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　　【摘要】　目的　为估算无个人剂量监测资料时的事故剂量及流行病学研究中的剂量重建提供可行的方法。方法
　用事故现场可获得的陶性材料(红砖)为样品 ,提取其中的石英颗粒 , 利用前剂量热释光技术进行模拟照射的剂量估
算 , 并与实际照射量进行比较。结果　利用前剂量技术进行模拟照射的剂量估算具有较高的准确性。结论　初步建
立了一种以事故现场材料为样品的剂量重建方法 ,并对影响测量的主要因素进行了讨论。
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【Abstract】　Objective　To provide a feasible method of dose reconstruction in radiation accident or in the epidemiological
studies.Methods　Ceramics materials(red bricks)which can be collected from the accident field were taken as samples , then quartz
particles were abstracted from bricks , dose estimations using the pre-dose thermoluminescence technique were performed to simulated
radiation accidents and the result of the estimations were compared with the actual radiation dose.Results　The dose estimations using
the pre-dose technique have shown a high accuracy.Conclusion　A kind of dose reconstruction method is preliminarily established

which accident field materials are used as samples , and the important factors which have a effect on the measurement were discussed.
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　　在事故剂量学和辐射流行病学研究中 ,剂量重建占据着十
分关键的位置。在这些研究或辐射防护评价中大多缺乏个人
剂量资料 ,而需要用适宜方法进行剂量重建。在剂量重建的剂
量测定方法中 ,利用事故现场材料的前剂量技术[ 1 , 2]是一种很

重要的方法。这种技术是将先前受到过照射的辐射事故现场
样品(砖 、瓦等), 进行机械和化学处理 ,提取出样品中的石英 ,
通过适当温度热激活后 , 其 110℃TL 峰值的灵敏度有很大提
高 ,提高的程度与先前受到的剂量(前剂量)成正比 ,并利用此
特性 ,进行剂量重建。人们利用这一技术已对日本的广岛 、长
崎[ 3] 、美国内华达核试验落下灰[ 4]和切尔诺贝利事故[ 5]进行了

剂量重建。

1　前剂量技术基本原理
所谓前剂量效应

[ 6 , 7]
是指石英受电离辐射后 , 能以某种稳

定的形式记录下受照射剂量的大小。 当通过适当的温度激活
后 ,测量其 110℃热释光峰的响应来确定受照射剂量的大小。
先前受照射的石英样品通过热激活使其 110℃峰的响应值有
很大提高 ,且提高的程度正比于先前受照射的剂量的大小。可
用图 1所示的模型来解释。

在此模型中假设发光中心有两种状态。一种是激活状态 ,
在此状态下发光中心可以接受电子并发光。另一种状态是退
激活状态 ,在此状态下发光中心不能接受电子也不能发光。激
活状态可以以通过失去空穴而变为退激活状态。在图中 L是

发光中心 , R是储存中心。它们均为空穴陷阱。 T1 和 T2 是电

子陷阱。辐照期间空穴被优先捕获在储存中心 R上。电子分
别被捕获在T1 和T2 电子陷阱上。由于T1 的深度很浅 ,在常温
下陷阱的电子就可以获得足够的能量逃逸出陷阱 , 因此电子保
持在此陷阱的时间仅数小时。 T2 陷阱是很深的电子陷阱 , 在
常温下陷阱中的电子很难逃逸出陷阱 , 因而电子在 T2 陷阱稳

定的。在室温下 R中心上的空穴是稳定的 , 在高温时空穴将
被驱赶出来。在热激活期间一旦空穴被驱赶出来就被 L中心

捕获。这样 L中心的空穴数目超过了最初所存在的数目。在

加热时可使T2 中的电子向T1 中迁移 ,并使得从 T1中跳出的电

子被 L中心捕获的几率增大。因此 , 当我们进行 110℃热释光
峰的测量时其热释光响应也相应的增加。

图 1　石英前剂量敏化模型

利用前剂量技术进行剂量重建的回顾性剂量测定时 ,现场
样品(如砖 、瓦)中的总的吸收剂量包含两种成分:(1)天然本底
剂量;(2)来源于放射事故的剂量。可表示为:

DX =DTL -DBG

式中　 DX 为事故剂量;DTL 为利用前剂量热释光技术测

得的总剂量;DBG 为天然本底剂量。

2　样品处理方法
并非所有的矿物晶体都具有前剂量效应 ,至今只发现石英

的 110℃峰具有明显的前剂量效应。 故提取事故现场建筑材
料中的石英是本实验的关键 ,本实验以红砖为样品。样品处理
主要包括机械和化学处理 ,图 2 为样品处理的基本过程。
2.1　样品的机械处理　去除样品表面 3 mm厚的表层 ,经粉碎
的砖块颗粒利用标准筛筛取 80 目以下的颗粒 , 用 XZY-1100

＊500 摇床将矿砂和粘土分离 , 然后利用WCF-1-63 自动磁
分离仪对样品进行磁分离弃去磁性颗粒 ,经鉴定非电磁性颗粒
80%以上为石英颗粒 ,因石英颗粒外有粘土包被 , 故呈红色。
2.2　样品的化学处理　红砖样品经过机械处理后 , 还必须进
行化学处理 , 在参考国外文献的基础上 , 结合本实验室条件 ,筛
选出了最佳化学处理方法 ,如下:
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(1)用蒸馏水清洗至水清为止;
(2)丙酮中清洗 10 min ,然后再用蒸馏水清洗 2 ～ 3 次;
(3)40%HF 处理:将样品置于一塑料杯中 , 加入 40%HF ,

处理 1 h , 其间可用一塑料棒搅拌以加快粘土的分离 , 直至样品
基本呈白色 ,用蒸馏水清洗 , 如果样品仍呈少许红色 ,可再加少

许 40%HF , 但此时力度要轻 ,至样品呈无色 ,再用蒸馏水清洗;
(4)样品经上述步骤处理后 , 在 50℃的 AlCl3 饱和溶液中

处理 15 min;样品在浓HCl中处理 30 min , 再蒸馏水清洗 , 80℃
干燥。筛取 100 ～ 200目石英颗粒备测定 。

图 2　砖块样品处理的基本过程

3　最佳实验条件的选择
利用石英前剂量技术进行剂量测定时受很多因素的影

响[ 8] ,主要有激活温度 、激活时间等。激活温度是否合适 ,对前
剂量估算来讲是一个重要的影响因素 , 在热激活处理时 , 对石
英110℃热释光峰的响应值与激活温度的关系作图 ,就可得到
石英的热激活曲线。

表1 给出了几种不同激活温度下由砖块样品提取的石英

的热释光响应结果。可以看出 , 在温度低于 450℃时 , 石英颗
粒热释光峰的灵敏度随激活温度的升高而增加 , 当温度超过
450℃时 ,随温度增高其热释光灵敏度逐渐降低 ,故选择最佳激
活温度为 450℃。

表 1　样品不同激活温度的热释光响应(相对值)

实验

次数

　　　　　　热释光响应(计数)　　　　　　

350℃ 400℃ 450℃ 500℃ 550℃

1 581 782 1 161 623 452

2 523 978 1 392 768 563

3 588 876 1 447 606 522

4 586 921 1 286 637 530

5 573 813 1 477 631 541

　　以往的研究中发现 ,石英的前剂量热释光响应的高低不但
同激活温度有关 , 而且还和激活的时间有关 , 在激活温度为
450℃,其他条件不变的情况下 ,分别用 10、20、30、40 、50 、60 min
的激活时间进行激活 , 测量其 110℃热释光响应结果如图 3。
从图 3可以看出 , 激活时间为 10、20 min 时 ,石英的热释光响应
较低 , 30 min ,响应最高 , 时间超过 30 min 略有下降 , 故选择 30

min为最佳激活时间。
此外 ,利用前剂量技术进行剂量测定时应注意 , 热激活后

石英110℃热释光信号衰退比较迅速 , 所以激活后前剂量测定
时应在照射检验剂量后尽快测量 110℃的热释光响应 , 以减少
因衰退引起的误差。

图 3　不同激活时间热释光响应曲线

4　剂量刻度方法

根据样品中石英前剂量的线性关系 ,还可以利用最小二乘
法原理做热释光响应值与剂量的直线回归 ,建立剂量刻度曲线
求得事故受照剂量。基本思想为:①选取受照样品和对照(本

底)样品;②取部分受照样品 ,分别给予不同剂量的附加刻度剂
量(β i)照射;③样品处理 ,进行前剂量热释光测量;④求各测量
值与对照(本底)的前剂量热释光响应值之差;⑤求附加刻度剂
量 β i热释光响应 , β i热释光响应=附加了刻度剂量的受照样品
热释光响应值-受照样品热释光响应值;(i=0 , 1 , 2 , 3 , 4……)
⑥以附加刻度剂量 β i为自变量 , β i 热释光响应为因变量 , 建立
直线回归曲线 ,求得其斜率 K , 此斜率即相当于单位剂量的石
英样品的前剂量热释光响应值;⑦求出事故照射的样品与对照
样品的前剂量热释光响应值之差 ,其与斜率 K 的比值 , 即为事
故受照剂量。

5　模拟照射的剂量估算
以砖块作为样品 , 通过对样品的机械处理和化学处理 , 将

石英从中提取出来 , 模拟事故照射 , 利用刻度剂量法进行了事
故照射的剂量估算 ,结果如表 2。

对表 2 中刻度剂量 β i的前剂量热释光响应与 β i(D的附加
刻度剂量为 0)做直线相关与回归分析 ,根据表 1 , 可求得刻度
剂量 β i 前剂量热释光响应与 β i直线回归方程为 y =1.816 x ,
斜率为 1.816 , 即单位照射量的响应值 K 为 1.816 , 则估算的前

剂量为:D =
前剂量热释光响应值

K
=

84
1.816

=46.25×10-4C/

kg , 而实际的照射量为 47.52 ×10-4 C/ kg , 相对误差为:
46.25-47.52

47.52
×100%=-2.7%。

表 2　样品热释光响应表

照射量

(×10-4C/ kg)
热释光

响应

标准差

(s)
净值

1) β i热释光响

应2)

0　0(本底) 399 41 0 —

D(前剂量) 483 35 84 0

D+47.52(β1) 638 26 239 155

D+95.05(β2) 681 68 282 198

D+142.57(β3) 769 91 370 286

D+190.09(β4) 849 99 450 366

　　注:1)净值=各测量值与本底的前剂量热释光响应值之差

2)βi 热释光响应=(D +βi)前剂量热释光响应值-D 前剂

量热释光响应值

在另外一次利用剂量刻度曲线进行的剂量估算中 ,实际照
射量仍为 47.52×10-4C/kg , 估算的剂量为 47.54×10-4C/ kg ,
相对误差为 0.1%, 此外 , 我们把此次估算过程中每个附加刻
度剂量求出的估算值求出 ,当作一次独立的利用前剂量[ 8]公式
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估算剂量的实验 ,并求其平均值 , 结果见表 3。
表 3　每份样品求得的估算值

实验次数 照射量(×10-4C/ kg) 估算值 相对误差

1 47.52 41.74 -12.2%

2 47.52 52.35 10.2%

3 47.52 50.64 6.7%

4 47.52 43.50 -8.6%

平均值 47.52 47.06 -1.0%

　　在这次剂量估算中 ,可以看出 , 独立的一次实验所求的的
结果的相对误差大于利用剂量刻度曲线的方法 , 并且利用剂量

刻度曲线进行的估算结果要比求平均值的方法要准确一些。
根据这几次估算结果 ,我们认为应该选择刻度曲线法。其基本
过程可用图 4 表示。

5　结论
本研究以可在事故现场获得的砖块为样品 ,利用前剂量热

释光技术初步建立了一种辐射事故剂量重建的剂量测定方法 ,
具有取材方便 、方法简单 、快速等优点。 可为估算无剂量监测
资料时的事故剂量及流行病学研究中的剂量重建提供必要的

剂量学的资料 。在前剂量技术应用时 ,一些重要影响因素如激
活温度 、激活时间等要给予重视并严格控制以便提高测量精
度。

图 4　前剂量技术剂量重建流程图
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