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Цинксульфидные кристаллофосфоры ухе с начала XX века

широко используются в качестве люминесцентных детекто-

ров ядерных излучений,особенно хоровю регистрирующих

тяжелые частицы ( протоны,нейтроны, еС -частицы и др.)

Однако детальный механизм чрезвычайно сложного явления

радиолюминесценции цинксульфидных люминофоров, несмот-

ря на ряд интересных исследований в этой области (Риль,

Тимофеева, Кальман,Антонов-Романовский, Галанин, Левшин,

Фридман и др.) до сих пор не выяснен. Отсутствие ясной

картины физических явлений при радиолюминесценции цинк-

сульфидных фосфоров препятствует дальнейшему прогрессу

в разработке цинксульфидных детекторов ядерных излу-

чений.

Перед нами стояла задача - частично восполнить этот

пробел и получить возможно более .широкую и детальную

информацию об элементарных механизмах радиолюминесцен-

ции и фотолюминесценции цинксульфидных кристаллофос-

форов и о зависимости этих механизмов от особенностей

возбуждения систем типаА2В6 различными видами частиц

и квантов. В частности, мы хотели выявить характер

и причины нелинейной зависимости фото- и радиолюмине-

сценции от объемной плотности возбуждения и реиить про-

блему -отношения цинксульфидных и щелочногаложд-

ных сцинтилляторов.

Прикладной аспект настоящей работы заключается в
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попытке проанализировать возможность разработки сцин-

тиллирующих материалов избирательного действия,имею-

щих максимальную чувствительность к тяжелым ядерным час-

тицам при минимальной чувствительности к -лучам.

Наш основной методический прием состоял в подробном

сравнительном исследовании радио-и фотолюминесценции

цинксульфидных фосфоров. При этом мы стремились в широ-

ких пределах варьировать интенсивность возбуждающей

радиации,темпера туру опыта, введение в фосфор различных

примесей. Особое внимание было обращено на исследование

фотолюминесценции в режиме импульсного возбуждения (фото-

сцинтилля-ции),который близок к режиму возбуждения радио-

люминесценции.

Диссертация состоит из семи глав. В главе I мы при-

водим краткий оозор основных существующих представлений

Яри выполнении настоящего исследования в Институте

физики и астрономии АН ЭССР мы опирались на опыт аналогии

них исследований, осуществленных в течение последних лет

в Тарту и Риге на ионных кристаллах типа Ад-В? ( Лущик,

Лийдья,Соовик, Яэк,Шварц,Плявинь и др.). В радиолюми-

несценции кристаллов выяснились,однако, не только

черты сходства, но и интересные отличия от радиолюми-

несценции кристаллов АдВу, связанные с несколько различ-

ным характером примесных и кристаллических электронных

возбуждений в этих двух классах веществ.
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о механизме фото- и особенно радиолюминесценции цинк-

сульфидных фосфоров.

В главе П рассмотрены принципиальные и технические

основы использованной нами методики эксперимента и опи-

сание объектов исследования 2/тС -Си ,7.пЗ ~ кд,lпЗ'-СА
( ” самоактивированный”), Iпs~Мп.

В главе Ш методом фотосцинтилляций проведено исследо-

вание примесных электронных возбуждений в IпB~Си

и Iпs- кд показавшее,что возбужденные состояния при-

месных центров по энергии накладываются на зону прово-

димости и носят квазилокальный характер.

В главе 1У экспериментально и теоретически исследована

зависимость эффективности электронно-дырочного механиз-

ма передачи энергии от интенсивности (Е)

в широком интервале изменения Е для фосфоров типа

и В этой же главе рассмотрены специфические не-

линейные эффекты в условиях размножения элементарных

возбуждений,возникающие при фотонном умножении в опти-

ческой области спектра ( > 11 еУ ).

•ХВ(101Н1Г1ГИ1НИПЭХЯИ1ГИ01ГВД0НЬ01Г81П3

9ЖЯВ1ВЯКИН8Ш0НЛ0-$[/увйойисШВЭЛЭ

-в'г'хХорохнянв1ГхннпеьАгопИИИВЯОНООВН•ЙИЮВЬ-и

-УХВЯ8С[1яЯЮОНДОГГИИЯВ1Г018Кигсяньиггевб

Н018ВЯИЯ6Й0ИяойофэофИИЙН811ЭЭНИП0ПГ

-оиявйийпшяеффеенниеникэнннэбюнэоес!хеявтгад
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В главе У1 проведено сравнительное исследование сС -

сцинтилляций и фотосцинтилляций при различной интенсив-

ности искрового возбуждения. Обсуждаются особенности

нестационарных электронно-дырочных процессов в треках

X
- частиц.

В главе УП описан новый механизм возбуждения примес-

ных центров в фосфорах Спs -
Сlп

•

КВАЗИЛОКАЛЬНЫЕ ВОЗБУЖДЕННЫЕ СОСТОЯНИЯ

ЦЕНТРОВ СВЕЧЕНИЯ в фосфорах 1п.5~/\д}л Iпs~Си

ныв эффекты в кристаллах типа А
2

В
6. Такая попытка осу-

ществлена в работе [т] применительно к активированным

цинксульфидным фосфорам.

Физические явления в твердых телах с примесными

центрами можно условно разделить на внутрицентровые

( локальные ) и полупроводниковые ( кристаллические).

Локальные эффекты лучше изучены для кристаллов с широкой

запрещенной зоной ( например,для кристаллов В

кристаллах типа каковыми являются, например, типич

ныв люминофоры и 1п8~Си локальные (внут

рицентровые) процессы исследованы в значительно меньшей

степени. Интересно попытаться подросшее изучить локаль-

Если относительно основного ( нввозСужденного) сос-

тояния центров свечения в фосфорах и 1п8'~ Си

общепринято, что оно образует локальное электронное
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состояние, в энергетической зонной схеме расположенное

в зоне запрещенных энергий,то относительно возбужденно-

го состояния активатора в литературе единых представ-

лений нет.

На основании обзора литературных данных можно соста-

вить три возможных представления о характере электронных

переходов, осуществляющихся при поглощении света в облас-

ти активаторной полосы поглощения рассматриваемых фосфо-

ров. В первом случае возбужденное состояние активатора

ооразует локальный уровень, расположенным ниже для зоны

проводимости. Во втором случае поглощение примесным цент-

ром возбуждающего света вызывает переход электрона непос-

редственно в одно из состояний зонного континуума. В

третьем случае возбужденный уровень налагается по энергии

на зону проводимости и образует квазилокальное электрон-

ное состояние ( возможность экспериментального проявле-

ния таких состояний для большой серии фосфоров с ртуте-

подобными активаторами недавно обсуждена в работах Лущика

с сотрудниками).

(нео,01«)иннннолоияонлвйяИИНОЕХЛрЕОЯ

иЗнвдояэодотавЕжЛрвояникоякнигехои

яобофоофИИЙИ9&О0никак()винвхХхвеинэлойяи

ихэониэияевнноДеивиикнряп06ии<6?ийц
г

о
'

П(]-ихвйофоофянохоЯеикввДиохэон

оХОНЕОЯхнннокэиьо(!эпейвеявя'яхинэвняяэикикоЛхэНИ
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искрового источника ультрафиолетовой радиации.

Из экспериментальных данных следует,что амплитуда фото-

сцинтилляций при возбуждении в активаторной области погло-

щения в 1,5-3 раза больше, чем при возбуждении в фундамен-

тальной полосе поглощения. Время затухания фотосцинтилля-

ций при возбуждении в активаторной области поглощения в

несколько раз меньше,чем при возбуждении зона-зона. Имен-

но такой вид спектра следует ожидать в том случае, если

возбужденное состояние центров свечения исследуемых фосфо-

ров образует локальное либо квазилокальное состояние; пред

ставление об электронном переходе непосредственно в состоя

ние зонного континуума должно быть исключено,как не соот-

ветствующее экспериментальным данным.

7/2(5 “ Си пои возбуждении в активаторной области по-

глощения как при комнатной температуре,так и при 90°К

происходит инерционно за время порядка нескольких минут.

Специальными опытами нами обнаружен скачок интенсивности

люминесценции в момент включения возбуждающего света. Этот

скачок, связываемый нами с внутрицентровой люминесценци-

ей, составляет менее одного процента от интенсивности

стационарной люминесценции, и именно поэтому не был заме-

чен ранее. Изменение температуры от 293°К до 90°К почти не

влияет на величину скачка. На основании анализа этих фак-

тов мы пришли к заключению,что возбужденное состояние

Разгорание фотолюминесценции фосфоров - Ад и
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активатора в фосфорах Iп3 - кд и Ъп §- Си

образует квазилокальный уровень.

ЗАВИСИМОСТЬ ЭФФЕКТИВНОСТИ ЭЛЕКТРОННО-ДЫРОЧНОГО

МЕХАНИЗМА ПЕРЕДАЧИ ЭНЕРГИИ ОТ ИНТЕНСИВНОСТИ ВОЗБУЖДЕНИЯ
ПРИ ФОТОЛЮМИНЕСЦЕНЦИИ ЦИНКСУЛЪФИДНЫХ И ЩЕЛОЧНОГАЛОИДНЫХ

ФОСФОРОВ

В работах Лущика отмечается, что качественные разли-

чия между многими свойствами кристаллов разных классов

связаны с характером их стабильных электронных возбуждений.

В связи с различным характером стабильных электронных воз-

буждений в кристаллах А-^С экситоны и электронно-дырочные

кристаллов, в то же время при избирательной генерации в

кристаллах А-гВ
? и А2

В
6 электронно дырочных пар следует ожи-

дать скорее количественных чем качественных различий.

пары) и А
2 основном электронно-дырочные пары) можно

ожидать качественных различий в некоторых свойствах этих

В работах[2,з] осуществлена экспериментальная проверка

этой общей идеи на примере зависимости выхода фотолюминес-

ценции (/7) кристаллов и А
2

В
6

от объёмной плотности

возбуждения (Е) при избирательной генерации в кристаллах

либо экситонов, либо электронно-дырочных пар и при из-

бирательной генерации в кристаллах А
2 электронно-дырочных

пар.

Были исследованы монокристаллические иодиды

щелочных металлов, активированные таллием: Ма.3
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Ю~ТI, й»
ЙОsб или вОз6. =

16,те]/ ).

Электронно-дырочный механизм передачи энергии возбуж

дения к центрам свечения для всех перечисленных выше

щолочногалоидных и цинксульфидных фосфоров зависит от Е

нелинейно и имеет характерный вид: сверхпинейная зависи-

мость при малых Е, переходящая к линейной в области боль-

ших Е ( верхнее плато). Из сопоставления нелинейностей

/С]
,

Сз]-} V и порошкообразные фосфоры

М‘( с разным содержанием /У/ ) [ 1]
и 7_п8~ И П. в диссертации приведены тоже

зависимость р (Е) для фосфоров ЪтЗ—Си и
.

Для монохроматизации возбуждающего света использовались

как обычные кварцевые или зеркальные монохроматоры СФ-4,

ЗМР-5( область 3,7-6,0е/ ),так и вакуумный монохрома-

тор СП-68 ( область 6,0-21,2 еУ ).

НРЖТРИОИГГВЛЭНОЯИХЬОПрКтоя•хввь&гэХОЛЯЯВЯОЯИЕЙ'ОЯ

-селюоленолоф*)=ЯвквшТолнияон

-нвяо'п'экээияилэоиаиэнэлнихохиэияееониэн

-И1ГХРТГИ1Г0ИХННЬ0!ГЭ1ПЯНИН8Ь9Я0КВЙЛН0ЙяиияйонеЙЬВЙВ(1

-онлЕИНохоиинннолиэиеоль‘оквевяопэинвяоЯбтгээи

люминесценция обусловлена экситонным механизмом передачи

( например, КЗ ~ Л, ~ 5,65 еИ ),так и в

тех случаях, когда экситонная компонента люминесценции

сосуществует вместе с электронно-дырочной ( например,
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фотолюминесценции в кристаллах и следует,

что электронно-дырочные процессы при передаче энергии

возбуждения к центрам свечения протекают в этих двух

классах веществ с различной природой химической связи по

общим качественным закономерностям,хотя имеются и некою-

рые количественные различия.

Нелинейность фотолюминесценции цинксульфидных фосфоров

исследовалась ранее экспериментально и теоретически в

работах Риля, Урбаха,Класенса, Антонова-Романовского,

Толстого,Левшина,Фока,Ребане и др. Однако эксперименталь-

ные данные, приведенные в литературе, относятся, в основ-

ном, к случаю возбуждения активатор-зона. В области тео-

рии в рамках зонной схемы с двумя центрами рекомбинации

разного знака не сформулированы условия, при которых воз-

можна нелинейная зависимость (Е) сверх’закона 3/2"

для случая возбуждения зона-зона, когда высвечивающим

действие?, возбуждающего света можно пренебречь и когда

необходимо учитывать повторные захваты дырок ( тушение

второго порядка).

Имея в виду дальнейшие приложения к явлению радиолюми-

несценции, нами использовалось возбуждение зона-зона

<
возб. =315нм для 1пЗ~Ад >• йз эксперимен-

тальных данных следует,что в иодидах щелочных металлов,ак-

тивированных таллием, и в фосфорах 7лЗ~ Ад ч
N1 с Разным

содержанием № максимальный коэффициент нелинейности X в
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формуле I = СOПSI •Е* ,как правило ,больше 3/2.

В ряде случаев X =2.

Е 1
.

-х
—

— — • —- *
: к 1

В этих выражениях:

Е - интенсивность возбуждения в числе электронно-дырочных

л— /?*

-от ношение эффективного оечения захвата к эффектив-

ному сечению рекомбинации для электронов (?)

и дырок ( 6 ),

В связи с этим нами теоретически рассмотрен вопрос

о максимальном возможном коэффициенте нелинейности в зон-

ной схеме с двумя центрами рекомбинации разного знака.

При этом не делается никаких предположений об относитель-

ной вероятности повторного захвата и рекомбинации элект-

ронов. Показано,что в такой схеме нелинейность фотолю-

минесценции сверх закона 3/2 возникает в том случае,когде

заполнение электронами уровней безизлучательной рекомби-

нации близко к насыщению. Получена формула,дающая зави-

симость // (Е) в виде обратной функции:

•елегхвзясГьиэПепньойня
0(1е

з
0ий«Деис[91яе(1вх‘с[1анв(1е11-

-

Г/~&,Э9В®

4-/
_

пас, образующих в в секунду.
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Лд - количество электронных ( 3 ) и дырочных

( д ) ловушек,

- вероятность теплового освобождения дырки с

дырочного уровня захвата.

Формула ( X ) применима к случаю, когда в фосфоре

с двумя центрами рекомбинации разного знака при малых

Как видно из выражения ( X ) .коэффициент нели-

нейности зависит только от одного параметра -

Анализ выражения ( X ) показал, что при значениях

Е имеет место сильное тушение ( I ). При выводе

формулы ( 2 ) сделаны следующие предположения:

I) концентрация электронов и дырок на ловушках много

больше концентрации электронов и дырок в зонах,

2) вероятность повторного захвата дырки много больше

вероятности ее рекомбинации.Формула ( I ) правильно

описывает зависимость Ц ( Е) в том интервале изменения

,
в котором примерно на порядок больше выхода

люминесценции при малой интенсивности возбуждения (боль-

ше з области нижнего плато).

Напримец, для фосфоров формула

(I) правильно описывает зависимость (Е), как следует

из экспериментальных данных, в области Е= ( 10^^-тЮ
-3 -Г —2

см .сек
х

, при этом меняется от 10 до I.
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В диссертации на основании экспериментальных данных и

полученных формул вычисляются для IпB~Ад у
N1 следую-

Э У1 возникает нелинейная зависимость ( Е) с

показателем нелинейности Ж > 3/2 ,а при достаточно боль-

ших значениях параметра &э/&э может возникнуть нелиней-

ность со сколь угодно большим

Параметр на величину показателя нелинейности

не влияет; он определяет только ту область Е,в которой

происходит нелинейная зависимость (Е).

В рамках зонной схемы с двумя центрами рекомбинации

разного знака рассмотрено также явление снижения выхода

люминесценции в области в-ерхнего плато при введении туши-

теля. Показано,что такой причиной линейного тушения может

быть ненасыщающаяся конкуренция центров тушения. На осно-

вании аналитических выражений, описывающих действие этого

механизма,получен критерий,удобный для экспериментального

решения вопроса о том,действует ли в данной системе указан-

ный механизм или какой-либо другой. Показано, что в сис-

теме фосфоров 7п8~Ад ,
/V/ ДЛЯ возбуждения

зона-зона при увеличении содержания /у/ выход люминесцен-

ции в области верхнего плато уменьшается именно вследствии

ненасыщающейся конкуренции центров тушения. При возбуждении

активатор-зона эффект отсутствует.

вне параметры кинетических уравнений: 6
з / А, =10.

6д/?д = 10
"2

.

'

*-д . р0
гЮ^Сек” 1

,
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НЕЛИНЕЙНЫЕ ЭФФЕКТЫ ПРИ РАЗМНОЖЕНИИ

ЭЛЕМЕНТАРНЫХ ВОЗБУЖДЕНИЙ

В 1963г. Ильмас, Лийдья и Лущик на многих активи-

рованных ионных кристаллах доказали существование фото-

люминесценции с абсолютным квантовым выходом, достигающим

2. Это явление было названо фотонным умножением в опти-

ческой области спектра.

Фотонное умножение в оптической области спектра, ког-

да один поглощаемый фотон может создать две электронно-

дырочные пары и,следовательно, два фотона люминесцен-

ции,является,очевидно,элементарным алстом сцинтилляций,

возникающих в фосфорах под действием рентгеновских и

каждый из которых создает тысячи квантов све-

чения.

Если один квант света, дающий фотонное умножение,соз-

дает в кристалле две электронно-дырочные пары,то сле-

дует ожидать,что при одинаковых квантовых интенсивнос-

тях возбуждающей радиации и одинаковых коэффициентах

поглощения объемная платность генерируемых в кристалле

электронно-дырочных пар при наличии фотонного умножения

д>Ро~ энеРгия активации и частотный фактор для тепло-

вого освобождения дырки, локализованной на дырочной уров-

не захвата 4у ++ ).
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будет больше.чем при отсутствии фотонного умножения.

Этот эффект был впервые обнаружен Лийдья и нами

для кристалла /ГУ- 7? [з]. Для кристалла

измерялись зависимости р .

(с) при возбужде-

нии фотонами с энергией =16,7 е И И

с =10,2 еУ .Опыты показали,что зависимость (/:)

при возбуждении фотонами с \) =16,7 вУ смещена в

сторону больших Е по сравнению с кривой для У? У =10,2

так,как и следует ожидать при генерации фото-

нами с %}) =16,7 е V в несколько раз большего числа

электронно-дырочных пар,чем тем же количеством фотонов

с =10,2 е\/ «Поскольку коэффициент поглоще-

ния для фотонов с =16,7 6*1/ ,по крайней мере, не

больше коэффициента поглощения для фотонов с =

= 10,2 ёУ ,то этот экспериментальный факт является

еще одним доказательством существования размножения

электронно-дырочных пар в КУ~ при возбуждении

фотонами с и,с другой стороны, иллюст-

рирует существование специфических нелинейных эффек-

тов при размножении элементарных возбуждений.

Для фосфора 1п8- Мп мы обнаружили и изучи

ли значительное перераспределение интенсивностей оран-

хевой и голубой полос излучения при переходе от возбуж-

дения ротонами <0 Л9 =10,2 вУ к возбуждению
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бой полосы, как и при увеличении числа возбуждающих

Фотонов сК }/ =10,2 8V в 5-6 раз.

-характерная особенность фотолюминесценции, возника-

ющей при размножении элементарных возбуждений, заклю-

чается в резком увеличении выхода люминесценции,вследст-

вие локального увеличения плотности возбуждения,т.к.

наблюдаемое увеличение выхода при фотонном умножении не-

льзя объяснить только увеличением плотности возбуждения

в среднем.

НЕЛИНЕЙНЫЕ ЭФФЕКТУ ПРИ РАДИОЛЮМИНЕСЦЕНЦИИ

И ПРИРОДА <*/р - ОТНОШЕНИЯ

о количественной характеристике объемной плотности

возбуждения в треке. Этот вопрос можно эксперименталь-

но изучать,сравнивая характерные особенности радио-

люминесценции и (фотолюминесценции при разных объемных

плотностях фотовозбуждения.

тлеть' Оыкооы

КААМАТОкСЮи

фотонами с $ 1/ =16,7 еУ . Квантовая интенсивность

возбуждения в обоих случаях одинакова* Происходит

такое же усиление относительной интенсивности голу-

Если предположить,что треки об- и р -час-

тиц отличаются друг от друга прежде всего оСъемной

плотностью возбуждения,то естественно поставить вопрос

Нами в работах [б,7] двумя независимыми методами
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для фосфоров
,

N1 определялась

интенсивность стационарного фотовозбуждения

•ЕсениникеяявроЕоп

ИОО1ГО11ЯИНЭШОН1ОООоцйидовь-

аиахоиэКнвнхнвквяиаяе

■/

Величину Еа мы определяем как число падающих на

2
°

1см фосфора в I сек.фотонов, создающих в объеме

кристалла плотность возбуждения, соответствующую

некоторой средней или
" эффективной" плотности возбуж-

дения в уЗ - треках при радиолюминесценции. Аналогично

этому для характеристики плотности возбуждения в </ -

треках вводится величина

Для оценки значений Е и Е нами измерялись

сигналы люминесценции при о(-и р - возбуждении ( ин-

тегральный световой поток), а также импульсы сцинти-

лляций (амплитуда в максимуме амплитудного распределения)

и сравнивались с сигналами фотолюминесценции тех же

л 239,
образцов. Использовались изотопы гЦ с энергией

'ЛЩо'гиаойо(кя91геивиайене

Ц0НЯ1Г8КИЭЯВН0иДд/7$1‘$Шиэвь-у>

Измерения показали,что для 2п5~ Ад при ком-

натной температуре Ер = ( фотон /см
2
.сек.

Для фосфоров А(} удалось измерить то-лько

нижнюю границу для величины

Е. 14
фотон/см .сек. Для фосфоров ЕпЬ-Мп.

(А
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объясняется двумя причинами: во-первых, внешним тепло-

вым тушением,имеющим место в фосфоре 7_пЗ~~ Ад уже

при комнатной температурки,во-вторых,тем, что плотность

возбуждения при воздействии на фосфор / - частиц на столь

велика, чтобы вызвать насыщение люминесценции (верхнее

плато); в то время как для о( - частиц такое насыщение

люминесценции достигается.

Таким образом, уже первое приближение к явлению

радиолюминесценции-принятие для характеристики усло-

вий в треках некоторой эффективной плотности постоян-

оказалось возможным измерить на одних и тех хе образ- ■

цах Ер и .Эксперимент показал,что плотность возбуж-

дения в об - треках раз больше,чем в -треках,

что согласуется с теоретической оценкой.

Приведенные оценки плотности возбуждения в треках

- и -частиц и полученную зависимость выхода

люминесценции от плотности возбуждения можно использовать

для объяснения величины отношения в сцинтилляторе

Ад .Если взять отношение выходов при плотнос-

тях фотовозбуждения, эквивалентных плотности возбужде-

ния в с(-и - треках,то получится значение 1,6*3,3,

что хорошо согласуется с литературными данными для

/я -отношения ( 1,^-2,0).

Нелинейность радиолюминесценции ( - отношение)

НОГО фотовозбуждвния ( Ер или Е* ) позволя-
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Однако из наших экспериментальных результатов

следует,что такое приближение не характеризует все

стороны явления радиолюминесценции. В этом приближе-

нии,например,не может быть получена температурная за-

висимость выхода радиллюминесценции. Возникающие в

таком приближении трудности описаны нами в работах

Г64
температурное тушение люминесценции

при возбуждении уЗ- частицами не совпадает ни с одной

из кривых температурного тушения стационарной йото-

лшинесценции, измеренных при различной интенсивности

возбуждения; тушение р - люминесценции добавками ни-

келя не зависит от температуры,в то время как тушение

фотолюминесценции добавками М' является резкой функцией

температуры.

Из этих данных следует,что Ер является функцией

температуры, т.е. для каждой температуры существует

своя эквивалентная действию р -частиц интенсивность

фотовозбуждения.

Мы предположилисто физической причиной различной

температурной зависимости радиолюминесценции при возбуж-

дснии р - частицами и фотолюминесценции при стационарном

возбуждении является различие во временном режиме воз-

ет объяснить важные особенности радиолюминесценции

фосфора -отношение).
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буждения. При длительном р - возбуждении интенсивность

фиксировавшейся нами радиолюминесценции переставала

зависеть от времени, однако,этот установившийся режим

не является стационарным в строгом смысле слова. В

этом режиме люминесценция, возникающая в каждом треке

после прохождения ионизирующей частицы не является’ ста-

ционарной. Измеряемая “установившаяся” люминесценция

при постоянном действии р - источника является суммой

нестационарных свечений от всех треков, находящихся на

различных стадиях затухания.

В связи с этим нами детально исследованы электронно-

дырочные процессы при искровом возбуждении ( фотосцинтил-

ляции).Показано,в частности, что при моделировании темпе-

ратурной зависимости - сцинтилляций с помощью фото-

сцинтилляций не наблюдается такого большого различия в

эффективных плотностях возбуждения,какое наблюдалось,

например, в работе Галанина и Раевского при фотомодели-

ровании <Х- люминесценции с помощью стационарного фотовоз-

буждения. Таким образом, для правильного фотомоделирования

явления радиолюминесценции надо учитывать две особен-

ности этого явлении; объемную плотность генерации эле-

ктронно-дырочных пар и кратковременность действия каждой

ионизирующей частицы.
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Кинетика начальной стадии послесвечения 2/7<У -фос-

форов при нескольких фиксированных температурах изуча-

лась ранее в работах Толстого, Галанина и Беликовой,

Шионоя с сотрудниками и др.,однако,температурный интер-

вал влияния каждого конкретного вида электронных ловушек

не был исследован.

ЭЛЕКТРОННО-ДЫРОЧНЫЕ ПРОЦЕССЫ ПРИ

КРАТКОВРЕМЕННОМ ВОЗБУЖДЕНИИ :

ФОТО - И -СЦИНТИЛЛЯЦИИ

Нами подробно исследовано влияние различных

электронных и дырочных уровней захвата на амплитуду

и длительность затухания сцинтилляций цинксульфидных
о

фосфоров в интервале температур ( 90-500) К. Эта задача

решалась путем параллельного изучения температурного

хода фотосцинтилляций и кривых термовысвечивания, наи-

более просто и четко харах<териз^юнцах спектр уровней

захвата. Спектр уровней захвата варьировался введение?.’

в фосфоры разливных добавок (
,

0 ) И

изменением условий прокалки. Амплитуда и длительность

Фотосцинтилляций изучалась с помощью осциллографа С1-8А.

Для фосфоров 1п5-Ск и

1п8~-Си нами измерена температурная зависимость

амплитуды и времени затухания ( 7Г) фотосцинтилляций
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при импульсном возбуждении в области фундаментального

поглощения. Эксперименты показали,что зависимость Т'

от температуры не является монотонной. На кривой зави-

симости 77 (7 ) наблюдается один, иногда два мак-

симума. Максимум зависимости 6( Т ) наблюдается при

температуре на 100°-150° выше каждого пика термолюмине-

сценции.

Это соотношение позволяет легко выявлять ловушки,

Сопоставление кривых 6(7”) и 2~ ( Т) пока-

зало,что пик термолюминесценции и наблюдаемый на

100°-150° выше этого пика максимум зависимости Т (Т)
генетически связаны между собой,то есть, и тот и другой

обусловлены освобождением носителей с одних и тех же

уровней захвата. Установлено представляющее практичес-

кий интерес простое эмпирическое правило, позволяющее

по данному пику термолюминесценции ( Т
т

) указать

область температур ( ),в которой освобождающиеся

с соответствующих уровней захвата носители заряда эф-

фективно участвуют в начальной стадии затухания лю-

минесценции после кратковременного возбуждения. Пока-

зано,что
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существенные для сцинтилляционного процесса при данной

температуре. При комнатной температуре затухание фото-

сцинтилляций цинксульфидных фосфоров, прокаленных с

хлористыми плавнями,определяется освобождением элект-

ронов с коактиваторных центров захвата СИ.
С помощью амплитудного анализатора АИ-100 и ос-

циллографа Сl-11 измерялась температурная зависимость

амплитуды и длительности сцинтилляций под действием

ВОЗБУЖДЕНИЕ ПРИМЕСНЫХ ЦЕНТРОВ В

IпЗ - Ип БЫСТРЫМИ ФОТОЭЛЕКТРОНАМИ

При рассмотрении различных механизмов радиолюми-

несценции обычно предполагается,что прямое возбуждение

центров свечения самой ионизирующей частицей либо обра-

зующимися вторичными быстрыми электронами и дырками весь

(К - частиц. Эксперимент показал,что амплитуда и

длительность с<- сцинтилляции и при

большой интенсивности возбуждения в интервале 90°-450°К

от температуры практически не зависят. Отсюда делается

вывод,что при этих двух различных видах возбуждения

на начальных стадиях протекают одинаковые в качествен-

ном отношении электронно-дырочные процессы,главная осо-

бенность которых заключается в большой роли прямой из-

лучательной рекомбинации электронов на центрах свечения

без промежуточных локализаций электронов на ловушках.
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ма мало вероятно по сравнению с ” ооычными" механизма-

ми передачи энергии возбуждения к центрам свечения:

электронно-дырочным или экситонным. Однако оказалось,

что существуют такие фосфоры, в которых ударный меха-

низм возбуждения центров свечения существует и,более

того, повидимому, играет большую роль в возникновении

свечения таких фосфоров, например, при катодо- или

электролюминесценции.

Возбуждение примесных центров быстрыми фотоэлектро-

нами обнаружено нами совместно с Лущиком,Ильмасом и

Савихиной в фосфоре Iпs-Мп [**■].

ное,как и для других цинксульфидных фосфоров с малой

концентрацией активатора: 2/2 3- Си и IпЗ-
Фотонное умножение во всех этих фосфорах начинается при

~ //В\/ и объясняется ударной ионизацией основ-

В расоте [4] измерялись с помощьюI вакуумного моно-

хроматора СП-68 спектры возбуждения стационарной люми-

несценции в интервале энергии возбуждающих фотонов

5,7 е 16,7е1/ для серии фосфоров 1л5-Мп с

разной концентрацией марганца - от Ю“4
г/г до

8.10" 2
г/г.

Опыты показали,что для фосфоров 1пЗ-/Чп. с

малой концентрацией марганца размножение электронных

возбуждений,приводящее к фотонному умножению, происходит

примерно в том же интервале энергий возбуждающих фото-
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кого вещества. Возникающие при поглощении фотона боль-

шой энергии ( Л 9 II еИ) быстрые электроны

( дырки) имеют энергию, достаточную для образования

вторичных электронно-дырочных пар.

Однако для фосфоров 1.П.8 ~~ Мп. с большой

концентрацией Мп ( 10“5
г/г и больше) измерения пока-

зали,что фотонное умножение начинается не при с 11еУ
9

а при Л V 8 ? V ♦когда энергии электронов и

дырок, образующихся в результате поглощения фотона с

/IV
~ 7/Н/явно не достаточно для создания вторичных

электронно-дырочных пар. Отсюда был сделан вывод, что

в фосфорах 2/2 «У ~ Мп.
с большой концентрацией Мп.

при А У имеет место какой-то новый меха-

низм фотонного умножения.

. Дальнейшие эксперименты,описанные в раооте [41 пока-

зали что новый механизм фотонного умножения практически

безинерционен: наблюдается скачок интенсивности люмине-

сценции в момент включения возбуждающего света. В то же

время в фосфорах с малой концентрацией Мп по всему спект-

ру возбуждения свечение нарастает инерционно. В фосфорах

с большой концентрацией Мп при Л V < $6?1/ как ПР И

юмнатной температуре,так и при 90сК свечение нарастает

инерционно.Мгновенная компонента люминесценции сущест-

вует только в фосфорах 7.П 8 ~ МП. с больной

ю«центрапией Мп и только при возбуждении фотонами с
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Ло BеУ.

между электроном и дыркой приолизительно поровну.

Таким образом, носители тока имеют энергию 2-Зе|/,

чего не достаточно для ударного возбуждения ионов ос-

новного вещества,но как раз достаточно для возбуждения

ионов Мп++ ( энергия чистоэлектронного перехода в

ионе Мп++
в решетке

/-П.З
равна 2,21 еУ).

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Изложенные экспериментальные факты могут быть объяс

..
++

йены на базе представлений о возбуждении ионов Мп,

электронным ударом. При возбуждении фосфора 8~Пп

фотонами с Л V = 8 еУ только 3»7еИ расходует-

ся на перевод электрона из валентной зоны в зону про-

водимости.Остальная часть энергии - 4,3 е1/ делится

В итоге проведенного исследования мы приходим к

следующим представлениям о механизме радиолюмине-

сценции сцинтилляторов типа
.

Под воздействием о< - частиц в фосфоре создается

каскад вторичных электронов,которые генерируют боль-

шое количество электронно-дырочных пар. Дырки с боль-

шой эффективностью захватываются ионами активатора.

Электроны захватываются ионами и Л// .Часть элект-

ронов при больших объемных плотностях возбуждения в
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- треках непосредственно рекомбинирует с излуче-

нием с дырками на активаторе. Этот процесс дает быст-

рую,температуронезависящую и трудноуправляемую компо-

ненту о( - сцинтилляций.

При комнатной температуре значительный вклад в

медленную компонету - сцинтилляций дает освобожде-

ние электронов с ловушек
С7 и их рекомбинация с дыр-

ками на активаторе. Эта компонета радиолюминесценции

сильно зависит от многих факторов.

Рекомбинации дырок с электронами, захваченными

никелем,понижают выход синего свечения фосфора. Во(-

треках эффективно действует линейное тушение синего све-

чения серебра. В р - треках,кроме этого, начинает ( при

меньших объемных плотностях возбуждения) действовать

сверхлинейное тушение,связанное с тепловым выбросом

дырок с активаторных уровней в валентную зону. Повы-

шение температуры и концентрации никеля значительно

усиливает сверхлинейное тушение.

неорганических сцинтилляторов и позволяет оценить

возможности улучшения их сцинтилляционных характеристик.

Открываются интересные возможности для создания

принципиально новых видов счетчиков ядерных частиц и

квантов на основе механизма ударного возбуждения центров

Проведенное нами исследование фосфоров ЗпЗ — Ад
и К3~3 /вскрывает природу - отношения для
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свечения электронным ударом. Этому благоприятствуют

такие особенности этого механизма,как,например, высокий

энергетический выход превращения энергии быстрого элект

рона в кванты излучаемого света, а также принципиаль-

ная возможность влияния на этот механизм электричес-

ким полем.

Экспериментальные результаты,изложенные в настоящей

работе, опубликованы в виде статей [l-7] и доложены на

семинаре по радиационной физике и химии ( Рига,l964)и

на 1У Совещании по сцинтилляторам ( Харьков,l96s).
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