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研究了通过掺杂得到的 *+*,)：-.（%/!0123）的粉末样品的光释光（,*4）特性 5 用6% *+的!射线辐照 %/!!(—

!/!(789后，测定了恒定光源激发的光释光发光曲线（:;<,*4）和线性光源激发的光释光发光曲线（4;<,*4），对发
光曲线分析均得到了四种陷阱成分 5 采用复合作用响应函数得到 *+*,)：-.辐射剂量响应为线性<亚线性 5 测量了

温度对 ,*4信号的影响，结果表明 ,*4信号的温度稳定性很好，最灵敏读出温度约为 !=%>，说明这时 ,*4信号来
自热激发和光激发的共同作用 5 用(% :1!辐照 !%%89后，测量了热释光（?4）三维光谱，确定了发光波长主要位于
’&$@0，可以确定这是来自于 -.# A能级跃迁的发光 5
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! / 引 言

掺入稀土元素的硫酸盐是一种重要的热释光材

料，在环境辐射剂量测量中，因其有高的灵敏度，已

经有相当广泛的应用［!］5 光释光作为一种新的辐射
探测手段，正日益受到重视，并在地质测量和考古学

研究中开始得到越来越多的应用［#］5 MDN1@［’］，
OC0PD［!］，QCRCF［)］和 OCD+［$］等在较早时通过不同方法
研究了掺入 -. 的硫酸盐材料的发光谱，测定了
-.# A和 -.’ A 的发光波长，掺入稀土元素 -. 的硫酸
盐磷光体材料的研究已成为许多学者所关注的

问题［(］5
目前对光释光灵敏的材料天然的主要有石英、

长石和燧石和人工合成的掺杂晶体，如 S2# ,’：:
［&］5

由于性能好的 ,*4材料还比较缺乏，此外影响光释
光（,*4）测量的因素也较多，例如 S2# ,’和石英等

,*4材料的灵敏度随照射剂量和测量历史发生变
化，限制了它在剂量学领域里的应用 5 光释光现象
和热释光现象是紧密联系的，TJBJJUJ+和 :VJ@等［=］

采用了类似热释光（?4）的动力学模型描述 ,*4发

光曲线，因这种发光机理比较简单，无法对复杂的

,*4进行深入分析和讨论，因此进一步研究 ,*4发
光机理将有助于研制更好的 ,*4 剂量学材料和改
进 ,*4测量方法 5 此外，通过对 ,*4材料的特性以
及与 ?4特性的对比研究，将有助于了解 ,*4发光
机理，促进 ,*4在剂量学领域中的进一步应用 5
本文对 *+*,)：-.粉末样品进行了 ,*4特性的

测量，测定了 ?4发光曲线和 ,*4衰退曲线、对6% *+W
6%X!辐射的 ,*4剂量响应，以及 ?4三维发光光谱 5
由于 *+*,)：-.灵敏度比较高、热稳定性好，有望成
为一种实用的光释光剂量计 5

# / 样品的制备和测量

*+,+ 样品制备

将适量 -.#,’粉末溶于一定量的稀 Y#*,)中，加

入适量的 *+*,)，搅拌使之完全反应，然后将溶液用

微波炉蒸干，再将生成的多晶粉末碾磨后在 6%%>
的高温下热处理约 !/$V，最后将得到的干燥 *+*,)：

-.粉末样品封入塑料管 5
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!"!" 热释光和光释光二维曲线的测量

采用丹麦 !"#$国家实验室生产的 !"#$ %&’()&*
+,*-热释光、光释光测量仪实现热释光和光释光的
测量，测量 ()& 时激发光源采用蓝色发光二极管
（./012 3 4012）阵列，探测滤光片采用 5*4.0（主要
透过紫外光成分）以及 6-*4（吸收热辐射产生的红
外线）的组合 7 在测量 %& 时分别采用 89:1"1; /*,<
（宽波长范围蓝色滤光片）和 6-*4 的组合、54.0和
6-*4滤光片的组合，测量时升温速率为 ,=’#［<］7

!"#" 热释光三维发光谱的测量

我们建立了一套热释光三维光谱的测量系统以

用于热释光剂量学和热释光材料特性的研究［+0，++］7
本装置采用微机控制的线性升温法，样品受热后发

出的光，经光纤后入射光栅多色仪，用 88>测量由
多色仪分光的光谱，波长范围为 ?00—@,012，测量
数据用微机获取 7

!"$"!和"辐照实验

!"#$ %&’()&*+,*- 仪器上附带的辐照源是<0 ):’
<0A的!源，人工放射性!辐照都在该仪器上进行，
剂量率为 ++BC@ 2DE·#F + 7 B0 89 源"辐照的剂量为
+00DE，在室温下进行" 辐照，所用剂量率约为
+00DE·GF + 7

4 C 结果和讨论

#"%" 光释光曲线

恒定光强激发产生的光释光信号为 891H"1I9I#
JKLM ()&（8J*()&）7 根据陷阱*复合中心模型［@］，
在 ()&过程中，由光激发引起从俘获能级到复合中
心的电荷传输 7 假定陷阱电子浓度为 !，到导带的
激发速率为 "，随后向浓度为 # 的空穴复合，产生的
光释光信号为 $()&，利用准平衡条件和电中性条件
可得

$()& N !0 "MF %" N $0 MF
%
#， （+）

式中#N +’ "，表示衰退常数，可以看到最简模型的
()&应是一条对时间的指数下降曲线 7 激发速率 "，
为激发光强$和光电离截面%之积（ " N$%）7 如果
样品中存在多个光释光电子陷阱，可以得到光释光

信号是多个指数下降函数的叠加 7

图 +（K）是 ):)(.：OI 样品受<0 ):!射线辐照
+C?DE剂量后，采用 ./012蓝光激发，经滤光片 54.0
测得到光释光衰变曲线（用点表示）7 可以看到曲线
开始部分随时间下降很快，在约 ,#后发光则大大减
少，出现一条长长的“尾巴”，可能是由于光激发开始

时，被激发到导带的电荷，有一部分被导带附近的浅

陷阱能级所俘获，再以更慢的速率释放出来 7 我们
采用了 .个指数函数才能对曲线作出较好的拟合，
如下式：

$()& N $+0 MF %’#+ P $?0 MF %’#? P $40 MF %’#4 P $.0 MF %’#. 7
（?）

对经<0 ):!辐照不同剂量（0C+?—+C?QDE）辐照
的 ):)(.：OI ()&曲线进行拟合可以发现衰退时间
常数几乎不随剂量发生变化，得到结果为：#+ N 0C+,
3 0C0?#，#? N 0C@/ 3 0C+?#，#4 N BC/0 3 0C,?#，#. N
?4C+ 3 ?C0# 7

图 + ):)(.：OI的 8J*()&和 &R*()&光释光曲线

如果在测量过程中线性增加激发光的强度，所

测得的信号称为 &"1MK:SE R9TISKHMT ()&（&R*()&）7
采用这种方法测量了室温下的 ):)(.：OI样品辐照

+C?DE剂量后的 &R*()&（图 +（U））7 测量时激发光
的强度从 0 开始以 +V’#的速度升至 +00V的激发
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强度，共测量 !""#，每个数据点的测量周期为 "$%# &
基于一阶动力学理论，’()(*提出了 +,-./+发

光曲线可以由如下方程［!0］来表示：

!（ "）1 #"
!$"
% "234 5!

$" "0

0[ ]%
， （6）

式中 #"表示陷阱电子浓度，!$"是电子从陷阱中激
发的速率，$"表示最大激发光强度，!是与光电离
截面"成正比的常数，% 是测量时间 & 其中!$" 1 !7

#（#的定义见（!）式）& 通过对曲线进行拟合，基本
上也可以确定有四种陷阱成分 & 其中参数 % 1
!""#，$" 1 !""，拟合得到的参数如表 !所示，可以推
导出#! 1 "$0"#，#0 1 !$"6#，#6 1 8$06#，#% 1 09$0#，其
结果和 :;-./+的拟合数据相似，因此认为这四种
成分对应于 :;-./+解谱得到的陷阱成分 &

表 ! 对 +,-./+曲线拟合得到的参数

序号 峰位7# 峰高7< & ( & 面积7< & ( & #" !

! %$=> 6?=" 08=?? 08=?? "$"%8??

0 !"$!8 099% ="00! ="000 "$""9???

6 0?$>9 69=! !8="!9 !8=0"% "$""!6>6

% =%$"% 68>? 08==98 6686=% "$"""6%0%

为了更进一步了解这四个陷阱的情况，我们用

热释光和光释光混合测量的方法对材料进行了研

究 & 首先用滤光片 @6%"测量热释光发光曲线，以比
较热释光信号在测量光释光前后的变化 & 测量过程
是，将 /*/.%：A( 样品受9" /*$射线辐照 !$0BC 剂量
后，测量热释光发光曲线，然后再辐照相同剂量，先

在室温下测量光释光（:;-./+）="#，再测量热释光
信号 & 图 0中的方格点表示第一次测量得到的热释
光发光曲线，圆点表示第二次测量得到的热释光发

光曲线 & 将两条曲线所对应的数据相减则得到圆圈
所示的曲线，该曲线类似于热释光发光曲线，表示在

光释光测量过程中被晒退的热释光信号，应与光释

光信号对应，所对应陷阱中的电荷在热释光和光释

光发光过程中都被激发 & 我们也能采用热释光一般
动力学方程［!6］拟合得到 % 个峰，主峰位于 06!D左
右，比其他峰约高 !""倍 & 拟合数据为线条表示 & 这
%个峰和（0）式所表示的四项相对应，分别表示四个
电子陷阱能级，但陷阱能级的深度并不能直接表征

激发截面或激发速率，可能在被光激发时部分电子

也将在各电子陷阱中产生相互转移，从而形成复杂

的 ./+衰退曲线 &

图 0 /*/.%：A(测量光释光前后的 E+发光曲线比较

!"#" 光释光剂量响应

作者采用单片再生法用9" /*$辐照不同剂量
（"$!0—!$0FBC），测量 /*/.%：A( 的 :;-./+ 的剂量
响应，具体的步骤是

!$ 辐照再生剂量；
0$ 测量 ./+，随后再加热至 =""D，保持 0"#（相

当于退火处理）；

6$ 辐照固定的 E2#G HI#2；
%$ 测量 ./+，加热至 =""D，保持 0"#（相当于退

火处理）；

=$ 重复 !—% 过程，完成一系列剂量的辐照和
测量 &
其中 E2#G HI#2 的加入是用来观察在单片再生

法中样品 ./+灵敏度是否发生了变化 & 图 6中的方
点表示了 E2#G HI#2的光释光信号，和许多 ./+样品
不同，本实验中未观测到 ./+ 灵敏度发生明显的
变化 &
图 6中空心三角表示 ./+强度随辐照再生剂量

的变化，是由衰退曲线 "—!# 的发光计数值减去
%=—="#的平均值（作为本底计数）得到的 & 两条拟
合线为罗达玲等提出的复合作用响应函数对实验数

据的拟合结果 & 剂量响应 &（’）满足方程

&（’）1 ! 5 25 ’7’" 5（! 5 (）’’"
25 ’7’"，（%）

式中 ’"为特征剂量，( 为一次作用因子，当 ’! ’"

时，（%）式可简化为

&（’）1 ( ’
’"

J !
0 5( )( ’

’( )
"

0

& （=）

从（=）式可看出，当 !70"("!时，响应为线性-亚线
性；当 ""("!70时，响应为线性-超线性 & 用（%）式
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拟合 !"!#$：%&所得结果如图 ’中实线所示 ( 由拟合
结果得出 ! ) *+,-$，"* ) ’./+012( 可见，!"!#$：%&
的光释光对!射线响应非常接近，为线性3亚线性 (
从图 ’中可知其对!射线的剂量响应在 *+/—/**12
范围内基本呈现线性，在超过 /**12时呈现亚线性 (

图 ’ !"!#$：%&光释光剂量响应曲线

!"!" 与温度的关系

为了考察 #!4信号的温度稳定性，我们将样品
辐照 /+/512后，分别采用不同的预热温度，以清空
浅陷阱中电子，随后在常温下测量样品的 #!4，得到
的结果如图 $所示 ( 测量时预热温度从 $*6开始，
每隔 .*6测量一次，直到 .5*6 ( 测量结果表明预热
过程对测量结果有明显的影响，在 0*—.**6之间
#!4强度出现一个“平台”，其 #!4曲线基本重合，可
见 !"!#$：%&的 #!4信号热稳定性非常好 ( 当预热
温度高于 .**6时，才有明显的降低 (
不加入预热过程，直接将温度升至某一温度（读

出温度），然后在此温度下测量 #!4( 为了考察读出
温度对测量的影响，将读出温度从 .*6开始，每隔
.*6测量一次，直到 ..*6 ( 得到的 783#!4和 493
#!4衰退曲线如图 -所示 ( 图 5表示了 #!4强度与
读出温度之间的关系，其实验点由不同读出温度对

应的曲线积分得到 ( 由于在光激发和热激发的共同
作用下，可以得到更高的发光强度，灵敏度最高的曲

线对应的读出温度为 /0*6 ( 此最佳读出温度对应
于图 .中的 :4发光主峰（.’/6）的左侧，可见当样
品在加热至 /0*6时，对应于 .’/6峰温的陷阱中的
电子尚未激发，但电子由于热运动而具有较大的动

能，在光的激发作用下，陷阱中的电子有了更大的光

电离截面，从而形成较强的 #!4发光 ( 如果采用更
高的读出温度，在测量开始的升温阶段就可以使陷

图 $ #!4与预热温度的关系

阱中的电子激发，产生的热释光不被仪器所记录，在

随后的 #!4测量阶段，由于部分陷阱已被清空而使
收集到的 #!4信号降低 ( 从图 5中看出对应不同的
读出温度，#!4曲线形状出现了明显的变化，可能是
电子在热激发作用下，跃迁至不同的电子陷阱中，改

变了陷阱中的电子浓度，各陷阱中的电子在光激发

的作用下以不同的速率释放出来，从而对包含在

#!4曲线的不同发光成分的比例有很大影响 (

!"#" 发光波长

由于热释光和光释光效应具有相关性，我们通

过三维热释光谱获取样品的发光波长的信息 ( 通过
三维热释光谱测量系统测得的 !"!#$：%&（*+/;<=>）
粉末样品经5* 7<!源辐照 /**12 后的三维发光谱如
图 ?所示，可以看出发光带的波长大约在 ’?-@;(

ABC<@等［’］也研究了多种掺二价 %&的硫酸盐材
料的发光波长，得到在 7D!#$，!"!#$，ED!#$中的发光

波长分别是 ’0-@;，’?-@;，’?-@;( FGD@H 等在对
9H!#$：%&，7D!#$：%&热释光样品的研究中测量得到
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图 ! "#"$%：&’的 ()和 *+光释光衰退曲线（读出温度为 ,-—

,,-.）

的 &’, /发光波长分别为 %%-01，23-014另外，同时观
察到 &’2 / 的热释光发光波长在两种样品中均为

!3-01，5,-01和 6--014 7819:等［;］测定了 (8"$%掺

入 &’的发光谱的波长约为 23-01，!3-01和 5,-01，
<8=8>［%］也测定了 (8"$%：&’ 的荧光谱，观察得到的

谱线为 2?!01，!3601，5,!01 和 6--014 78:# 等［!］确
定了 23-01的光谱是 &’, / 由组态 %@5 !A;到 %@6组态
的基态? "6B,的跃迁，而 !3!01和 5;-01谱线为 &’2 /

离子!C-!6 D;和! C-!6 D,的跃迁 4 &’, / 发光波长受

图 5 $"*与读出温度的关系

图 6 "#"$%：&’的三维热释光谱

到基质材料的晶格结构的影响很大，且硫酸盐中阳

离子半径越大，其特征波长就越短 4 因此，我们可以
确定 "#"$%：&’热释光三维光谱中的发光峰是 &’, /

的能级跃迁的发光 4
由于我们在测量光释光时滤光片 E2%-的波长

范围约为 ,?-—2?-01，因此对于 "#"$%：&’ 样品中

&’, /的发光可以通过，这也是其灵敏度较高的原因 4

［;］ 7819: F " G，<8=8> G 7 80A H80I’JK L F ;36% ! 4 "#$% 4 &：

’()*+ ’,-,. "#$% 4 ! %%-2
［,］ M’0>JNK C O，HPA@#NKQ"1:>R C S 80A TRNU8J> + * ) ;3?! /-,01.

"#" ;-!
［2］ C:VP0 W * 80A &XY>#80A F & ;36% ! 4 203*4.%5.45. $ 2?2
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