稀土矿及稀土产品 总α、总β放射性的测定
厚源法
编制说明

一、工作简况

（一）任务来源
1、计划批复
 根据国家标准化管理委员会<关于下达2021年推荐性国家标准计划(修订)的通知>(国标委发[2021]12号)的要求 ,国家标准<稀土矿及稀土产品 总α、总β放射性的测定 厚源法 >制订项目由全国稀土标准技术委员会归口,计划编号:20200960-T-469,项目周期24个月,完成年限2023年,标准起草单位为: 国家钨与稀土产品质量监督检验中心、湖南稀土金属材料研究院有限责任公司、包头稀土研究院、福建省长汀金龙稀土有限公司、定南大华新材料资源有限公司、江阴加华新材料资源有限公司、虔东稀土集团股份有限公司（赣州艾科锐检测技术有限公司）、天津包钢稀土研究院有限责任公司、国家稀土产品质量监督检验中心、湖北方圆环保科技有限公司。
2、项目编制组单位变化情况

国家钨与稀土产品质量监督检验中心因国家市场监督管理局对国检中心名字统一更改的要求，变更为国家钨与稀土产品质量检验检测中心并报标委会秘书处批准后参与编制工作；国家稀土产品质量监督检验中心因机构改革变更为包头稀土新材料技术研发中心并报备标委会秘书处参与编制工作。
最终参与标准起草单位为：国家钨与稀土产品质量检验检测中心、湖南稀土金属材料研究院有限责任公司、包头稀土研究院、定南大华新材料资源有限公司、福建省长汀金龙稀土有限公司、江阴加华新材料资源有限公司、虔东稀土集团股份有限公司（赣州艾科锐检测技术有限公司）、天津包钢稀土研究院有限责任公司、包头稀土新材料技术研发中心、湖北方圆环保科技有限公司。
（二） 主要参加单位和工作成员及其所作的工作

1主要参加单位情况

国家钨与稀土产品检测中心是本项目负责起草单位，于2007年6月经国家质检总局批准筹建，2008年建成，2009年投入运行，2010年10月正式通过国家质检总局和国家认监委验收，是全国唯一的钨与稀土产品质量监督国家级法定技术机构，直属于江西省市场监督管理局，是独立公正的第三方检测机构。其主要职能是开展钨与稀土等有色金属矿产品检验、地质实验测试、环境监测与检验、检测技术培训和有色金属领域内科学技术研究、开发与推广，以及标准研究与制定等工作。近年来，中心参与了我国首批1个稀土国际标准的立项申请工作，以及2个稀土国家标准外文版翻译校核工作；主导制定国家标准3项、行业标准5项、省地方标准7项；参与制定国家和行业标准18项。

   湖南稀土金属材料研究院有限责任公司是本项目的一验单位，该单位创建于1958年，一直从事稀土科研和军用稀土新材料研制工作，是我国最早从事稀土材料应用研究开发的科研单位，同时也是有色军工稀土新材料研制开发的定点单位。该院现有在职职工260人，其中：教授级高级工程师7人、高级工程师48人、工程师等技术骨干77人、享受政府津贴的专家7人，技术力量雄厚，在氧化钪与金属钪、铝钪中间合金，高纯中重稀土氧化物、稀土超细微粉、高纯稀土金属和合金型材(棒、片、粉、粒、丝、管、箔)、稀土储氢材料、六硼化镧阴极材料、稀土激光晶体材料、稀土磁致伸缩材料等方面研究处于国内领先水平。作为长期从事稀土材料开发应用单位，先后主持及参与了《六硼化镧化学分析方法》、《金属钪》、《氧化钪》、《六硼化镧》、《金属钇》、《铝钪中间合金》、《钕镁合金》、《氧化镨》、《钕镁合金化学分析方法》、《钇铝合金》、《独居石精矿》、《金属钇》、《镧铜合金》《稀土产品包装标志运输和贮存》等31项稀土标准的修制订工作。拥有γ辐射剂量率，水中总α总β放射性检测，铀、钍、镭放射性核素等电离辐射参数检测CMA资质。在标准起草期间，该单位按照实验报告提供的方法对统一样品进行了分析，完成了验证提供验证报告及意见，同时提供了精密度数据。
包头稀土研究院是本项目的一验单位。该单位成立于1963年，直属原冶金工业部。1992年进入包钢（集团）公司，是全国最大的综合性稀土科技研发机构。包头稀土研究院是以稀土资源的综合开发、利用为宗旨，以稀土冶金、环境保护、新型稀土功能材料及在高新技术领域的应用、稀土提升传统产业的技术水平、稀土分析检测、稀土情报信息为研究重点的多专业、多学科的综合性研发机构。包头稀土研究院理化检测中心多年来承担参与60%以上国家稀土产品标准、国家稀土分析方法标准的起草及国家稀土标准样品的研制工作。理化检测中心拥有一支高水平的检测技术团队和一批先进的检测设备，是行业内知名的稀土检测机构。中心拥有电感耦合等离子质谱仪、电感耦合等离子光谱仪、辉光放电质谱仪、原子吸收光谱仪、X荧光光谱仪、原子荧光光谱仪、透射电子显微镜、场发射扫描电子显微镜、粒度仪等大型设备，检测范围覆盖材料、物理、化学等领域。在标准起草期间，该单位提供了大量的统一样品，并按照实验报告提供的方法对统一样品进行了分析，完成了验证提供验证报告及意见，同时提供了精密度数据。

定南大华新材料资源有限公司是本项目的一验单位。该公司是五矿稀土集团有限公司下属直管企业,成立于2004年，位于江西省赣州市定南县，占地面积158亩，拥有各类高素质的管理、技术和生产人员230多人。公司年分离产能4400吨南方离子型稀土矿，主要生产14种高纯单一稀土化合物及2种共沉产品，10种产品的纯度大于99.99%，其中高纯氧化镧、高纯氧化钇（纯度≥99.999%）为公司的“拳头”产品，主要出口美国、日本、韩国、欧盟等发达国家和地区。产品质量在同行业中居于前位，相关产品在高纯光学材料市场中占有率较高。定南大华检测中心全面贯彻“准确、及时、科学、公正”的质量方针，坚持“以客户为关注焦点”，拥有一批熟悉相关检测标准规范、有较丰富工作经验的技术人员，检测中心于2022年2月18日取得国家实验室认可（CNAS）的资格。在标准起草期间，该单位提供了大量的统一样品，并按照实验报告提供的方法对统一样品进行了分析，完成了验证提供验证报告及意见，同时提供了精密度数据。
福建省长汀金龙稀土有限公司是本项目的二验单位。该公司是厦门钨业股份有限公司的全资子公司，主要从事稀土分离、稀土精深加工和稀土功能材料的研发与应用。公司拥有从稀土矿开采→稀土分离→稀土金属＋深加工（荧光粉、磁性材料）等较为完整的产业链。该公司检测中心于2015年通过了中国合格评定国家认可委员会（CNAS）认可，拥有雄厚的分析检测技术力量和一系列国内外先进的精密分析仪器，固定资产总值超过2000万元，包括超高矫顽力永磁高温测量仪（PFM）、X射线荧光光谱仪(XRF)、X射线衍射仪(XRD)、电感耦合等离子体质谱仪(ICP-MS)、扫描电子显微镜(SEM)、脉冲式BH退磁曲线测试设备（PBH）、电感耦合等离子体发射光谱仪(ICP-OES)、清洁度检测设备等共70多台套，充分保障了检测结果的可靠性。多年来主导和参与了30项国家、行业标准的起草，拥有丰富的标准制定经验。在标准起草期间，该单位提供了精密度数据及对标准草稿和研究报告提出很多意见和建议。
江阴加华新材料资源有限公司是本项目的二验单位。该公司成立于1993年10月28日，是由公司前身-江阴国营稀土材料厂与加拿大AMR公司共同合资组建。公司属外资控股合资企业，总公司的稀土产业链从矿产品加工、稀土金属、磁性材料功能材料等终端应用为一体的全产业链的公司，公司是一家集研发、生产和销售于一体的南方离子矿稀土产品制造商，共有十五种稀土产品，累计一百多个规格的稀土单一化合物及共沉物系列产品，产品主要销往中国、韩国、日本、印度、英国、法国、德国、荷兰、挪威、俄罗斯、奥地利、澳大利亚、美国等世界各地。公司检测实验室成立于1991年， 2002年通过了江苏省进出口检验检疫局的检测实验室认证，2005年通过了国家实验室认可委员会的检测实验室认可，同年被国家发改委认可为国家稀土标准样品研制单位。实验室现有工作人员17名，其中高工1名，工程师2名，助理工程师4名，技术员6名，大、中专以上学历人数约占总人数的90%。实验室于1996起就参与了稀土行业的标准制修订工作，参加了国家标准物质的定值，参与了2000版和2006版GB/T18115、GB/T12690系列国家标准分析方法、参与了GB/T 20170.2-2006稀土化合物比表面积的起草工作等。实验室为全国有色金属标准样品分技术委员会委员单位，自行研制了氧化镧、氧化钇等多套稀土标准样品。在标准起草期间，该单位提供了大量的统一样品，并提供了精密度数据及对标准草稿和研究报告提出很多意见和建议。
虔东稀土集团股份有限公司（赣州艾科锐检测技术有限公司）是本项目的二验单位。该公司是一家专业从事稀土各类产品生产经营的民营企业。经过30年的快速发展，虔东集团由最初的金属冶炼企业发展成为一家集稀土基础材料、稀土功能材料、稀土应用产品开发和稀土加工装备制造为一体的稀土开发综合性企业集团，旗下拥有赣州科力稀土新材料有限公司、东利高技术、科瑞精密磁材、力赛科等10多家子公司和控股公司。公司已初步建立了完整的科研、试验、生产、检测体系和具有国内先进水平的稀土分离、稀土金属、稀土磁性材料、稀土结构陶瓷、稀土资源回收、稀土加工设备制造等生产线。主要生产稀土化合物、稀土金属、稀土合金、磁性材料、钇锆结构陶瓷和稀土深加工设备等60余种产品。公司自1988年创办以来，紧紧依靠科技进步，先后组织实施了国家“863计划”项目、国家“星火计划”项目、国家“火炬计划”项目、国家“重点新产品”项目、国家“创新基金计划”项目等70多个国家、省、市级新产品的研制和开发。虔东集团自2002年来一直致力于标准化工作研究，至今主持制修订了多项国、行标准：《钕铁硼废料》、《稀土复合钇锆粉》、《金属铈》、《镨钕氧化物》、《金属钐》、《钕铁硼废料化学分析方法》、《钕铁硼合金化学分析方法》、《稀土废渣废水化学分析方法》等等，参与了多项标准的起草及验证工作，在稀土标准的制修订方面，累积了丰富的经验。在标准起草期间，该单位提供了精密度数据及对标准草稿和研究报告提出很多意见和建议。
包头稀土新材料技术研发中心是本项目的二验单位。该中心是包头市政府直属的公益一类事业单位，主要职责为开展前沿、关键技术研发、新产品开发、成果转化、人才引进培育，提供工艺创新、建立健全质量管理体系等技术服务。落实科技成果转移转化和促进产学研结合的相关政策，促进成熟技术在包头落地转化，构建稀土成果转化创新服务支撑网络体系。开展检验检测技术和标准研究，承担相关检验检测及稀土产品质量监督抽查技术工作。中心通过国家、自治区CMA资质认定及中国合格评定国家认可委员会认可。依托包头稀土新材料技术研发中心设有国家稀土产品质量检验检测中心、内蒙古自治区稀土标准化技术委员会。在标准起草期间，该单位提供了精密度数据及对标准草稿和研究报告提出很多意见和建议。
天津包钢稀土研究院有限责任公司是本项目的二验单位，该院成立于2012年7月，注册资本4550万元，厂房建筑面积5045.245m2位于天津国家自主创新示范区，是国家级科研机构包头稀土研究院在天津设立的独资子公司。天津分院下设创新工作室、稀土转光材料研发中心、稀土晶体材料研发中心等多个研发平台和理化检测、情报分析2个服务平台。主要研发领域包括：稀土催化材料、稀土发光材料、稀土纳米材料、稀土晶体材料、稀土隔热材料、稀土反射材料、稀土纺织材料、稀土医疗材料等。建院以来，围绕国家稀土行业及中国北方稀土（集团）公司发展战略目标，开展了数十项稀土新材料及应用产品的开发； 本院先后被认定为“天津市科技型中小企业”、“天津市专家服务基地”、“国家高新技术企业”、“国家级科技型中小企业”、“天津市产业技术研究院”等，理化检测实验室通过了中国合格评定国家认可委员会的现场评审认可（CNAS）。累计申报国家发明专利近60余项。在标准起草期间，该单位提供的氯化稀土统一样品，并提供了精密度数据及对标准草稿和研究报告提出很多意见和建议。
湖北方圆环保科技有限公司本项目的二验单位，系专业从事仪器设备研发、生产、销售的国家高新技术企业及软件企业，其前身是成立于1991年的襄樊市实验室用品综合商店。公司拥有一批从事仪器研发及生产经营近三十年的专业团队，产品包括放射性检测仪器、室内环境检测仪器、食品水质检测仪器、环境空气质量监测仪器、固定污染源监测仪器共5大类100多个品种。拥有自主知识产权的产品有:全自动高纯锗能谱仪、低本底多道γ能谱仪、低本底a/β测量仪、测氡仪、氡钍仪、气相色谱仪、 环境气候箱、红外测油仪、甲醛现场快速测定仪、双通道恒流采样器、PM2. 5激光粉尘监测仪、烟尘(气)测试仪、烟气分析仪、红外气体分析仪、大气颗粒物综合采样器、光声光谱仪等等。 公司始终专注技术创新。先后获得国家发明专利、实用新型专利及计算机软件著作权授权30余项;参与起草GB6566-2010《建筑材料放射性核素限量》等6项国家标准（规程）、CJJ/T 182- 2014 《城镇供水与污水处理化验室技术规范》等3项行业标准和JJG(鄂) 19 2004《建材检测用Nal (TI) γ能谱仪计量检定规程》等3项湖北省地方检定规程;承担了国家重点研发计划重大科学仪器设备专项(全自动高纯锗能谱仪系统的开发、高精度光声光谱检测仪) 2项、湖北省重大科技创新计划项目等省、市、区各级科技专项20余项;通过了“武汉市企业研究开发中心”认定，获湖北名牌称号。公司设有院士专家工作站、智囊团、湖北方圆环保科技有限公司科学技术协会，始终跟踪世界先进核心技术。在标准起草期间，该单位提供了精密度数据及对标准草稿和研究报告提出很多意见和建议，特别对于条件实验及数据统计方面。
    四川乐山锐丰冶金有限公司及赣州晨光稀土新材料有限公司给我们标准编制组提供了大量的四川矿、美国矿的碳酸稀土样品。
2主要工作成员所负责的工作情况
本标准主要起草人及工作职责如下：

徐娜:负责方法的起草，各阶段标准文本审定，数据统计，组织联络验证单位；
李平：负责与企业、稀标委组织协调

汤英：负责样品的收集和分发，完成了分析方法研究工作，撰写了研究报告；
陈文、凌宏焕：协助完成方法起草，协助完成精密度实验数据；

XXXXX作为一验，对标准方法条件实验进行了验证，并完成精密度实验；

xxxxxxx作为二验，提供验证方法的精密度数据。
（三） 研制背景

1、项目的必要性简述
稀土是我国重要的战略资源，近几年来我国稀土出口量每年保持在4-5万吨左右，产品主要销往美国、日本、欧洲、东南亚等地。我国的稀土矿体主要有氟碳铈矿、独居石矿、白云鄂博矿和南方离子型稀土矿，这些原矿作为稀土冶炼的主要原料，常伴生有钍系和铀系等天然放射性核素，其含量随不同的矿体结构的不同有差异。原矿在冶炼加工过程中，放射性物质也被迁移，重新分布，并在产品中富集。

    近年来，随着人们持续对公共安全健康的关注和稀土产品日用范围的不断扩大，稀土产品中的放射性含量高低已成为能否为人们友好使用和能否出口的一个重要因素。（1）我国的稀土产品占有世界市场的50%以上，一些企业生产的稀土产品因为常在出口贸易中遇到放射性水平不符合国际标准而麻烦不断，造成了巨大的经济损失。（2）稀土产品在冶炼过程中产生的放射性危害也是不容忽视的。放射性污染物主要通过吸入粉尘，气体溶胶进入人体形成内照射，通过长期接触，部分附在皮肤表面形成外照射。根据医学资料证明，长期从事铀、钍、稀土冶炼的作业人员和接触稀土中间产品人员，引起肺癌、淋巴癌、白血病、遗传染色体畸变率明显增加。（3）稀土产品在生产加工过程中，产生的废弃物，因为露天堆放的原因，含大量的放射性物质在长期降雨淋滤下，容易进入地下水和地表水环境，给环境造成一定的放射性污染，危害周围居民的身体健康，《第一次全国污染源普查》已将稀土的冶炼加工作为监控对象。其他水质土壤环保等行业已陆续出台了相关总α、总β的检测方法标准，目前稀土行业里有稀土废渣、废水中放射性的测定检测方法标准已发布，但暂未发布关稀土矿及稀土产品中总α、总β放射性的检测方法标准。

但是掌握稀土产品的质量安全水平—放射性污染水平，如实的反应稀土产品的放射性水平，健全稀土产品的放射性监测体系就显得尤其必要，目前，稀土矿和稀土产品中总α、总β放射性的测定还没有制定相应的检测标准，使各个企业和检测机构没有标准方法可以遵循，影响结果的准确可比性，不利于稀土产品与国外接轨。本标准的提出填补了我国在该领域的空白，并对促进稀土产品贸易，解决产品贸易争端、提高产品质量安全，都具有十分重要的现实意义。
2 项目的可行性简述

     近年来，随着探测技术的不断更新和计算机水平的不断提高，总α/β 的探测技术得到了长足的发展，测量装置的探测性能得到了快速的提高和改善，探测技术目前主要有硫化薪塑料闪烁体法、液体闪烁计数法、流气式正比计数管法、盖革管法等。流气式正比计数管法因其超低本底，高效率，无损计数，零串扰等优势得到了广泛的应用。
水质土壤环保等行业已陆续出台了相关总α、总β的检测方法标准，目前稀土行业里有稀土废渣、废水中放射性的测定检测方法标准已发布，已发布的标准具体见下表：
	标准号
	标准名称

	EJ/T 1075-1998
	水中总α放射性浓度的测定厚源法

	EJ/T 900-1994
	水中总β放射性测定 蒸发法

	HJ 898-2017
	水质 总α放射性的测定 厚源法

	HJ 899-2017
	水质 总β放射性的测定 厚源法

	GB/T 5750.13-2006
	生活饮用水标准检验方法 放射性指标

	DZ/T 0064.76-1993
	地下水质检验方法 放射化学法测定总α和总β

	ISO 9696-2017
	水质总α测定厚源法

	ISO9697-2018
	水质总β测定厚源法

	ISO 18589.6-2009
	土壤中总α、总β放射性的测量

	GB/T 34500.3-2017
	稀土废渣、废水化学分析方法 第3部分：弱放射性的测定

	MT/T 744-1997
	煤矿水中总α和总β放射性测定方法


因此，利用弱放射仪，建立适用于稀土矿及稀土产品中总β放射性测定的国家标准，可行性较好。目前稀土生产企业或者科研院所也普遍配备了弱放射仪，该项目适合作为国家标准来规范测定。
3  主要工作过程

3.1预研阶段

本项目计划为制定项目，国家钨与稀土在质检中心在2018年4月10日至4月11日根据稀土标委[2018]11号文，在江苏省无锡市召开的2018年第二次稀土标准工作会议暨稀土标准计划项目论证会工作会议，专家和代表对《稀土金属及其氧化物中总α、总β放射性的测定 厚源法》的项目论证报告进行了充分讨论和研究，会上专家和代表肯定了项目的必要性，稀土企业对总α、总β放射性的测定标准有很大的需求。但是申报单位无法提供放射性的测试结果的重复性数据，可行性不足，并提出以下两个问题，如下：
1、建议对《稀土金属及其氧化物中总α、总β放射性的测定 厚源法》项目名称进行修改。考虑到稀土金属不容易制成粉末，后续铺样均匀性等问题，专家认为不建议把稀土金属纳入标准里面。根据专家提出的建议，会后我单位对专家提出的建议组织开会进行认真的研究讨论，向相关专家请教。最后决定项目名称修改为《稀土化合物中总α、总β放射性的测定 厚源法》。
2、会上专家和代表根据以往的经验，各实验室之间对总α、总β放射性的测定结果分歧比较大，建议对项目的可行性进一步研究。会后我单位工作人员经过长期的实验研究，对分析方法测定过程中的关键步骤逐个实验，包括烧样制样磨样铺样、测量时间、测量效率、仪器厂家及型号等过程全面剖析排查，会同福建省长汀金龙稀土有限公司、定南大华新材料资源有限公司、全南县新资源稀土有限责任公司、包头国家稀土产品质量监督检验中心、湖北方圆环保科技有限公司等6家企业公司进行实验室比对。各实验室数据汇总，测定结果的相对具有可比性；
随后起草单位组织了详细调研，广泛征集了用户企业与科研院所等单位意见，确定了修订的必要性以及修订方案，并通过初步试验形成了草案稿，证明了本项目修订方案的可行性，同时完成了立项论证报告及项目建议书的编写，并以《稀土化合物中总α、总β放射性的测定 厚源法》于2020年6月各牵头单位在浙江杭州标准会议上提出了项目立项，并得到参会专家的一致认可并建议扩大稀土样品检测范围，以《稀土矿及稀土产品中总α、总β放射性的测定 厚源法中》进行立项申报。
3.2立项阶段
    2020年7月向稀标委秘书处递交了本项目的《项目建议书》、《立项论证报告》、《草案稿》正式申请立项。稀土标委会对本项目立项进行了意见征集并组织了全体委员进行投票通过率96.15%，最终通过了本项目的立项请求，并报国标委批复。 2021年3月6日收到了关于《国家标准化管理委员会关于下达2021年第一批推荐性国家标准制订计划及相关标准外文版计划的通知（国标委发{2021}12号）》确定本项目已获批复计划号为：20200960-T-469；项目名称为：《稀土矿及稀土产品 总α、总β放射性的测定 厚源法》；归口单位为：全国稀土标准化技术委员会；项目周期为24个月。
3.3起草阶段

2021年6月7号-6月8号全国稀土标准化技术委员会在浙江省杭州市召开2021年第二次稀土标准工作会议，会议对等4项稀土国家、行业标准任务落实会议，会议确定负责起草单位为国家钨与稀土产品质量监督检验中心，湖南稀土金属材料研究院有限责任公司、包头稀土研究院、定南大华新材料资源有限公司等3家单位为第一验证单位，福建省长汀金龙稀土有限公司、江阴加华新材料资源有限公司、虔东稀土集团股份有限公司（赣州艾科锐检测技术有限公司）、天津包钢稀土研究院有限责任公司、包头稀土新材料技术研发中心、湖北方圆环保科技有限公司等6家单位为第二验证单位。

国家钨与稀土产品检验检测中心接受任务后，立即成立《稀土矿及稀土产品 总α、总β放射性的测定 厚源法》标准研制小组，并建立标准制定微信群，方便快速讨论标准制定工作中的技术问题。

2021年9月国家钨与稀土产品检验检测中心收到包头稀土院、定南大华新材料资源有限公司、天津包钢稀土研究院有限责任公司、四川乐山锐丰冶金有限公司及赣州晨光稀土新材料有限公司的稀土统一样品。

2021年9月至2022年4月起草单位完成了样品的选取、有效饱和厚度（最小铺盘量）、测试时间、样品前制备方法对实验结果的影响、精密度等实验条件，形成讨论稿、试验报告，并将统一样品和和方法研究报告邮寄至一验单位。

2022年5月，一验单位完成条件验证试验，并将验证报告返回至起草单位。随后起草单位将试验报告及统一样品发送至二验单位，进行精密度试验
2021年7月，陆续收到各验证单位的研究报告及反馈意见，对参与验证单位的意见和建议进行汇总处理，对预审稿进行修改，完善实验报告，撰写编制说明。

除文字上的修改，在验证过程中各验证单位提出意见如下：

1、“四 样品制备”中4.3 氯化稀土、稀土金属0.50g的称样量是否具有代表性，建议增加称样量。（采纳）
2、“五 分析步骤”中5.1仪器本底的测定，重复次数远远高于样品测定，可不可以适当调整？建议参考相关标准予以描述。（采纳）
3、根据HJ 898-2017《水质 总α放射性的测定 厚源法》规定，“仪器对同一样品源计数率的测量结果存在波动，需测量5次以上，取算术平均值”，因此，本方法检测重复次数有必要适当增加。（采纳）
4、“六 分析结果的计算”公式过于简练，不易理解。建议参照HJ 898-2017或GB/T 34500.3-2017中公式描述计算过程。（采纳）
5、“7.4 测试时间的确定”中“建议当样品总α大于10.0Bq/L、总β活度大于5.0Bq/L时，可以用1800s，总α小于10.0Bq/L、总β活度小于5.0Bq/L时以及未知样，采用6000s采样时间”结论需要有大量数据支撑。（不采纳，由于一般样品的结果都不确定，所以尽量设置最低测试时间，还是建议6000s，但增加了重复次数）
6、“八 结论”中提到“精密度和准确度均能满足分析的要求”，研究过程中没有涉及准确度实验，建议补充。（采纳，后期考虑安排统一的标准物质进行准确度实验）
综合起草单位意见，形成了《稀土矿及稀土产品 总α、总β放射性的测定 厚源法》的《征求意见稿Ⅰ》与《征求意见稿Ⅰ编制说明》并通过邮件及微信方式征询意见。共发送单位30家，其中回函XX家，回函有建议及意见XXX家。具体内容如下：

1、
根据征求意见汇总意见表，起草单位根据采纳的意见对标准讨论稿进行修改完善，并形成预审稿。

2022年8月24日～26日，由全国稀土标准化技术委员会主持，在武汉召开标准预审会。会上XXXXXXXXXXX等单位的三十余位专家代表，对本标准预审稿与预审稿编制说明、试验报告进行详细的审阅和细致的讨论，并提出了许多宝贵的意见和建议，具体内容如下：

3.4  征求意见阶段

3.5  审定阶段
3.6  报批阶段
二、标准编制原则、主要内容及其确定依据。修订国家标准时，还包括修订前后技术内容的对比
1、编制原则：

（一）规范性原则：本文件按照GB/T 1.1—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》、GB/T 20001.4—2015《标准编写规则 第4部分：试验方法标准》、GB/T 6379.2—2004《测量方法与结果的准确度》的要求进行了编写。

（二）先进性：随着探测技术的不断更新和计算机水平的不断提高，总α/β 的探测技术得到了长足的发展，测量装置的探测性能得到了快速的提高和改善，探测技术目前主要有硫化薪塑料闪烁体法、液体闪烁计数法、流气式正比计数管法、盖革管法等。流气式正比计数管法因其超低本底，高效率，无损计数，零串扰等优势得到了广泛的应用。
（三）适用性：本标准根据了结合实际运用情况对测定范围等各分析条件的确定，进行了深度考量。本标准除考虑了与产品兼容外，修订中还考虑了各种能力实验室的运用，着重于准确、简单、快速、成本低的特点，能更好的满足客户及操作人员的要求；
    （四）充分考虑国家法律、安全、卫生、环保法规的要求。
2、主要技术内容及其确定的依据：
     本标准将样品制备成适宜铺盘的粉末样品，准确称取不少于“最小取样量”的粉末样品于测量盘内均匀铺平，置于低本底α、β测量仪上测量总α、总β的计数，以计算样品中总α、总β的放射性活度浓度。本文件适用于稀土矿及稀土产品中总α、总β放射性的测定。通过实验条件的确定及测试数据确定测定范围下限：0.1 Bq/g，
3、 试验验证的分析、综述报告，技术经济论证，预期的经济效果
本文件是首次制订，是在充分调研了相关企业的实际生产水平及需求后完成的。增加检测样品范围，完善了稀土矿及稀土产品中的分析方法。

（一）实验验证分析

1 样品选取

本标准制定初期收集到的样品有：草酸镥、草酸镨钕、草酸铈、草酸镧、无水氧化镧、金属铈、南方草酸钐、南方氧化钐、南方氧化镧、南方氧化镨钕、南方氧化铈；四川乐山：碳酸镨钕、碳酸镧铈、碳酸钐铕钆；北方氧化镧、北方氧化铈、北方碳酸镧、北方氧化钐、北方氧化镧铈、北方氧化镨钕、赣州矿、缅甸矿、湖南矿、四川乐山浮选矿、美国（精矿）、北方包头稀土精矿。
全部样品经总α、总β放射性测定，根据总α、总β放射性强度值及样品种类筛选，本方法选取了北方氧化镧、氧化钐、四川碳酸钐铕钆、无水氧化镧、金属镧、氧化钐、赣州稀土矿为代表样进行方法的探索，选取的样品包含了南北方的稀土矿样、稀土氧化物、稀土金属、稀土盐、稀土卤化物，总α、总β放射性值在0.01-60Bq/g之间，作为稀土矿及稀土产品总α、总β放射性测定方法的代表样。
2  有效饱和厚度（最小铺盘量）的确定
在样品测量盘（直径为φ45mm，测量盘面积为1590mm2）内，分别加入 80mg、100mg、120mg、140mg、160mg、180mg、200mg 的标准粉末源（α计数率以241Am为标准源、3.1，β计数率以40K为标准源、3.2），用无水乙醇使其均匀分布在测量盘底部，制成不同厚度的系列标准源，晾干后置于低本底α、β测量仪上测量每个标准源的α计数率和β计数率。以计数率为纵坐标，铺样量为横坐标，绘制标准源厚度与计数率的关系曲线。当铺盘量达到一定的值时，总净计数率不再随铺盘量的增加而增加，延长自吸收曲线的斜线段与水平段，交叉点对应的铺盘量即为标准的有效饱和厚度，也就是方法的最小铺盘量
通过实验可知：β（40K）射线计数率随着氯化钾标准粉末厚度的增加呈线性增加，β射线穿透率较高，样品厚度对测定结果影响可忽略不计。综上所述，对一定直径大小的测量盘来说，样品源的有效饱和厚度可参照α的最佳铺盘量，按0.1Amg计算。
3 样品颗粒度 
使用起草单位提供的不同粒度的湖南矿样品进行颗粒度影响实验。取原样品100g，依次过325目、200目、120目和60目样品筛，得到四种不同粒径大小的矿样。分别称取0.1600 g 样品置于测量盘内，滴加数滴无水乙醇，均匀铺平，将测量盘晾干。在低本底α、β测量仪上连续测量2次，每次3600 S，测得样品的中总α和总β样品活度，取平均值。
由铺盘状态可知：0.1600mg 60目的样品无法均匀铺满整个样品盘，且由于样品颗粒较大与样品盘质检附着力小，样品受到外力时容易脱离样品盘；120目的样品铺盘中间也存在空隙；200目和325目的样品铺样均匀，与样品盘附着也更紧密，但是325目的样品太细，样品间容易团聚，乙醇无法将其分散，铺好的样品中能看到若干团聚颗粒。不同目数样品测量结果表明样品未完全分散，未完全覆盖样品盘时，总α样品活度偏低，总β样品活度影响较小。当样品粒度为200目时，样品铺样效果较好，且测量结果更准确。
4测试时间的确定
选择最恰当的测量时间也是能够保证测量结果准确性的重要指标之一。若测量时间小于标准值区间，则实验的最终结果无法反映样品中总α和β放射性元素的活度值。但若是测量时间大于标准值区间，则由于周边空气中水蒸气增多导致样品吸水浓度下降或仪器稳定性等方面的影响，测量结果会不可避免地存在较大误差。测量时间的最小值为可以通过下式计算：
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其中，tx表示实验过程中样品的最小测量时间；Rx表示样品源计数率；R0表示本底计数率；E表示预定的相对标准误差。由上式可知，样品的总α样品活度，总β样品活度越高则最小测量时间越短。
用北方氧化钐及赣州稀土矿测试，分析时间分别为1800s、3600s、4800s和6000s。检测结果如表三所示。由结果可知，氧化钐在1800s时，检测结果偏低，，赣州稀土矿从1800s-6000s时结果相差不大。对总α放射性活度浓度较低的样品，单次检测时间对结果影响较大，单次检测时间对总β放射性活度浓度的影响相对较小。为保证检测结果的准确性和实验方法的普遍适用性，实验选择单次测试时间为6000s。
5 样品前制备方法对实验结果的影响
由于稀土矿及其稀土产品种类较多且形态性质各异，对于不同样品需要进行不同的前处理方式才能均匀铺样于样品盘内，使测试时的条件尽量与标准源相同。
5.1 稀土氧化物、氟化稀土、稀土矿等样品
稀土氧化物、氟化稀土、稀土矿等样品一般呈粉末状，适合于直接铺样测量，考虑到稀土样品的吸水性和粒度问题，采用105℃烘干1h，于干燥器中冷却后研磨均匀至200目的前处理方式。称取0.1600g样品粉末到测量盘中央，用滴管吸取乙醇，滴到样品粉末上，使浸润在乙醇中的粉末残渣均匀平铺在测量盘，然后将测量盘置于烘箱中烘干，制成样品源。在低本底α、β测量仪上连续测量2次，每次6000 S，测得样品中总α和总β活度，取平均值。

5.2 稀土草酸盐、稀土碳酸盐、稀土硝酸盐等样品
    稀土草酸盐、稀土碳酸盐、稀土硝酸盐等样品颗粒较粗且在空气中易吸潮，硝酸盐能溶解于乙醇中且样品对测量盘有腐蚀性，不适合直接铺样测量。采用950℃灼烧1h变成氧化物破碎成200目后测量。称取0.1600g灼烧后的粉末到测量盘中央，用滴管吸取乙醇，滴到样品粉末上，使浸润在乙醇中的粉末残渣均匀平铺在测量盘，然后将测量盘置于烘箱中烘干，制成样品源。在低本底α、β测量仪上连续测量2次，每次6000 S，测得样品中总α和总β活度，取平均值。

5.3 氯化稀土、稀土金属样品
氯化稀土易吸潮且能溶解于乙醇中，且不能灼烧成稳定的氧化物；稀土金属样品呈块状，要将样品制备成粉末状比较困难，无法均匀铺样，此类样品采用溶解转化成硫酸盐后测定。具体操作如下：
称取2.0g试样，精确至0.0001g。将试料置于100mL烧杯中，加入10mL水，10mL硝酸，低温加热至溶解完全。将溶解后的样品全部转移至蒸发皿中，用少量80℃以上热去离子水洗涤烧杯，并将洗液一并转移至蒸发皿中；沿器壁向蒸发皿中缓慢加入1mL硫酸，为防止溅出，把蒸发皿放在水浴锅上加热，直至冒硫酸烟，再将蒸发皿放到可调温电热板上（温度低于350℃），继续加热至烟雾散尽；将装有样品的蒸发皿放入马弗炉内，在350℃灼烧一个小时后取出，放入干燥器内冷却，冷却后准确称量，根据蒸发皿的差重求得灼烧后样品质量。将转化后样品全部转移至研钵中，研磨成细粉末状至200目，称取0.1600g样品粉末到测量盘中央，用滴管吸取乙醇，滴到样品粉末上，使浸润在乙醇中的粉末残渣均匀平铺在测量盘，然后将测量盘置于烘箱中烘干，制成样品源。在低本底α、β测量仪上连续测量4次，每次6000 S，测得样品中总α和总β活度，取平均值。

选取四川碳酸钐铕钆做前处理实验，按上述操作得原样、105℃烘1h、950℃灼烧1h、用硝酸溶样后转化为硫酸盐。得到实验结果可知：样品是否处理或前处理方式，对样品源总α和总β放射性活度浓度影响微小，放射性核素衰变不受物质组分状态的影响，获得薄而均匀的样品源是选择处理方法的原则。综合考虑前处理的复杂程度和铺盘效果，选择高温灼减处理碳酸稀土。
6探测下限的测定
探测下限的确定，取未使用过、无污染的测量盘，洗涤后用酒精浸泡 1 h 以上，取出、烘干，置于低本底α、β测量仪上连续测量11次，每次6000 S，测得样品中总α和总β计数率Rxα、Rxβ。按HJ168-2020得到仪器探测下限为t(n-1,0.99）×S，测量次数为11时，t(n-1,0.99）为2.764，取两个通道平均值。总α、β放射性探测下限分别为0.045bq/g和0.096bq/g。

7精密度实验
选取不同种类、不同放射性活度样品为稀土矿及稀土产品代表做精密度实验。样品1为北方氧化镧，采用直接称样铺盘测量；样品2为金属铈，采用金属样品溶样后测量方法实验；样品3为无水氯化镧，采用溶样后转化为硫酸盐形式测量；样品4为赣州稀土矿，直接测量；样品5为北方稀土矿，直接测试；样品6为四川碳酸钐铕钆，样品950℃灼烧后测量；样品7为北方氧化钐，采用直接称样铺盘测量；测量结果转化为实物值，得到结果如下：

	α数据
	国检中心
	包头稀土
	定南大华
	湖南稀土
	长汀金龙
	江阴加华
	天津包钢
	虔东稀土
	包头新材料
	湖北方圆

	北方氧化镧
	0.077
	0.088
	0.14
	0.083
	0.066
	0.012
	0.001
	0
	0.082
	0.06

	金属铈
	0.084
	0.137
	0.12
	0.089
	0.041
	0.21
	0.256
	0.245
	0.075
	/

	无水氯化镧
	0.121 
	<0.0060
	0.550 
	0.126 
	0.023 
	0.064 
	0.001 
	0.000 
	0.338 
	0.020 

	赣州稀土矿
	14.74 
	17.47 
	13.95 
	14.70 
	16.61 
	21.28 
	17.11 
	25.48 
	15.47 
	17.38 

	北方稀土矿
	40.51 
	53.10 
	62.52 
	41.16 
	49.11 
	63.50 
	47.63 
	58.86 
	43.17 
	48.79 

	四川碳酸钐铕钆
	7.50 
	8.42 
	14.73 
	7.75 
	7.93 
	7.32 
	7.32 
	7.63 
	16.16 
	/

	氧化钐
	1.32 
	5.35 
	/
	1.29 
	0.96 
	1.71 
	0.12 
	0.00 
	0.92 
	1.01 


	β数据
	国检中心
	包头稀土
	定南大华
	湖南稀土
	长汀金龙
	江阴加华
	天津包钢
	虔东稀土
	包头新材料
	湖北方圆

	北方氧化镧
	0.109
	0.133
	0.14
	0.114
	0.124
	0.094
	0.0571
	0.142
	0.106
	0.080 

	金属铈
	0.084
	0.067
	0.18
	0.09
	0.033
	0.16
	0.067
	0.098
	0.075
	/

	无水氯化镧
	0.113 
	0.088 
	0.180 
	0.119 
	0.015 
	0.079 
	0.040 
	0.093 
	0.056 
	0.060 

	赣州稀土矿
	6.32 
	5.91 
	5.10 
	6.29 
	5.94 
	5.26 
	5.43 
	5.11 
	5.97 
	5.42 

	北方稀土矿
	20.45 
	23.56 
	18.42 
	20.70 
	20.85 
	18.38 
	18.93 
	16.59 
	17.86 
	19.05 

	四川碳酸钐铕钆
	7.50 
	8.42 
	14.73 
	7.75 
	7.93 
	7.32 
	7.32 
	7.63 
	16.16 
	/

	氧化钐
	3.35
	1.15
	/
	3.18
	3.07
	3.02
	3.716
	3.752
	3.64
	3.67


7 重复性和再现性数据

（二）综述报告

（三）技术经济论证，预期的经济效果

4、 与国际、国外同类标准技术内容的对比

5、 采标情况，以及是否合规引用或采用国际国外标准
   经查，国外无相同类型的标准。本标准未采用（包括等同采用、修改采用及非等效采用）国际标准或国外先进标准。
6、 与有关法律、法规的关系
本文件与有关的现行法律、法规和强制性国家标准没有冲突。
本文件与现行标准及制定中的标准无重复交叉情况。

7、 重大分歧意见的处理和依据
编制组严格按既定编制原则进行编写，本文件起草过程中未发生重大的分歧意见。

8、 标准中涉及专利的情况

本文件不涉及专利问题。

9、 贯彻国家标准的要求，以及组织措施、技术措施、过渡期和实施日期的建议等措施建议
十、其他应当说明的事项
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