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В рамках модели интерактивной системы ловушек теоретически рассмотрены основные закономерности

сверхлинейности дозовых зависимостей термолюминесценции (ТЛ) анион-дефектных монокристаллов оксида
алюминия. Модель объясняет уменьшение степени сверхлинейности при малой скорости нагрева, увеличе-

нии шага изменения дозы, заселении глубоких ловушек, росте чувствительности кристаллов к излучению,

обусловленном повышением концентрации центров свечения. Полученные результаты свидетельствуют о

расширении возможностей модели для интерпретации экспериментальных результатов при исследовании

дозовых характеристик ТЛ исследуемых кристаллов.

1. Введение

Дозовая зависимость параметров термолюминесцен-

ции является важной характеристикой материалов, при-

меняемых в индивидуальной дозиметрии ионизирую-

щих излучений, радиационном мониторинге окружаю-

щей среды, археологическом и геологическом датирова-

нии [1]. Наиболее предпочтительной является линейная

зависимость ТЛ-отклика от дозы излучения, которая

позволяет путем калибровки дозиметрического прибора

оценить поглощенную дозу по результатам измерения

максимума интенсивности ТЛ или запасенной светосум-

мы (выхода ТЛ). Однако на практике дозовая характе-

ристика носит более сложный характер: при высоких

дозах может наблюдаться сверхлинейный участок, на

котором скорость роста ТЛ-отклика увеличивается с

ростом дозы [1]. При дальнейшем увеличении дозы,

как правило, имеет место насыщение и уменьшение

выхода ТЛ.

Сверхлинейный характер поведения дозовой ха-

рактеристики наблюдался в различных материалах:

LiF :Mg,Ti [2,3], NaCl :Mg [4], SiO2 [5], Mg2SiO4 : Tb [6],
Y3Al5O12 (YAG :C) [7] и др. Одна из наиболее рас-

пространенных теоретических интерпретаций этого эф-

фекта основана на конкурирующем взаимодействии раз-

ных типов ловушек и центров свечения при облуче-

нии или нагреве [8,9]. Сверхлинейный участок дозовой

зависимости выхода ТЛ в основном дозиметрическом

пике при 450K для поглощенных доз гамма-излучения

свыше 1Gy был обнаружен и в анион-дефектных

монокристаллах α-Al2O3 (коммерческий ТЛ-детектор

ТЛД-500) [10,11]. Было установлено также, что степень

нелинейности дозовой кривой на этом участке зависит

от состояния заселенности глубоких ловушек, присут-

ствующих в исследуемом материале [12], от скоро-

сти нагрева детекторов при считывании [13], а также

от величины шага изменения дозы [14]. Полученные

результаты интерпретировались в рамках модели ин-

терактивной системы ловушек [15], модифицированной

введением в рассмотрение температурной зависимости

коэффициента захвата на глубокие электронные ло-

вушки [16]. Базовым принципом этой модели является

конкуренция в захвате носителей заряда, освобожденных

при регистрации ТЛ основного пика, между глубокими

электронными ловушками и центрами люминесценции.

При измерении дозовой зависимости ТЛ в циклах

облучение–нагрев–облучение происходит многократное

опустошение дозиметрической ловушки и накопление

зарядов в глубоких ловушках. По мере заполнения

глубокой ловушки уменьшается вероятность захвата на

нее электронов, увеличивается доля носителей, участ-

вующих в излучательных рекомбинационных процессах

на центрах свечения, что эквивалентно повышению

чувствительности материала к облучению. При этом

дозовая характеристика отклоняется от линейного роста,

проявляя сверхлинейный характер.

Моделированию дозовых зависимостей ТЛ в анион-

дефектном оксиде алюминия посвящены работы [17,18].
В них показано, что немонотонное поведение дозовых

характеристик может быть обусловлено конкурирующи-

ми процессами между ловушками, способными захва-

тывать носители разного знака, и центрами рекомби-

нации. Рассчитанные дозовые кривые хорошо описы-

вали полученные экспериментальные результаты [19].
Однако в упомянутых работах сверхлинейный характер

дозовых зависимостей не обсуждался. Расчеты в рам-

ках модифицированной модели интерактивной системы

ловушек [13] позволили объяснить обнаруженное экс-

периментально влияние скорости нагрева на величину

сверхлинейности. При этом концентрация носителей

на глубоких ловушках при различных дозах излуче-

ния подбиралась эмпирически по критерию наилучше-

го описания экспериментальных данных. В этой свя-

зи представляет интерес установление закономерности

изменения заселенности глубоких ловушек с ростом

дозы, непосредственно вытекающей из решения системы

дифференциальных кинетических уравнений. Нуждают-

ся в теоретическом рассмотрении и другие эксперимен-
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тально наблюдаемые эффекты в ТЛ оксида алюминия,

связанные со сверхлинейностью, а именно влияние на

ее величину шага изменения дозы, начального запол-

нения глубоких центров, исходной концентрации цен-

тров свечения. Дозовые характеристики при изменении

этих факторов не моделировались. Результаты таких

расчетов позволят оценить возможности кинетической

модели [16] для расширения описания механизма кон-

курирующего взаимодействия ловушек в ТЛ анион-

дефектного Al2O3.

Целью данной работы является компьютерное мо-

делирование сверхлинейности дозовых характеристик

анион-дефектных кристаллов Al2O3 в рамках модифици-

рованной модели интерактивной системы ловушек при

варьировании режимов измерений и начальных концен-

траций носителей на локализованных уровнях.

2. Модель

Энергетическая зонная схема модифицированной мо-

дели интерактивной системы ловушек, используемая для

расчета дозовых характеристик, приведена на рис. 1.

Схема включает дозиметрическую (основную) ловуш-

ку N, конкурирующую глубокую электронную ловуш-

ку M и центр люминесценции H , в качестве кото-

рого выступает F+-центр. Возможные переходы: p —

освобождение электрона из основной ловушки, α —

повторный захват на ловушку N, γ — излучательная

рекомбинация, δ — захват на глубокую ловушку M .

Система дифференциальных кинетических уравнений,

описывающая данную модель [16]:

dn
dt

= α(N − n)nc − np, (1)

dm
dt

= δ(M − m)nc , (2)

dnF+

dt
= −γnF+nc , (3)

dn
dt

+
dm
dt

+
dnc

dt
=

dnF+

dt
, (4)

p = S exp

(

−

E
kT

)

, (5)

δ = δ(T ) = δ0
C exp(−W/kT )

1 + C exp(−W/kT )
(6)

I(T ) = γncnF+ . (7)

N (cm−3) — концентрация дозиметрических ловушек,

n (cm−3) — их текущее заполнение, M (cm−3) — кон-

центрация глубоких электронных ловушек, m (cm−3) —

их текущая заселенность, nF+ (cm−3) — концентра-

ция центров свечения; nc(cm
−3) — концентрация элек-

тронов в зоне проводимости, α (cm3s−1) — коэф-

Рис. 1. Энергетическая зонная схема модифицированной

модели интерактивной системы ловушек (обозначения пояс-

няются в тексте).

фициент повторного захвата на дозиметрическую ло-

вушку, γ (cm3s−1) — коэффициент рекомбинации,

δ (cm3s−1) — коэффициент захвата на глубокую ло-

вушку. Вероятность опустошения дозиметрических ло-

вушек p описывается выражением (5), где E (eV) —

энергия активации (глубина) ловушки, S (s−1) — частот-

ный фактор. Как и ранее [16], учитывалось возрастание

величины δ с температурой согласно уравнению (6).
В нем W (eV) — энергия активации температурного

тушения люминесценции, C — константа [16]. Интен-

сивность ТЛ в доминирующей полосе свечения 420 nm,

обусловленной F -центрами, связана с захватом делока-

лизованных электронов F+-центрами согласно реакции

F+ + e = F∗ = F + hν (420 nm) и описывается уравне-

нием (7).
В процессе облучения происходит заполнение дози-

метрических ловушек электронами. В настоящей работе

предполагается, что концентрация носителей в дозимет-

рических ловушках (n0) прямо пропорциональна дозе из-
лучения. При моделировании дозовых зависимостей вы-

хода ТЛ величина n0 менялась с некоторым постоянным

шагом и однозначно характеризовала поглощенную дозу.

Кроме того, в расчетах принималось, что заселенность

глубоких ловушек при облучении не изменялась ввиду

малости величины δ (облучение производилось при

комнатной температуре). Особенностью данной модели,

отличной от [13], являлось то обстоятельство, что кон-

центрация центров свечения (F+-центров) перед нача-

лом эксперимента была отличной от нуля и достаточно

высокой, поэтому можно считать, что она изменялась

несущественно при дальнейших циклах
”
облучение–

нагрев“ в процессе моделирования дозовых характе-

ристик. Это предположение согласуется с эксперимен-

тальными данными работы [19], в которой изменение

концентрации F+-центров наблюдалось только вблизи

насыщения дозовой характеристики. При моделировании

предполагалось, что температура изменяется по линей-

ному закону: T = T0 + βt, где β — скорость нагрева.

Параметры модели: E = 1.3 eV, S = 1013 s−1,

α = 10−14 cm3s−1, C = 1011, W = 1.1 eV, M = 1014 cm−3

выбирались близкими к используемым в работах [13,16],
с помощью которых удалось хорошо описать целый

Физика твердого тела, 2014, том 56, вып. 3



538 С.В. Никифоров, В.С. Кортов, М.Г. Казанцева

комплекс экспериментальных особенностей ТЛ иссле-

дуемого материала: зависимость выхода ТЛ от скорости

нагрева, влияние заселенности глубоких центров на

параметры кривой ТЛ. Величина nF+ задавалась равной

1014−1015 cm−3, что сравнимо с экспериментально

найденными по спектрам оптического поглощения

концентрациями F+-центров [10]. Поскольку при таких

начальных значениях nF+ существенно увеличивается

вероятность рекомбинации, для обеспечения соотноше-

ния вероятностей захвата на ловушки и рекомбинации,

близкого к ранее использованному [13,16],
коэффициент рекомбинации был уменьшен до величины

γ = 5 · 10−13 cm3s−1, концентрация дозиметрических

ловушек составила N = 1015 cm−3, коэффициент захвата

на глубокие ловушки — δ0 = 10−11 cm3s−1.

Моделирование дозовых характеристик производи-

лось в следующей последовательности:

1) задавались исходное заполнение дозиметрических

ловушек n0, концентрация центров свечения nF+ и

начальная концентрация носителей в глубоких ловуш-

ках m0;

2) решалась система уравнений (1)–(4) численным

методом Гира и рассчитывалась зависимость I(T ) при

изменении температуры от 300 до 600K с заданной ско-

ростью нагрева (кривая термовысвечивания). Выход ТЛ,

соответствующий дозе, определяемой параметром n0,

рассчитывался как площадь под кривой;

3) по результатам решения системы определялась ко-

нечная заселенность глубокой ловушки m∗ после нагре-

ва образца до T = 600K. Это значение использовалось

в качестве m0 в следующем цикле нагрева. Данный этап

моделирования принципиально отличался от подхода,

принятого в работе [13], где величина m∗ подбиралась

эмпирическим путем;

4) п. 1–3 повторялись для других значений исходного

заполнения основных ловушек при изменении величины

n0 с постоянным шагом в пределах 1012−3 · 1013 cm−3.

3. Результаты и обсуждение

На рис. 2 приведены дозовые зависимости выхода

ТЛ исследуемого материала, рассчитанные в рамках

обсуждаемой модели при различных скоростях нагре-

ва. Величина дозы D принималась численно равной

заселенности дозиметрических ловушек n0 (cm−3). По-

добное представление дозовых характеристик использо-

валось ранее в литературе [8]. Наклонные штриховые

линии соответствуют линейной аппроксимации началь-

ных участков дозовых зависимостей. D0.5, D2, D6 —

пороговые значения доз, при которых начинается сверх-

линейный участок. Видно, что выполняется соотношение

D6 < D2 < D0.5, что согласуется с ранее полученными

экспериментальными данными [13].
Для количественной оценки степени влияния скоро-

сти нагрева на сверхлинейность дозовых характеристик,

были рассчитаны зависимости коэффициента сверхли-

нейности SL от дозы при разных скоростях нагрева.

Рис. 2. Дозовые зависимости выхода ТЛ, рассчитанные при

разных скоростях нагрева, K/s: 1 — 0.5, 2 — 2, 3 — 6.

Начальная концентрация F+-центров nF+0 = 1014 cm−3 . m0 = 0.

Величина SL определяется по формуле [1]

SL =
S/D

S0/D0

, (8)

где S — выход ТЛ при дозе D, S0 — выход ТЛ при

дозе D0, соответствующей величине n0 = 1012 cm−3, на

линейном участке характеристики. При расчетах вместо

величин доз использовались значения начальной кон-

центрации носителей в дозиметрических ловушках n0.

Результаты расчета приведены на рис. 3. Видно, что с

ростом дозы облучения коэффициент сверхлинейности

возрастает, достигая максимального значения. При этом

максимальное значение коэффициента SLmax = 4.78 на-

блюдалось при скорости нагрева 6K/s. Для скорости

2K/s SL max = 3.06, для 0.5 K/s SLmax = 1.86. Полученные

значения коэффициентов, хотя и несколько отличаются

от экспериментальных значений [13], правильно отра-

жают установленную закономерность: величина сверх-

линейности дозовой характеристики увеличивается с

ростом скорости нагрева.

Полученные результаты могут быть интерпретиро-

ваны следующим образом [13]. Известно, что с ро-

стом скорости нагрева ТЛ пик сдвигается в сторону

более высоких температур [1], при которых растет

коэффициент захвата на глубокие ловушки согласно

формуле (6). При больших скоростях нагрева глубокие

ловушки заполняются более эффективно, захватывая

большую часть носителей, освобожденных из дозимет-

рических ловушек. Это приводит к более раннему их

насыщению, что обусловливает начало сверхлинейности

при меньших дозах (рис. 2). Относительное увеличение

выхода ТЛ, вызванное насыщением глубоких ловушек,
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Рис. 3. Зависимости коэффициента сверхлинейности от дозы,

рассчитанные по данным рис. 2. Скорости нагрева, K/s: 1 —

0.5, 2 — 2, 3 — 6.

при этом принимает большее значение, характеризуемое

величиной SL (рис. 3).
Для доказательства различия в эффективности запол-

нения глубоких ловушек с ростом дозы при разных

скоростях нагрева нами были проанализированы зави-

симости заселенности глубоких центров m от величины

дозы облучения (рис. 4). Это результат является новым,

он непосредственно следует из решения системы уравне-

ний (1)–(4) и отражает закон заполнения ловушек M при

параметрах модели, приведенных выше. Из рис. 4 видно,

что с ростом скорости нагрева заполнение глубоких

ловушек происходит быстрее и достигает насыщения

при меньших дозах, как это и предполагалось ранее.

Обращает на себя внимание тот факт, что в исследуемом

диапазоне изменения величины n0 достигается полное

заполнение глубоких центров для всех используемых

скоростей нагрева. Анализ рис. 2 показывает, что при

этом практически исчезает зависимость ТЛ выхода от

скорости нагрева. Эта закономерность обсуждалась ра-

нее в работе [16].
Другим фактором, наряду со скоростью нагрева влия-

ющим на вид дозовой характеристики, является шаг на-

растания дозы. Было обнаружено экспериментально [14],
что увеличение шага изменения дозы приводит к умень-

шению сверхлинейности. На рис. 5 приведены зависимо-

сти выхода ТЛ, рассчитанные с разным, отличающимся

в два раза, шагом нарастания дозы (скорость нагрева

6K/s). Здесь D1 и D2 — дозы, соответствующие началу

сверхлинейного участка. Видно, что при меньшей вели-

чине шага (кривая 1) сверхлинейный участок начинается

раньше, т. е. D1 < D2, как это и наблюдалось в экспери-

менте [14]. Полученный результат можно объяснить тем,

что при возрастании числа циклов
”
облучение–нагрев“,

что имеет место при уменьшении шага изменения дозы,

увеличивается заселенность глубоких ловушек, что при-

водит к более раннему началу эффекта сверхлинейности.

Известно [12], что поведение дозовой характеристики

исследуемого материала зависит также от исходного

Рис. 4. Зависимости заселенности глубоких ловушек от дозы

при разных скоростях нагрева, K/s: 1 — 0.5, 2 — 2, 3 — 6.

nF+0 = 1014 cm−3 . m0 = 0.

Рис. 5. Дозовые зависимости выхода ТЛ, рассчитанные с

использованием различного шага изменения величины n0,

пропорциональной дозе, cm−3 : 1 — 1012, 2 — 2 · 1012 . Скорость

нагрева 6K/s. nF+0 = 1014 cm−3 . m0 = 0.
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состояния заселенности глубоких ловушек. При этом в

случае предварительно заполненных глубоких центров

степень нелинейности становится менее существенной.

Для проверки этой закономерности были рассчитаны

дозовые зависимости выхода ТЛ при разных значениях

начальной концентрации электронов в глубоких ловуш-

ках: m0 = 0 (глубокие ловушки пустые, кривая 1) и

m0 = 8 · 1013 cm−3 (глубокие ловушки частично запол-

нены, кривая 2) (рис. 6). Видно, что сверхлинейный

участок кривой 1 характеризуется более выраженной

нелинейностью по сравнению с кривой 2. Полученные

результаты показывают, что рассматриваемая модель

описывает и эту экспериментально найденную законо-

мерность.

Компьютерное моделирование, проведенное в настоя-

щей работе, было дополнено экспериментальным иссле-

дованием зависимости нелинейности дозовой характери-

стики от чувствительности образца к ионизирующему

излучению. Под чувствительностью здесь понимается

ТЛ-отклик на малую тестовую дозу, соответствующую

линейному участку дозовой характеристики. В рабо-

те [11] высказывалось предположение, что на поведе-

ние дозовой зависимости образцов анион-дефектного

оксида алюминия может влиять исходная концентра-

ция F+-центров, которая коррелировала с ТЛ-чувстви-

тельностью. Нами были экспериментально измерены

зависимости выхода ТЛ от дозы бета-излучения изотопа

Sr90/Y90 для четырех образцов Al2O3 (рис. 7). При этом

чувствительность образцов 3 и 4 в пять раз превышала

данную величину для образцов 1 и 2. Из рис. 7 видно,

что дозовые характеристики образцов 1 и 2 имеют

Рис. 6. Дозовые зависимости выхода ТЛ, рассчитанные для

двух исходных состояний заселенности глубоких ловушек:

1 — глубокие ловушки пустые (m0 = 0), 2 — глубокие ловуш-

ки частично заполнены (m0 = 8 · 1013 cm−3). Скорость нагрева

2K/s. nF+0 = 1014 cm−3.

Рис. 7. Экспериментальные дозовые характеристики анион-

дефектных монокристаллов оксида алюминия с низкой (1, 2) и

высокой (3, 4) начальной чувствительностью к бета-излучению.

Скорость нагрева 6K/s.

ярко выраженные участки сверхлинейности. Отличия в

степени сверхлинейности кривых 1 и 2 могут быть

обусловлены разной концентрацией глубоких центров,

имеющих термическую глубину больше, чем у лову-

шек M, рассматриваемых в данной работе. Присутствие

таких ловушек было доказано в работах [19,20]. Для

образцов с высокой чувствительностью сверхлинейность

практически отсутствует (кривые 3 и 4).
Полученные результаты можно объяснить в рамках

кинетической модели (рис. 1). Для этого предположим,

что образцы с разной чувствительностью характери-

зуются различной начальной концентрацией центров

свечения (F+-центров) [11]. Увеличение концентрации

центров свечения приводит к росту вероятности излу-

чательной рекомбинации, что уменьшает вероятность

захвата электронов на глубокие ловушки. Поэтому вли-

яние заполнения глубоких ловушек на ТЛ ослабевает,

что приводит к практически полному отсутствию сверх-

линейности.

Для проверки этого предположения были рассчитаны

дозовые зависимости выхода ТЛ для двух значений

исходной концентрации F+-центров: 1014 и 1015 cm−3

(рис. 8, кривые 1 и 2 соответственно). Видно, что

образцы с высокой концентрацией F+-центров имеют

большую чувствительность по сравнению с образцами

с малой концентрацией центров свечения. При этом

кривая 1 образца с низкой чувствительностью харак-

теризуется ярко выраженным сверхлинейным участком,

который практически отсутствует для высокочувстви-

тельного образца (кривая 2). Эти результаты полностью

согласуются с экспериментальными данными (рис. 7).
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Рис. 8. Дозовые зависимости выхода ТЛ, рассчитанные для

двух различных исходных концентраций центров свечения:

1 — nF+0 = 1014 cm−3, 2 — nF+0 = 1015 cm−3 . Скорость нагре-

ва 6K/s. m0 = 0.

Из рис. 8 видно также, что на конечном участке дозо-

вых характеристик при заполнении глубоких ловушек

наблюдается эффект выравнивания чувствительности об-

разцов, что наблюдалось ранее экспериментально [21].

4. Заключение

В рамках модифицированной модели интерактивной

системы ловушек проведены расчеты дозовых зависимо-

стей выхода ТЛ в основном пике при различных режи-

мах измерений и концентрациях носителей на локали-

зованных уровнях. При моделировании предполагалось,

что изменение дозы приводит к пропорциональному из-

менению заселенности дозиметрических ловушек. Осо-

бенностью методики расчета являлось использование

закона заполнения глубоких ловушек, непосредственно

вытекающего из решения системы дифференциальных

кинетических уравнений. Показано, что модель каче-

ственно описывает наблюдаемое экспериментально вли-

яние на сверхлинейность дозовой характеристики ско-

рости нагрева, шага изменения дозы, начального запол-

нения глубоких ловушек. Обнаружен экспериментально

и подтвержден расчетами новый эффект влияния ТЛ

чувствительности исследуемых кристаллов на нелиней-

ность дозовой характеристики. Важным итогом работы

является тот факт, что экспериментально найденные

особенности поведения дозовых характеристик описаны

в рамках общей модели при неизменных значениях

кинетических параметров ТЛ основного пика и коэффи-

циентов захвата и рекомбинации, что свидетельствует в

пользу достоверности значений этих параметров.

Дальнейшее развитие использованных в настоящей

работе подходов видится в усложнении модели путем

введения в рассмотрение дырочных ловушек, присут-

ствующих в исследуемом материале [19,20,22]. Пред-

ставляет интерес также исследование в рамках мо-

дифицированной модели [16] эффектов, связанных с

немонотонностью дозовой характеристики [17,18], что

требует рассмотрения стадии заполнения ловушек при

облучении материала перед нагревом.
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