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硫酸镁热释光剂量响应的非线性研究
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摘　要　从室温至 500℃测得γ辐照的 MgSO4样品的热释光发光曲线 , 通过计算机解谱 , 得

到 4个基本的发光峰 . 实验结果表明 , 4个发光峰均为超线性响应 . 前 3个发光峰的超线性随峰温

增加而增加 ,而第 4发光峰的超线性反而有所减小 . 这与所观察到的 Li F( Mg , Ti)的剂量响应超

线性规律有所不同 .文章还讨论了 Mg SO4 , Li F( Mg , Ti)和 LiF( Mg , Cu, P)等热释光材料的的剂

量响应的非线性相关的一些问题 .
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热释光剂量响应是热释光剂量计的重要特性 , 而响应的非线性使热释光剂量计的应用

受到一定限制 . 30多年来 , 许多科学家为解释热释光材料的超线性响应 , 进行了大量的研

究工作 [1～ 4 ] ,主要集中于解释 Li F Mg , Ti的超线性响应 ,并且提出了各种各样的理论模型 .

然而 , 至今它仍然是热释光剂量学中研究的热点之一 .

掺入激活剂的硫酸盐 (如掺入 Tm, M n, Dy的 CaSO4 ) 早已成为重要的热释光材料 ,

因为它有灵敏度高 , 容易制备 , 成本低 , 不易衰退等优点 , 但组织等效性差 , 主要用于环

境放射性的监测 . 关于 CaSO4的发光特性 , Souza[ 5]等人的实验观测到它的高温峰的剂量响

应为超线性 .近年来 , Mo rton[6 ]等人在室温下测量了无水 MgSO4的γ辐照后的 ESR谱 ,它

有相当好的分辨性 .在 1～ 102 Gy剂量范围内的剂量响应为线性 ,而灵敏度比丙氨酸 ESR剂

量计高 ,是 1种有应用前景的 ESR剂量计 ,可用于肿瘤放射治疗的剂量测量 . 然而 ,人们对

硫酸镁的热释光特性的研究还很少报道 . 最近 ,罗达玲等 [ 7]对 MgSO4粉末样品的 ESR和热

释光剂量特性进行了研究 , 观测到 MgSO4热释光剂量响应的超线性 , 认为有可能作为热释

光剂量计的材料和有研究价值 .

本工作测量了经γ射线辐照的 MgSO4热释光发光曲线 ,通过计算机解谱 ,得到 4个基本

的发光峰 . 当升温速率为 1℃ /s , 4个发光峰的峰温是 144, 243, 316和 368℃ , 峰温间隔在

60℃以上 ,有利于同时研究这些发光峰的剂量特性 . 实验结果表明 , 4个发光峰均为超线性

响应 . 前 3个发光峰的超线性随峰温增加而增加 ,而第 4发光峰的超线反而有所减小 ,与 Li F

( Mg , Ti )的剂量响应所观察到的超线性规律有所不同 . 本文就 Mg SO4 , LiF( M g , Ti)和 Li F

( Mg , Cu, P)等热释光材料的的剂量响应的非线性有关的问题作讨论 .
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1　实验装置和方法

实验采用上海第四试剂器厂生产的化学纯的 Mg SO4粉末试剂 . 经等离子体发射光谱方

法分析 ,其杂质含量 Ca为 369. 9 mg /kg , Cu为 0. 94 mg /kg , Fe为 6. 44 mg /kg, M n为 5. 96

mg /kg .将 MgSO4粉末样品烘干后 ,装入小塑料管 ,置放在 2块 4. 5 mm厚的有机玻璃板中 ,

以实现γ辐射时的电子平衡 , 用华南农业大学辐照中心的 60
Coγ射线辐照 .

用香港城市大学物理及材料学科系 7188型热释光年代测量系统测量从室温测至 500

℃ ,升温速率为 1℃ /s和 5℃ /s的发光曲线 . 剂量范围 1～ 2× 10
4
Gy. 装置的光电倍增管为

EM I双碱金属光阴极的 9235QA, 并有 Co rning 5～ 58滤色片 , 系统可抽真空 , 测量是在高

纯度的氮气中进行 .测量装置由微型计算机控制和数据获取 .装置的光子计数范围 1～ 107计

数 /℃ ,系统测量样品发光曲线后 , 自动用 N2清洗冷却至室温后 , 再测 1次本底辐射 (black-

body radia tion) , 自动地从所测谱中减去本底谱 .

2　热释光剂量响应函数

热释光发光事件产生的机率与许多因素相关 , 是各阶段的随机性事件发生机率的综合

效应 . 罗达玲等基于统计学模型 ,提出的复合作用剂量响应函数 ,能较好地描述热释光剂量

响应
[ 8, 9]

. 在这模型中 , 热释光剂量计看成为由许多相同的小体积元 (称为灵敏单元 ) 所组

成的系统 , 而灵敏单元是以电子陷阱为中心的体积元 . 若χ或γ射线照射介质时吸收剂量

为 D , 按照统计学泊松分布 , 单个灵敏体积元产生 n次电离作用事件的机率为　P (n )=

(D /D0 )
n
e
- D /D

0 /n! , D0为平均每个灵敏单元产生 1次电离事件所需的吸收剂量 , 称为特征剂

量 .若单个灵敏单元发生 1次电离事件就能产生 1个热释光事件 ,这类事件称为 1次作用事件 ,

其产生的机率应等于总机率 1减去没有电离作用事件发生的机率 , 即: P1= 1- e- D /D
0 , P1称

为 1次作用响应 . 若单个灵敏单元必需有两次电离作用事件发生才能产生 1个热释光事件 ,

这类事件称之为 2次作用事件 , P2= 1- e
- D /D

0 - D /D0e
- D /D

0 , P2称为 2次作用响应 .

类推 ,也可能有 3次以上的作用事件 , 但它们对热释光响应的贡献可忽略不计 . 将 P1和

P2相叠加的函数作为热释光剂量响应的基本方程

F (D )= R [1- exp( - D /D0 ) ]+ ( 1- R ) [1- ( 1+ D /D0 ) exp( - D /D0 ) ] ( 1)

式中 , R为 1次作用响应所占的份额 , 称为 1次作用因子 .

当 D D0 , e
- D /D

0展开式中 3次以上的高次项可忽略 , ( 1) 式可写为

F (D )= RD /D0+ ( 1 /2- R ) (D /D0 )
2

( 2)

从 ( 2)式可看出: 当 0 < R < 1 /2响应为线性 -超线性 ; 当 1 /2≤ R≤ 1响应为线性 -亚线性 ; 当

R= 0响应为超线性 , 无线性段 . 可见 , R值可标征响应的非线性特征 .

D0不影响非线性响应部分的形状 , 只影响线性响应范围的宽窄 (当 R≠ 0) . 非线性因

子 G(D )= [F (D ) /D ] / [F (DL ) /DL ], F (DL )为线性响应段内剂量下的响应 . 由于 R和 F

(D )可以通过 F (D )函数拟合实验曲线方法得出 ,所以 G(D )也可由实验定量确定 .

3　热释光发光曲线拟合

热释光发光曲线通常都是由多个发光峰叠加而成 . 要研究单个发光峰的剂量响应 , 必

须进行计算机解谱 . 本工作选用高斯函数作为谱学分析函数 , 并用非线性最小二乘拟合方
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图 1　 196 Gy 60 Co γ射线照射 MgSO4的发光曲线

Fig . 1　 Glow curve obtained for MgSO4 sample ir-

radia ted with 60 Coγ ra ys at dose o f 196 Gy,

fitted w ith the Gaussian function

法解谱 . 当给定初始值后 ,程序能自动朝i
2
最

小的方向改变拟合参数 ,使i
2值为最小 ,给出

拟合结果 .

在研究辐射响应的非线性效应时 ,可用高

斯函数拟合热释光的发光曲线 ,能得到各发光

峰的峰高和峰面积等参数　

I ( T )= Im exp [- 0. 5(
T- Tm

e )
2
] ( 3)

式中 , Im为峰高 , Tm为所对应的峰温 , e为峰

的宽度 . 图 1示出用高斯函数计算机拟合发光

曲线谱图 .

4　测量结果

对 10组不同剂量辐照的 MgSO4样品 , 升

温速率为 1℃ /s和 5℃ /s 2组的发光曲线 , 用高斯函数拟合 , 得到的 4个发光峰峰温的统计

平均值和标准偏差为表 1所示 . 由于样品在加热盘中质量及分布对测量结果有一定的影响 ,

升温速率较大的 ( 5℃ /s) 测量结果的分散度较大 .

表 1　发光峰峰温的统计平均值和标准偏差
Tab. 1　 The averaged g low peak and standard dev ia tions

升温速率 / (℃ s- 1 ) 峰　　温 /℃

1 144± 1 243± 2 316± 3 368± 3

5 171± 4 272± 3 345± 6 399± 6

实验测到的单位质量的 Mg SO4热释光发光曲线 , 用高斯函数拟合后得到的 4个发光峰

的峰高表征热释光强度 . 解谱后 4个基本发光峰的热释光剂量响应曲线由图 2给出 ,图 3表示

第 1和第 2发光峰的非线性因子 . 用复合作用剂量响应函数公式 ( 1) 拟合实验数据 , 得到 4

个发光峰的非线性特征参量 , R , D0以及热释光强度最大值 Imax由表 2给出 .

表 2　 MgSO4的单个热释光发光峰剂量响应的非线性参量

Tab. 2　 Charac teristic pa rameter s of nonlinear TL do se-responses of γ-irradia ted Mg SO4

1 ℃ /s

Tm /℃ R D0 /Gy Imax

5℃ /s

T m /℃ R D0 /Gy 　 Imax

144 0. 245 1 473 6. 41× 104 171 0. 152 911 4. 06× 104

243 0. 088 926 8. 74× 104 272 0. 080 763 8. 21× 104

316 0. 071 668 4. 43× 104 345 0. 069 419 2. 29× 104

368 0. 121 707 1. 36× 105 399 0. 122 639 1. 01× 105

　　 4个发光峰的热释光剂量响应曲线的 R值均小于 0. 25, 应为超线性 . 前 3个发光峰的超

线性随 3个发光峰的峰温增加而增加 , 而第 4发光峰的超线性反而有所减小 . 此外 , 第 1发光

峰的值随升温速率增加而明显减小 , 其余 3个发光峰的变化不大明显 , 这与 LiF( Mg , Ti )的

剂量响应所观察到的超线随温度变化的规律有些不同 .
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图 2　 MgSO4样品 4个发光峰剂量响应曲线

　 Fig. 2　 Dose-response curv es to γradia tion fo r 4 elementa ry glow peaks

in MgSO4 sam ple fit ted by equa tion ( 1)

图 3　第 1和第 2发光峰的非线性因子与剂量的关系

Fig . 3　 The nonlinea rity factor as a function o f

do se is plotted for the first and th e second

g low peaks

5　讨　论

( 1)本文所用的热释光剂量响应函数有如

下特点: ①将热释光辐射剂量响应的非线性 ,

线性 ,亚线性和超线性进行统一的描述 .② 能

对热释光剂量响应的整个剂量段进行完全的

描述 . 高剂量响应采用方程 ( 1) , 低剂量响应

可用方程 ( 2) . ③ 响应函数中的参量 D0和 R ,

既具有清楚的统计学含意 ,又有明确的剂量学

意义 .

( 2) R是 1次作用响应所占的份额 . 由它

可直接确定热释光响应的非线性特性及非线

性程度 .从实验结果可知 , R值与介质的性质 ,

辐射特性及热释光读出条件有关 .但关键取决

于辐射终端效应产生的机制 . 无水 MgSO4的 4个热释光峰的热释光γ辐射剂量响应的 R值

均小于 0. 3,响应为线性 -超线性 . 而其 ESR的主要谱线 ,峰-峰值γ辐射剂量响应的 R值均

接近于 1
[9 ]

, 响应为线性-亚线性 . 这是因为 ESR谱的主要成份是由辐射作用生成的 SO
-
3 ,

SO
-
4等硫酸基的贡献 , 而基的生成基本上属于 1次作用事件 . 而热释光的产生不仅与各种基

的生成有关 , 还与杂质缺陷的相互作用及热弛豫过程相关 , 使 2次作用响应占优势 . 类似的

理由 , 可以 LiF Mg , Ti的热释光辐射剂量响应为线性 -超线性 -亚线性 , 而 LiF Mg , Ti的

各个光吸收带的吸收系数随 D的变化呈线性 -亚线性 .这是由于辐射吸收阶段 ,电离作用直

接引起的填充陷阱属 1次作用事件 , 而热释光终端事件主要是 2次作用事件 .

( 3) D0是平均每个灵敏单元产生 1次电离作用介质所需接受的吸收剂量 . 它与电子 -空

穴对的形成能有关 , 也就是说取决于介质的原子结构和缺陷结构 . 因此 , D0值可以表征热

释光剂量响应的灵敏度 . Mg SO4的辐射响应敏灵度要比 LiF低 , 其第 1主要发光峰的值为
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1 473 Gy , 而 LiF Mg , Ti和 Li F Mg , Cu, P分别为 387 Gy和 89 Gy.

( 4)实验结果表明 4个发光峰均为超线性响应 . 前 3个发光峰的超线性随峰温增加而增

加 ,而第 4发光峰的超线性反而有所减小 , 除第 1发光峰的值随升温速率增加而明显减小外 ,

其余 3个发光峰的变化不大明显 , 这与 LiF( Mg , Ti )的剂量响应所观察到的超线规律有些不

同 , 这一实验现象有待进一步研究 .

总的来说 , 虽然所采用的 MgSO4样品未经掺杂处理 , 灵敏度不高 , 还不是好的热释光

材料 , 但通过对 Mg SO4的热释光特性研究 , 对认识热释光剂量响应的非线性特性提供了有

用的数据 ,以及用 MgSO4为基质材料 ,掺入适当的激发剂后 ,也可能成有用的热释光材料 .
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Nonlinearity of Do se Responses of Thermoluminescenece

in Magnesium Sulphate

Zhang Chunxiang
 　 Luo Daling　 Leung P L　 Stokes M J

Abstract　 The thermo luminescence ( T L) f rom anhydrous magnesium sulphate pow der ir-

radia ted wi th γ-ray in dose range from 1 Gy to 20 kGy were measured in pure ni t rogen en-

vironment. T L g low curves w ere deconvoluted into four elementa ry peaks based on Gaus-

sian function. The measured TL do se-responses were fi t ted wi th a do se response function

to g et nonlinea r cha racteristic parameters, one-action facto r and characteristic dose. It i s

show n in this experiments tha t the dose-responses of peak heigh t fo r 4 g low peaks a re

supralinear. The cha racteristics o f dose responses in LiF ( M , Ti ) , LiF ( M g , Cu, P) and

MgSO4 are discussed.

Keywords　 thermo luminescence, dose-response, magnesium sulphate
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