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Специально для случая затрудненного транспорта но-
сителей заряда рассмотрена упрощенная кинетическая
модель ТСЛ и ОСЛ. Для ОСЛ с транспортным барье-
ром получена функция отклика, представляющая инте-
рес для предельного случая режима насыщения (опти-
ческий член в модели превышает все остальные члены).
При этом максимум этой функции не зависит от ин-
тенсивности стимулирующего света, а пропорционален
вероятности рекомбинации, которая, в свою очередь, за-
висит от транспортного барьера и температуры. Высо-
кий барьер делает ОСЛ неэффективной, тогда как при
повышенных температурах ОСЛ-отклик может увели-
чиваться для барьеров средней величины. Если носите-
ли заряда при их высвобождении светом забрасываются
дальше в зону, то в процессе термализации они могут
преодолеть транспортный барьер, что понижает тре-
буемую для ОСЛ температуру.
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Введение. В течение длительного времени твердотельные люминесцентные детекто-
ры радиации служат основой для персональной дозиметрии. Для считывания их под-
вергают либо нагреванию, либо воздействию стимулирующего света, что приводит к
освобождению носителей заряда из ловушек. Для изучения дальнейшего поведения
этих носителей и процессов рекомбинации используются различные кинетические мо-
дели. Существует много различных моделей, основанных на уравнениях баланса, кото-
рые описывают кинетику термостимулированной (ТСЛ) и оптически стимулированной
(ОСЛ) люминесценции [1, 2] и даже учитывают перезахват носителей заряда и побоч-
ные каналы рекомбинации [3], а также внутреннее и внешнее тушение люминесценции
[4]. Однако во многих случаях нет смысла использовать излишне усложненную модель,
и к тому же большинство моделей не учитывает очень простой и важный фактор: на-
личие транспортного барьера для носителей заряда. Учитывать этот барьер надо хотя
бы потому, что при оптическом высвобождении носителей заряда они далеко не всегда
приобретают энергию, достаточную для того, чтобы достичь центров рекомбинации в
процессе термализации (структура валентной зоны или зоны проводимости часто требу-
ет преодоления транспортных барьеров при движении носителей заряда). Это особенно
характерно для сложных оксидов и солей с кислородсодержащими анионами, у которых
зонная структура частично распадается на подзоны с неполным перекрытием [5, 6].

Цель данной работы – предложить простую модель, позволяющую показать роль
транспортного барьера материала детектора при термическом и оптическом считыва-
нии дозы. Простейшим способом учета транспортного барьера для носителей заряда
в кинетических уравнениях будет включение Больцмановского фактора в вероятность
излучательной рекомбинации. В то же время, саму систему уравнений разумно взять
самую простую, без учета побочных каналов рекомбинации и тушения. Во-первых, для
практического применения люминесцентных материалов в дозиметрии важно, чтобы
каналов рекомбинации было как можно меньше, поскольку наличие побочных каналов
расхода носителей заряда в процессе их запасания и считывания приводит к нелинейно-
сти как по дозе, так и по мощности дозы. Во-вторых, на примере более простой модели
мы более отчетливо продемонстрируем именно роль транспортного барьера, а не роль
совокупности различных факторов. И, в-третьих, система уравнений в нашем простом
случае имеет аналитическое решение, что облегчает анализ.

Кинетическая модель. Упрощенная модель рассматривает квази-внутрицентровой
процесс, без потерь и побочных каналов рекомбинации. Рассматриваются ловушки
только одного типа. Анализируется случай, когда дырки высвобождаются и происхо-
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дит их транспорт на центры рекомбинации, где захвачены электроны. Ту же модель
без принципиальных ограничений можно использовать и для электронов.

Рассмотрим тепловое и оптически стимулированное высвобождения дырок. В обо-
их случаях затрудненный перенос носителей заряда учтем с помощью эффективного
энергетического барьера ER. Пусть NC – количество дырок, находящихся в ловушках,
NR – количество дырок, освобожденных из ловушек, но еще не вовлеченных в про-
цесс рекомбинации, Ne – число электронов на центрах рекомбинации. Введем скорости
процессов WT , WC и WR. WT – скорость теплового освобождения захваченных дырок:
WT = WT0 · exp(−ET/kT ) (ET – энергия термической активации, WT0 – частотный
фактор), WC – скорость повторного захвата освобожденных дырок в ловушки, WR –
скорость рекомбинации дырок, освобожденных из ловушек, записываемая аналогич-
но WT : WR = WR0 · exp(−ER/kT ). При оптическом освобождении мы предполагаем,
что стимулирующий свет переводит электрон из валентной зоны на центр, где была
захвачена дырка (что эквивалентно забросу дырки в валентную зону), при этом чис-
ло переходов в секунду – WO. Количество дырок на центрах захвата NC уменьшается
как за счет термического, так и оптического высвобождения и увеличивается за счет
повторного захвата:

dNC

dt
= WC ·NR −WT ·NC −WO ·NC . (1)

По окончании процесса запасания исходное количество захваченных носителей заряда
(как электронов, так и дырок) равняется NC0. Эти носители начинают расходовать-
ся в процессе высвечивания, причем в каждый момент времени суммарное число все
еще захваченных, уже освобожденных и уничтоженных рекомбинацией носителей рав-
но этому исходному количеству. Количество освобожденных дырок увеличивается за
счет как термического, так и оптического опустошения ловушек и уменьшается из-за
повторного захвата и рекомбинации:

dNR

dt
= WT ·NC +WO ·NC −WC ·NR −WR ·NR. (2)

Мы предполагаем, что количество электронов на центрах рекомбинации уменьшается
лишь благодаря рекомбинации только с ближайшими освобожденными дырками, по-
этому член, соответствующий рекомбинации, является линейным: ILUM = −dNe/dt =

WR ·NR. Следовательно, интенсивность люминесценции ILUM может быть получена пу-
тем решения системы линейных дифференциальных уравнений (1)-(2). Группируя чле-
ны с NC , дифференцируя (2) и исключая NC , получим дифференциальное уравнение
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второго порядка для NR:

d2NR

dt2
+ (WO +WT +WC +WR) · dNR

dt
+ (WO +WT ) ·WR ·NR = 0. (3)

Общее решение (3) имеет вид A · exp(λ · t). Подстановка этого выражения в (3) дает два
корня:

λ1 =
−(WC+WR+WO+WT )−

√
(WC+WR+WO+WT )2−4·(WO+WT )·WR

2
,

λ2 =
−(WC+WR+WO+WT )+

√
(WC+WR+WO+WT )2−4·(WO+WT )·WR

2
.

Для удобства сделаем замену: τ1 = −1/λ1 и τ2 = −1/λ2:

τ1 =
(WC+WR+WO+WT )−

√
(WC+WR+WO+WT )2−4·(WO+WT )·WR

2·(WO+WT )·WR
,

τ2 =
(WC+WR+WO+WT )+

√
(WC+WR+WO+WT )2−4·(WO+WT )·WR

2·(WO+WT )·WR
.

Тогда уравнение (3) можно переписать в виде:

d2NR

dt2
+

(
1

τ1

+
1

τ2

)
· dNR

dt
+

1

τ1

· 1

τ2

·NR = 0. (3′)

Решение уравнения (3′) представляет собой сумму двух затухающих экспонент:

NR = A1 · exp(−t/τ1) + A2 · exp(−t/τ2). (4)

Параметры A1 и A2 можно найти, используя начальные условия. Перед включени-
ем стимулирующего света при комнатной температуре (когда WT и WR малы) име-

ем NC |t=0 = NC0,
dNC

dt
|t=0 = 0, NR|t=0 = 0 и

dNR

dt
|t=0 = 0. Эти начальные усло-

вия подходят для моделирования пика ТСЛ путем численного решения исходной си-
стемы (1)–(2) (с линейным ростом температуры T = T0 + β · t, без оптического
члена WO и с использованием метода Рунге–Кутта). Для ОСЛ нужны другие на-
чальные условия: включение света не может создать разрыв функции NR(t), отче-
го ее начальное значение остается равным нулю, но производная изменяется скачком

(
dNR

dt
|t=0 = (WO+WT ) ·NC0), как следует из уравнения (2). Решение (4) принимает вид:

NR(t) =
NC0 · τ1 · τ2 · (WO +WT )

τ2 − τ1

·(e−t/τ2−e−t/τ1). Учитывая, что 1

τ1

· 1

τ2

= (WO+WT ) ·WR

и ILUM = WR ·NR, решение для ILUM можно переписать следующим образом:

ILUM(t) =
NC0

(τ2 − τ1)
· (e−t/τ2 − e−t/τ1). (5)

Это функция отклика ОСЛ. Она достигает максимума при t = tm: tm = τ1 · τ2 ·
ln(τ2)− ln(τ1)

τ2 − τ1

.
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Рис. 1: Затухание люминесценции при ОСЛ с непрерывной стимуляцией при τ2 � τ1

(τ1 = 0.01 с), при этом максимальная интенсивность свечения ставновится пропор-
циональной 1/τ2; t = 0 с – момент включения стимулирующего света.

Функции отклика ОСЛ показаны на рис. 1. Как правило, интенсивность высвечи-
вающего света довольно высока, и оптический член WO может быть намного больше,
чем все остальные члены вместе (WT , WC , WR). Эта ситуация соответствует режиму
насыщения. В этом режиме мы имеем τ2 � τ1, где τ1 стремится к W−1

O , а τ2 – к W−1
R .

В этом случае быстрая экспонента в (5) имеет вид ступеньки, а при t > tm функция
отклика (5) превращается в ILUM(t) ≈ NC0 ·WR · e−t/τ2 ≈ NC0 ·WR · e−t·WR . В итоге от-
клик ОСЛ в режиме насыщения не зависит от интенсивности стимулирующего света,
но зависит от WR, и, следовательно, зависит от транспортного барьера и температуры:
WR = WR0 · exp(−ER/kT ). Функции ILUM(t) на рис. 1 построены для τ2 � τ1, так что
они соответствуют режиму насыщения. Хорошо видно, что максимум интенсивности
становится очень малым для τ2 = 81 с (Imax ≈ 1/τ2).

ТСЛ с затрудненным транспортом. Влияние транспортного барьера на ТСЛ ил-
люстрирует рис. 2. Поскольку у тетрабората лития (Li2B4O7) транспорт дырок затруд-
нен в “слоистой” валентной зоне, мы взяли соответствующие параметры из работы [6]:
ET = 0.76 эВ, WT0 = 1.06 · 106 с−1, WR0 = 0.39 · 106 с−1. Увеличение ER не влияет на
пик ТСЛ, пока ER не сравняется с ET . При дальнейшем увеличении ER пик ТСЛ ста-
новится выше и уже, а затем максимум пика смещается к более высоким температурам
(рис. 2(а)). При ER < ET рост скорости повторного захвата WC лишь незначительно
влияет на форму и положение пика ТСЛ (рис. 2(б)). При ER > ET пик ТСЛ меняется с
вариациями WC , становясь выше и уходя в область более высоких температур с ростом
WC (рис. 2(в) и 2(д)).
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Рис. 2: Пики ТСЛ для различных величин транспортных барьеров ER при постоянном
WC = 1 · 10−4 с−1 (а); роль вариаций WC для пиков ТСЛ при ER = 0.5 эВ (б), ER =

0.65 эВ (в) и ER = 0.775 эВ (г).

Хотя форма и положение пика ТСЛ связаны с кинетическими параметрами, обрат-
ная задача определения этих параметров с использованием экспериментального пика
связана со значительными вычислительными трудностями. Но эти параметры, даже
будучи получены, могут лишь частично использоваться для описания кинетики ОСЛ.

ОСЛ с затрудненным транспортом. Было показано, что амплитуда ОСЛ-отклика
сильно зависит от τ2, который в режиме насыщения (при WO � WT , WR и WC) стре-
мится к W−1

R . На рис. 3 даны зависимости τ1 и τ2 от WO для различных значений
транспортного барьера ER. Также представлены асимптотические значения для τ1 и τ2

(W−1
O и W−1

R соответственно). Для расчетов WR использовали WR0 = 0, 39 · 106 с−1, взя-
тый из [6], поскольку и WT0, и WR0 определяются в основном фононным спектром и не
будут сильно меняться при температурах выше дебаевской (для Li2B4O7 ΘD = 303 K,
таблица II, представленная в [7]).

При более низком барьере ER (рис. 3(а)) режим насыщения проявляется при бо-
лее высоком WO, но при этом τ2 мало, что означает более высокую скорость WR и
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Рис. 3: Зависимость τ1 и τ2 от числа оптических переходов в секунду WO для ER =

0.3 эВ (а) 0.4 эВ (б), 0.5 эВ (в), 0.63 эВ (г). Асимптотические значения для τ1 (W−1
O )

и τ2 (W−1
R ) при различных температурах показаны пунктирными линиями.

более высокий максимум интенсивности ОСЛ. При повышении ER (рис. 3(б) и 3(в))
уменьшается требуемое для насыщения значение WO, но асимптотическое значение τ2

становится настолько велико, что интенсивность ОСЛ исчезающее мала и оптическое
считывание становится невозможным (рис. 3(г)).

Отметим два интересных факта. Во-первых, асимптоты у τ1 и τ2 меняются местами
до и после насыщения. Во-вторых, транспортный барьер, взятый из кинетики ТСЛ,
не подходит для описания ОСЛ, так как при ER = 0.63 эВ в режиме насыщения
τ2 = 100000 с, а экспериментальное значение τ2 на два порядка меньше [8]. Считыва-
ние методом ОСЛ обеспечивает заброс дырок в более глубокие состояния в валентной
зоне, и при термализации дырки преодолевают последовательные барьеры. Это снижа-
ет эффективный транспортный барьер ER при считывании ОСЛ. Только одновременное
нагревание и оптическая стимуляция сделали бы возможным опустошение ловушек при
высоком транспортном барьере, но это имеет смысл только при не слишком высоком
барьере.
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Заключение. Рассмотрена простая математическая модель, описывающая кинетику
ТСЛ и ОСЛ с затрудненным транспортом носителей заряда. Высокий транспортный ба-
рьер усложняет ОСЛ-считывание, но ТСЛ-считывание остается возможным, хотя при
кластеризации примесей может наблюдаться как сверхлинейность дозовой зависимости,
так и обратимое смещение дозиметрического пика ТСЛ [9]. При интенсивном стиму-
лирующем свете и его эффективном поглощении ловушками возникает режим насы-
щения. Тогда интенсивность ОСЛ не зависит от интенсивности стимулирующего света
и пропорциональна скорости излучательной рекомбинации WR = WR0 · exp(−ER/kT ).
Поэтому считывание ОСЛ при повышенной температуре может увеличить интенсив-
ность ОСЛ-отклика при не слишком высоком транспортном барьере и для точного
ОСЛ-считывания нужно стабилизировать температуру образца. Рассматриваемая мо-
дель применена к образцам Li2B4O7:Mn, описанным в [6] и [8]. Транспортный барьер
ER, полученный из моделирования ТСЛ, не подходит для описания кинетики ОСЛ,
поскольку при ТСЛ и ОСЛ дырки переходят в разные состояния в валентной зоне.

Работа выполнена при финансовой поддержке РНФ (проект № 17-72-20088-п).
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