正、④β探测器对

γ射线灵敏度修正、⑤β探测器对 γ射线灵敏度

及 IC电子综合修正、⑥死时间修正。该部分推

导内容及细节说明较多，详见文献 [13]，这里给

出考虑上述 6项修正的最终结果：

A0 =

(
nβ−nβb

) (
nγ−nγb

) [
1−τR

(
nβ+nγ

)](
nc−2τRnβnγ

)
(1−ncotD)

/
[
1+

1−εβ
εβ

1
1+α

(
εβγ−

εc
εγ
+αεce

)]
（6）

nco =
nc−2τRnβnγ

1−τR
(
nβ+nγ

)
式中：nβ 为 β道计数率，nβb 为 β道本底计数率，

nγ 为 γ道计数率，nγb 为 γ道本底计数率；nc 为符

合道计数率 ， 为真符合计

数率； τR 为分辨时间， tD 为死时间； εβ、 εγ、 εc 分

别为 β道、γ道、符合道的计数效率，α 为内转

换系数，εβγ 为 β探测器对 γ射线灵敏引起的探

测效率， εce 为 β探测器对 IC电子探测的效率。

所有计数率单位 s−1，时间单位 s。

在 τR 及 tD 足够小、本底屏蔽良好的情况下

（4πβ-γ符合活度标准装置的 τR=1 μs、 tD=4 μs，满
足这一条件），式（6）分数线左侧的部分将回到

与式（5）等号左侧一致的状态；在使用 4πβ探测

器的情况下，εβ→1，式（6）分数线右侧的部分将

被消去。此时整个式（6）将回归式（5），实验无

法直接测得的变量将被简化。

以上是 β-γ符合法的理论基础，在实际测量

中一般结合 β效率外推法 [13]。将式（6）分数线

左侧化简后调整形式，形成式（7）：

nβ0nγ0

nco
= A0 ·

[
1+

1−εβ
εβ

· 1
1+α

(
εβγ−

εc
εγ
+αεce

)]
（7）

y =
nβ0nγ0

nco
, x =

1−εβ
εβ

εβ

y =
nβ0nγ0

nco
→ A0

设一组新函数 [ ]，通过

在实验中改变 并产生多组（x, y）值，形成函数

曲线；在该曲线上通过拟合外推使 x→0、εβ→1，

此时外推值 ，由此得到待测源活

度，进一步计算得到133Ba溶液比活度的参考值。 

1.2    4πγ 井型 NaI(Tl) 活度测量装置

ϕ ϕ

4πγ井型 NaI活度测量装置由井型 NaI探测

器、高压电源、前置放大器、多道计数器和用

于分析的计算机组成。井型 NaI是常用的固体

闪烁体探测器，主体由 NaI(Tl)晶体加工而成；

其能量分辨率略差，但对 γ射线的阻止能力与

探测效率极佳，配合井型结构对密封点源或少

量放射性溶液等待测源形成接近 4π的立体角，

满足 4πγ计数法的实行条件。对本次研究使用

的 4πγ井型 NaI活度测量装置，其探测器晶体尺

寸 150 mm×150 mm，井尺寸 20 mm×85 mm，MgO

反射层厚度 2～5 mm，铝壳厚度 2～5 mm。

4πγ计数法是一种原理简明的放射性活度

测量方法，适用于级联 γ核素或正电子核素等

高 γ射线发射率放射源的活度测量， 133Ba属于

前者 [14-15]。对立体角接近 4π的 γ探测器，其全

谱净计数率 n0 将接近放射源的 γ射线发射率

N0；在已知 N0 的情况下，由衰变纲图（包括分支

比和 IC系数）即可得到源的放射源活度 A0。探

测器的源探测效率 εs=n/N0，纳入衰变纲图相关

常量后的探测效率 ε=n/A0；由于探测效率与放
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射源及探测器的众多性质参数相关，需要通过

校准获取 ε 或 εs。

本次研究中对 4πγ井型 NaI活度测量装置

采用无源效率校准，即借助计算机模拟程序以

MC方法计算相应探测器对放射源的探测效率，

使用的软件程序包及版本为 Geant4 ver.11.2.1[16]。
MC方法的核心思路是以大量随机过程的发生

几率逼近事件概率，与核探测过程的契合度很

好，在该领域应用广泛。无源效率校准的优势

是无需进行实体操作，免去了放射源制备的诸

多问题，并因此在需要反复微调与执行的情境

下能够快速、高效地解决问题，与本研究背景

需求一致。

通过在 Geant4中完成对探测器的几何建模

与材质模拟，并在与现实对应的几何位置创建

初始粒子，再以程序包内置函数跟踪记录粒子

的衰变过程及探测结果，可以实现对探测效率

的模拟计算，以此获取 4πγ井型 NaI活度测量装

置对133Ba点源的 γ全谱探测效率 εNaI。

A0 = N0/εNaI

完成效率校准后进行实际测量。以在 4πβ-
γ符合活度标准装置上完成测量的133Ba溶液制

备 133Ba点源，并使用 4πγ井型 NaI活度测量装

置对其 γ全谱计数 N 进行测量；测量完毕后经

死时间修正、本底扣除等数据处理后得到放射

源净计数率 N0，则
133Ba点源活度 ，

进一步计算可得133Ba溶液比活度测得值。 

1.3    4πγ 高气压电离室

4πγ高气压电离室是一种常见的放射性活

度测量装置，依靠测量 γ射线产生的平均电离

电流来测定放射源的活度，将其与电子学及软

件高度集成化的产品即为活度计；由于其简单

的工作原理与优秀的长期稳定性，常用于次级

标准的保存与传递[17]。本次使用的 4πγ高气压电

离室保存了来自英国国家物理实验室（National
Physical Laboratory, NPL）的标准量值，可用于对

上述三种装置得到的活度值进行第三方比对，

以确保测量结果和研究结论的可信度。

A = IK

对某一固定的电离室，其测量活度的原理

可由公式 描述。其中：A 为某一种核素

的放射源活度； I 为该放射源的平均电离电流，

与 A 成正比；K 为该核素此类放射源的校准因

子，和 γ射线的能量、发射率及电离室自身性能

参数有关。对指定核素种类与形式的放射源，

同一电离室的 K 值固定；只要使用相应的标准

源进行校准并由软件记录 K 值，即可实现标准

量值的保存与传递。

将在 4πβ-γ符合活度标准装置上完成测量

的 133Ba溶液按 NPL标准的要求装瓶形成溶液

源，用载入了 NPL标准校准系数的 4πγ高气压

电离室对其进行测量，即可获取 133Ba溶液源活

度，进一步计算得到133Ba溶液比活度的验证值。 

2    实验方法 

2.1    4πβ-γ 符合活度标准装置

待测的 133Ba放射性核素溶液由活度值较

高的原始 133Ba溶液按制源要求的比活度 （约

500 kBq/g）稀释得到 ，并分装于安瓿瓶内。所

有 3种测量方法中制源所用的 133Ba溶液均出

自这一来源 ，相应溶液比活度的真实值应当

一致。

制备 4πβ-γ符合活度标准装置需要的薄膜

源。采用十万分之一精度的微量天平，以差重

法准确称取 133Ba溶液的质量，将其滴加在喷涂

硅胶的蒸金 VYNS树脂薄膜上，晾干后形成源

斑直径 2～3 mm的薄膜源；在相同条件与流程

下，制备的薄膜源数量为 10枚。

在完成开机预热及本底测量后，使用 4πβ-γ
符合活度标准装置对薄膜源依次进行测量，工

作条件设置为：4πβ正比计数器高压 2 650 V，两

台 NaI(Tl)探测器高压均 700 V，系统的死时间

tD(β)=tD(γ)=4 μs，符合分辨时间 τR=1 μs，每个源

的测量时间为 300 s，系统将记录三台探测器测

得的能谱数据。测量完毕后进行数据处理，通

过在计算过程中改变 β道甄别阈的方法给出不

同 εβ 下的各道计数，得到效率外推法所需多组

数据；完成外推计算后得到薄膜源的活度，综合

分析全部 10枚薄膜源的活度与所用溶液质量

后给出 133Ba溶液的比活度参考值，并进行不确

定度评定。 

2.2    4πγ 井型 NaI 活度测量装置

制备 4πγ井型 NaI活度测量装置所需的密

封点源。以差重法称取 133Ba溶液，将其滴加在

圆形塑料承托膜中央待晾干后塑封，制成源斑

直径 1～2 mm的密封点源，共制备 3枚。

借助 Geant4程序包，依据井型 NaI探测器

加工过程中的实测数据构筑探测器主体的物理
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模型；实体数据见 1.2节内容，模型示于图 2。在

晶体中轴井底上方 0.2 mm位置设置 133Ba点源，

初始粒子数共 108 个，截止能量 10 keV；通过分

析模拟程序的输出数据，可以得到该装置对133Ba
点源的 γ全谱探测效率的无源效率校准结果

（也即MC方法给出的模拟值）。
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图  2    井型 NaI 探测器的可视化 Geant4 物理模型

Fig.2    The visual Geant4 physical model of well-type
NaI detector

 

在完成开机预热及本底测量后 ，使用 4πγ
井型 NaI活度测量装置对133Ba点源依次进行测

量，探测器的工作电压为 650 V。测量系统将记

录测得 γ能谱数据，并给出截止能量 10 keV以上

的 γ全谱计数；经数据处理得到 γ全谱计数率，

结合 MC模拟给出的 γ全谱探测效率算得 133Ba
点源活度，综合 3枚点源活度测量结果及所用

溶液质量算得 133Ba溶液的比活度测得值，并进

行不确定度评定。 

2.3    4πγ 高气压电离室

根据 NPL标准值要求的 133Ba源溶液形式，

取定量 133Ba溶液置入西林瓶中密封形成溶液

源，同时以差重法获取其对应质量。启动内置

NPL标准值的 4πγ高气压电离室，完成开机预

热及本底测量后，将溶液源置入并测量其活度

值；结合溶液质量，得到 133Ba溶液比活度的验证

值，其不确定度由 NPL标准值不确定度及溶液

称重不确定度合成得到。 

2.4    测量结果比较

在得到 4πβ-γ符合活度标准装置给出的参

考值、4πγ活度测量装置给出的测量值、4πγ高
气压电离室给出的验证值及三者的不确定度

后，使用式（8）计算测量值及验证值相对于参考

值的 En 值：

En =
xlab− xre f√
U2

lab+U2
re f

（8）

式中：xlab 为被验值（这里为测得值与验证值），

xref 为参考值，Ulab 为被验值不确定度，Uref 为参

考值不确定度。由此得到的 En 值（及其绝对值

|En|）能够用于判断被验值是否与参考值在不确

定度范围内保持一致， |En|≤1则二者的一致性

可以接受， |En|>1则二者的一致性存在问题 [18]。

若二者的 |En|均满足≤1的要求，则证明三者在

不确定度范围内保持一致，进而证明参考值的

测量结果通过了第三种方法的验证，且使用 4πγ
活度测量装置结合 MC模拟探测效率进行133Ba
溶液比活度测量的方法可用、结果可信。 

3    结果与讨论 

3.1    4πβ-γ 符合标准装置

利用 4πβ-γ符合活度标准装置对薄膜源进

行测量，使用空置薄膜测量本底，再依次测量

10枚薄膜源。测量得到的原始数据经离线符

合、本底扣除、效率外推等数据处理过程后，得

到每枚源的放射性活度，再结合制源时记录的

源溶液质量算得对应的比活度。表 1列出薄膜

源使用的 133Ba溶液质量、测得比活度、比活度

平均值，以及各组比活度与其平均值的相对偏

差 ，其中比活度修正至参考日期 2023年 5月

26日。

 

表  1    4πβ-γ 符合法测量133Ba 溶液比活度结果

Table 1    The results of specific activity measurement of
133Ba standard solution by 4πβ-γ coincidence method

源编号 溶液质量/mg 比活度/(kBq·g−1) 相对偏差/%

1 10.08 613.2 −0.13

2 8.94 616.8 0.45

3 6.35 616.5 0.41

4 11.38 609.5 −0.73

5 10.46 616.6 0.42

6 11.23 609.8 −0.69

7 10.82 612.0 −0.34

8 9.65 616.7 0.43

9 11.44 619.6 0.90

10 10.54 609.7 −0.71

平均值 / 614.0 /
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由表 1可见，所有 10枚放射源测得的比活度

与其平均值的相对偏差均在±1%以内，重复性

较好，得到133Ba溶液比活度参考值为 614.0 kBq/g。
对这一测量结果进行不确定度评定，结果列于

表 2，4πβ-γ符合法测得比活度参考值的相对扩

展不确定度（k=2）为 1.5%。
  
表  2    4πβ-γ 符合法测133Ba 溶液比活度结果不确定度评定

Table 2    The uncertainty evaluation of specific activity
measurement results of 133Ba solution by 4πβ-γ

coincidence method

不确定度分量
评定方法

A B

称重 / 0.05%

统计涨落 0.17% /

死时间 / 0.15%

符合分辨时间 / 0.02%

Gandy效应 / 0.10%

效率外推 / 0.72%

本底 / 0.04%

相对合成不确定度 0.76%

相对扩展不确定度（k=2） 1.5%
 

3.2    4πγ 井型 NaI 活度测量装置

使用 Geant4进行 MC模拟 ，得到 γ全谱探

测效率的无源效率校准结果为 98.5%。利用

4πγ井型 NaI活度测量装置对点源进行实际测

量 ，点源共 3枚 ，每枚进行 3组测量为 1系列 ，

包括本底在内共得到 4系列 10组数据；经本底

扣除、效率修正、半衰期修正等处理后结果列

于表 3。
表 3列出点源使用的 133Ba溶液质量、各组

计数率、系列内计数率平均值、各组计数率与

系列内平均值的相对偏差、各系列比活度结

果、比活度平均值及各系列比活度与比活度平

均值的相对偏差，其中比活度数据修正至参考

日期 2023年 5月 26日。

由表 3可知，4πγ井型 NaI活度测量装置得

到的 133Ba溶液比活度测得值为 606.1 kBq/g；每
枚点源系列内 3组计数率测量结果的相对偏差

在±0.1%以内，3枚点源比活度结果的相对偏差

在±0.5%以内，重复性较好。对比活度测量结

果进行不确定度评定，结果列于表 4，比活度测

得值的相对扩展不确定度（k=2）为 0.93%。

 
 

表  3    4πγ 计数法测133Ba 溶液比活度结果

Table 3    The 4πγ counting method measures the results of 133Ba solution

源编号
溶液

质量/mg
计数率/
s−1

系列内平均
计数率/s−1

与系列内平均值的
相对偏差/%

比活度/
(kBq·g−1)

与总平均值的
相对偏差/%

本底 / 104.85 / / / /

P01 14.57 8 317.11 8 314.1 0.04 603.3 −0.47

8 316.30 0.03

8 308.92 −0.06

P02 14.94 8 563.21 8 561.6 0.02 606.0 −0.01

8 556.88 −0.06

8 564.68 0.04

P03 20.73 11 894.63 11 895 0.00 609.0 0.47

11 903.00 0.07

11 888.04 −0.06

平均值 / / / / 606.1 /

 
 

3.3    4πγ 高气压电离室

使用选取 NPL标准值的 4πγ高气压电离

室对溶液源进行测量。开始测量后仪器自动

扣除本底，记录 10个读数取平均值，并根据溶

液源质量计算比活度。算得比活度验证值为

611.0 kBq/g，扩展不确定度（k=2）由 NPL标准值

不确定度及溶液称重不确定度合成，为 1.3%。 

3.4    测量结果比较

4πβ-γ符合活度标准装置、 4πγ井型 NaI活
度测量装置和 4πγ高气压电离室三种方法测得
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的比活度值（参考日期 2023年 5月 26日）、后两

者与参考值的相对偏差及 En 值列于表 5。
由表 5可见，后两者的 |En|均<1，三种测量方

法得到的比活度值在不确定度范围内保持一致。
 
 

表  5    133Ba 溶液比活度测量结果比对

Table 5    The comparison of measurement results of 133Ba
standard solution specific activity

测量装置
结果
名称

溶液比活度/
（kBq·g−1）

扩展不确定度
（k=2）/%

相对
偏差/%

En值

4πβ-γ符合活度
标准装置

参考值 614.0 1.5 / /

4πγ井型NaI 测得值 606.1 0.92 −1.3 −0.73

4πγ高气压电离室 验证值 611.0 1.3 −0.49 −0.25
 

4    结论

本研究采用 4πβ-γ符合活度标准装置、4πγ
井型 NaI活度测量装置及 4πγ高气压电离室等

方式， 测量133Ba溶液比活度，结果分别为（614.0±
9.2） kBq/g、（606.1±5.6） kBq/g与（611.0±8.2） kBq/g。
以 4πβ-γ符合活度标准装置结果为参考值，后两

者的相对偏差分别为−1.3%与−0.49%， |En|值分

别为 0.72与 0.25，三种方法的测量结果在不确

定度范围内保持一致。由此证明了比活度参考

值测量结果的准确性，以及利用 MC模拟进行

无源探测效率刻度结合 4πγ井型 NaI活度测量

装置进行准确、快速的133Ba比活度测量的可行

性。后续的活度定值工作便可直接以 4πγ井型

NaI活度测量装置实现，无需进行繁琐的薄膜

源制备或借助标准装置，由此可大幅提升工作

效率。
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