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ВВЕДЕНИЕ
Общая характеристика работы: Работа посвящена исследованию природы собственной люминесценции и экситон-фононному (ЭФ) взаимодействию в кристаллах KI, RbI, NaBr и KBr при воздействии низкотемпературной (100 К) одноосной упругой деформации.
Актуальность темы. Причиной собственной люминесценции щелочногалоидных кристаллов (ЩГК) является излучательная аннигиляция автолокализованных экситонов (АЛЭ), созданных под действием ионизирующего излучения. В ЩГК в отсутствии внешних факторов установлены главные закономерности АЛЭ: создание, релаксация, миграция и распад в регулярных узлах кристаллической решетки на излучения и первичные радиационные дефекты [1-4].
По современным представлениям структуре АЛЭ в ЩГК соответствует образование 
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- молекулу, расположенную в двух анионных узлах решетки и ориентированную по кристаллографическим осям <110> для гранецентрированных и <100> для объемноцентрированных кристаллов. В настоящее время, данная структура экситона делится на три типа: симметричная (on), слабо-асимметричная (weak-off), сильно-асимметричная (strong-off) конфигурации в зависимости от симметричного расположения двух галоидов, составляющих ядро АЛЭ [5]. Рассматриваемая конфигурация АЛЭ в решетке ионных кристаллов достаточно чувствительна к своему окружению, и поэтому, понижая симметрию решетки деформацией, предполагается целенаправленное влияние на структуру, релаксацию, миграцию и аннигиляцию самого АЛЭ. 

Ранее в качестве факторов понижающих симметрию решетки в ЩГК принимались анионные и катионные примеси различного размера, а также собственные вакансионные дефекты решетки, создаваемые пластической деформацией [1, с.25, 2, с.166, 3, с.18]. Установлено, что при создании АЛЭ в поле ди- и квартет вакансий главным возмущающим фактором является заряд вакансионного дефекта, а при их излучательной аннигиляции наибольшее возмущение вносит размер вакансионного дефекта [6].

Однако, эти закономерности были установлены в постдеформационном  состоянии кристаллической решетки в отсутствии постоянно действующего внешнего напряжения. В этом направлении недостаточно исследована излучательная релаксация электронных возбуждений (ЭВ) ЩГК в условиях приближенных к эксплуатации материалов. Наиболее приближенная и удовлетворяющая  этим требованиям является упругая одноосная деформация, постоянно действующая на кристалл при низких температурах. 

В экспериментах с использованием упругой деформации при 100 К обнаружено усиление собственной люминесценции кристаллов, которое было интерпретировано сокращением длины свободного пробега экситонов до автолокализации [7]. Теоретическое объяснение эффекта усиления люминесценции в ЩГК с использованием континуального приближения было дано в работе [8], суть которого заключалась в уменьшении потенциального барьера разделяющего квазисвободные и автолокализованные состояния экситонов. 
Однако, в температурном диапазоне (100 К) при котором наблюдается эффект усиления люминесценции отсутствует потенциальный барьер для автолокализации экситонов, и все экситоны существуют только в автолокализованном состоянии. Отсутствует однозначное объяснение эффекта усиления люминесценции АЛЭ при низкотемпературной упругой деформации, а также не установлено влияние низкотемпературной деформации на конфигурации АЛЭ в момент их излучательной аннигиляции. Отсутствуют эксперименты по температурному тушению люминесценции АЛЭ и экситон-фононном взаимодействию, позволяющим следить за каналами излучательной и безызлучательной аннигиляции АЛЭ.

В связи с этим исследование излучательной аннигиляции АЛЭ при непосредственном воздействии низкотемпературной одноосной деформации является актуальной проблемой в области физики конденсированного состояния и материаловедения для изменения процессов автолокализации экситонов в заданном направлении. 
Целью работы являлось изучение процессов люминесценции АЛЭ и экситон-фононного взаимодействия в ЩГК в условиях понижения симметрии решетки низкотемпературной одноосной упругой деформацией. 
Задачи диссертационной работы:
1. Создание экспериментальной установки по люминесцентной спектроскопии, позволяющей осуществлять низкотемпературную (100 К) одноосную деформацию ЩГК по кристаллографическим направлениям (100( и (110(.
2. Разработка экспериментального метода регистрации температурной зависимости люминесценции АЛЭ при низкотемпературной упругой деформации ЩГК.
3. Экспериментальное определение энергии активации решеточного барьера распада АЛЭ на радиационные дефекты в кристаллах KI, RbI, NaBr и KBr до и после деформации.
4. Вычисление частоты активных колебаний АЛЭ недеформированных и упругодеформированных кристаллах KI, RbI, NaBr и KBr.
5. Оценка значения параметра Хуанга-Риса в кристаллах KI, RbI, NaBr и KBr до и после деформации. 

Объектами исследования являются кристаллы KI, RbI, NaBr и KBr выращенные по технологии зонной плавки.
Предмет исследования – люминесценция АЛЭ и экситон-фононное взаимодействие кристаллов KI, RbI, NaBr и KBr при понижении симметрии решетки низкотемпературной одноосной упругой деформацией.
Методы исследования. Экспериментальные исследования проводились методом люминесцентной спектроскопии в широком спектральном (1,5-6,0 эВ) и температурном (100-300 К) интервалах.
Научная новизна заключается в том, что в работе впервые:

1. Экспериментально установлено, что при деформации кристаллов KI, RbI, NaBr и KBr по направлению <100> усиливается интенсивность люминесценции АЛЭ преимущественно с симметричной конфигурацией АЛЭ (III ( II ( I-типов), а в кристаллах KBr и CsI – по направлению <110> усиливается интенсивность люминесценции АЛЭ преимущественно с ассимметричной конфигурацией АЛЭ (I ( II-типов). 

2. Эффект усиления люминесценции АЛЭ с симметричной конфигурацией интерпретирован сжатием АЛЭ по его длине, а усиление люминесценции с асимметричной конфигурацией АЛЭ – растяжением АЛЭ при воздействии низкотемпературной упругой деформации.

3. При измерении температурной зависимости люминесценции АЛЭ в присутствии упругой деформации в решетке ЩГК установлено:

– увеличение энергии активации решеточного барьера распада АЛЭ на радиационные дефекты;
– сужение полос люминесценции АЛЭ;
– увеличение величины частоты активных колебаний АЛЭ;

– уменьшение значения параметра Хуанга-Риса. 

Основные положения, выносимые на защиту:

1. Влияние низкотемпературной одноосной упругой деформации на структуру АЛЭ, которая отражает собственную люминесценцию ЩГК: 

– деформация по кристаллографическому направлению (100( в кристаллах KI, RbI, NaBr и KBr усиливает люминесценцию АЛЭ с симметричной конфигурацией;

– деформация по кристаллографическому направлению (110( в кристаллах KBr и CsI усиливает люминесценцию АЛЭ с асимметричной конфигурацией.

2. Экспериментальный метод определения энергии активации решеточного барьера распада АЛЭ на радиационные дефекты, который позволяет интерпретировать эффект усиления люминесценции различных конфигураций АЛЭ в упругодеформированных ЩГК.
3. Ослабление экситон-фононного взаимодействия в упругодеформированных кристаллах KI, RbI и NaBr доказывается:

– увеличением значения энергии активации температурного тушения люминесценции АЛЭ;
– сужением полос излучения АЛЭ;
– увеличением величины частоты активных колебаний АЛЭ;

– уменьшением значения параметра Хуанга-Риса. 

Связь темы с планами научных работ. Диссертация выполнялась в соответствии с планами научно-исследовательских работ по программам фундаментальных исследований МОН РК: «Провести спектроскопические исследования механизмов образования точечных дефектов и их микроструктуры в ионно-диэлектрических системах при изменении симметрии решетки» (Ф.0312, 2003-2005, ГР №0103РК00422); «Управление люминесцентными свойствами широкозонных материалов с ограниченной размерностью при понижении симметрии решетки» (Ф.0354-09, 2006-2008, ГР №0106РК00142); «Исследование свойств наноструктурированных радиационных дефектов в ионно-диэлектрических материалах при понижении симметрии решетки в широком диапазоне температур» (Ф.0500, 2009-2011, ГР №0109РК00478).
Теоретическая и практическая значимость. Разработанный нами метод низкотемпературной одноосной упругой деформации прямого воздействия на излучательную аннигиляцию АЛЭ в ЩГК имеет важное значение для поиска быстродействующих сцинтилляционных детекторов, действие которых основано на собственной люминесценции кристаллов без трансформации ЭВ на примеси, используемые в ныне существующих детекторах.

Достоверность полученных в диссертации результатов и обоснованность научных положений подтверждается большим объемом экспериментальных результатов и их согласованностью с фундаментальными положениями физики конденсированного состояния, а также применением современных экспериментальных методов люминесцентной спектроскопии в автоматизированном режиме регистрации спектров.

Личный вклад автора. Диссертационная работа является результатом многолетнего труда автора в лаборатории ионных кристаллов Актюбинского государственного педагогического института. Использованные в диссертации и опубликованные в соавторстве результаты были получены в совместной работе при личном участии автора. Анализ полученных экспериментальных результатов и выводы работы выполнены совместно с научным руководителем.

Апробация работы. Основные результаты исследований были доложены и обсуждены на следующих конференциях: 8-th Intern. сonf. Solid state physics (Almaty-2004), 24th Intern. сonf. on low temperature physics (Orlando, USA-2005),  5-ой Межд. конф. «Современные достижения физики и фундаментальное физическое образование» (Алматы- 2007), 13th & 14th Intern. сonf. on Radiation Physics and Chemistry of Inorganic Materials (Tomsk-2006, Astana-2009), The 6th Intern. сonf. Modern problems of nuclear physics (Tashkent-2006), 7-й Межд. конф. по Ядерной и радиационной физики (Алматы-2009), XIII Симпозиум Феофилова по спектроскопии кристаллов, активированных ионами редкоземельных и переходных металлов (Иркутск-2007), 7th Intern. сonf. on luminescent defectors and transformers of ionizing radiation, Lumdetr (Krakow-2009).
Публикации. По материалам диссертации опубликовано 20 работ, из них 11 статей в изданиях, рекомендованных Комитетом по контролю в сфере образования и науки и 9 тезисов докладов на Международных конференциях.

Структура и объем диссертации. Диссертация состоит из введения, четырех разделов, заключения и списка литературы. Общий объем диссертации – 114 страниц, 4 таблицы, 39 рисунков и библиография, содержащая 135 наименований.
ОСНОВНАЯ ЧАСТЬ
Введение посвящено актуальности темы, степени изученности релаксации электронных возбуждений щелочногалоидных кристаллов, изложению цели и задач исследования, практической значимости и новизне, формулировке основных защищаемых положений. Указана связь темы диссертации с программами фундаментальных исследований МОН РК, приведены сведения об апробациях и публикациях результатов работ, структуре и объеме диссертации.  

В первом разделе дан обзор литературы об экситонном механизме люминесценции в ЩГК. Представлены основные закономерности создания и релаксации низкоэнергетических анионных экситонов в регулярных узлах решетки. Обсуждено современное представление о структуре АЛЭ, имеющих симметричную, слабо-асимметричную и сильно-асимметричную конфигурации при излучательной релаксации. Упомянуто, что исследование температурной зависимости интенсивности люминесценции АЛЭ в ЩГК позволяет оценить высоту барьера разделяющего излучательный и безызлучательный каналы распада АЛЭ.
Приведены основные сведения о создании и излучательной релаксации ЭВ, локализованных около катионов - гомологов малого радиуса и вакансионных дефектов, созданных пластической деформацией, которые влияют на понижение симметрии решетки ЩГК. Главным возмущающим фактором при создании околодефектных ЭВ является заряд, а при их излучательной релаксации – размер вакансионного дефекта. 
Показано влияние упругой деформации на люминесцентные характеристики АЛЭ в кристаллах KI, RbI, NaBr и KBr. Объяснение зарегистрированного эффекта было связано с изменение миграционных процессов нерелаксированных экситонов из-за сокращения длины свободного пробега до их автолокализации или с уменьшением потенциального барьера между квазисвободными и автолокализованными состояниями экситонов, что является причиной увеличения вероятности автолокализации свободных экситонов.
Во втором разделе детально описаны: люминесцентная установка с диапазоном регистрации спектров 6,0-1,5 эВ, необходимым для измерения спектров излучательной релаксации АЛЭ в ЩГК; конструкция криостата, с помощью которого осуществлялась низкотемпературная (100 К) одноосная деформация кристаллов в глубоком техническом вакууме; методы выращивания и очистки ЩГК. 
Люминесцентная установка позволяет при 100 К регистрировать спектры рентгено- (РЛ), туннельной, термостимулированной люминесценции (ТСЛ) и интегральные излучения ТСЛ. Спектральный диапазон установки обеспечивается монохроматором МСД-2 в автоматическом режиме с пульта управления со средними скоростями до 20 нм/с. В качестве ионизирующего излучения служили Х-лучи от установки РУП-120, работающей в режиме 120 кВ, 5 мА. 
Эксперименты проводились на зонноочищенных кристаллах KI, RbI, NaBr и KBr выращенные в Институте физики Тартуского университета (Эстония) и в Томском политехническом университете (Россия). 
В третьем разделе рассматривается люминесценция АЛЭ в кристаллах KI, RbI, NaBr и KBr при низкотемпературной деформации.
Путем изменения ближайшего окружения вокруг АЛЭ с помощью метода одноосной деформации, можно повлиять на процессы создания, миграции и автолокализации экситона, которые крайне чувствительны к симметричному расположению кристаллообразующих частиц. Следовательно, возникает вопрос, каким образом может повлиять направленная одноосная деформация, понижающая симметрию решетки, на различные конфигурации АЛЭ в ЩГК при их излучательной аннигиляции. 
На рисунке 1 приведены спектры РЛ кристалла KBr при 100 К до (1) и при низкотемпературной деформации по кристаллографическим направлениям (100( и <110>. Пунктирными линиями отмечена ориентировочная спектральная область для трех типов АЛЭ, согласно значениям относительного стоксового сдвига - 
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. Спектр РЛ кристалла KBr содержит две полосы: ( (4,42 эВ) и ( (2,27 эВ), соотношение интенсивностей которых изменяется после воздействия низкотемпературного сжатия. Как видно, из кривой 2 (рисунок 1), что в упругодеформированном по кристаллографическому направлению (100( кристалле KBr увеличение интенсивности (-полосы (on) значительно превышает рост интенсивности (-свечения (strong off).
В спектре РЛ упругодеформированного кристалла KI состоящего из трех полос: ( (4,17 эВ), ( (3,3 эВ) и Ех (3,02 эВ), зафиксировано превращение Ех-свечения в (-люминесценцию.
Аналогичный эффект перераспределения полос свечения между strong off (() и weak off (Ех)-центрами обнаружен также в спектрах РЛ кристалла RbI при низкотемпературной одноосной деформации. Спектр РЛ кристалла RbI состоит также из трех полос: ( (3,89 эВ), Ех (3,1 эВ) и ( (2,3 эВ), соотношение интенсивностей которых также изменяется в зависимости от степени низкотемпературного сжатия. В кристалле RbI с ростом степени относительной одноосной деформации интенсивность (-свечения постепенно уменьшается, а взамен этого интенсивность Ех -свечения возрастает.

Возникающее вначале противоречие в перераспределении полос свечения между (-, Ех – свечениями в кристаллах KI и RbI, легко снимается при учитывании конфигураций Ех - и (-свечения в кристаллах KI и RbI: в кристалле RbI (-свечение относится к структуре strong off и по спектральному составу находится в низкоэнергетической части спектра излучения относительно Ех –свечения. В кристалле  KI именно Ех - свечение к структуре strong off.   

В кристаллах NaBr существует только конфигурация АЛЭ одного типа (on-центр). Поэтому одноосная деформация только усиливает их интенсивность. 

Таким образом, анализируя перераспределения спектров излучения кристаллов KBr, KI, RbI и NaBr, мы пришли к выводу, что одноосная деформация по направлению <100> эффективно действует в направлении, приводящему асимметричный АЛЭ в симметричную конфигурацию (strong (weak (on).

Если осуществить одноосное сжатие кристаллов KBr по кристаллографическому направлению <110>, то происходит обратный эффект (кр. 3, рисунок 1). Видно, что и в этом случае четко выражен эффект усиления свечения АЛЭ. Однако, при деформации по направлению <100> доминирующим свечением является (- люминесценция (4,42 эВ), а при низкотемпературной одноосной деформации по направлению <110>, доминирующим свечением является излучение с максимумом 2,95 эВ с большим относительным стоксовым сдвигом (
[image: image4.wmf]0
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(0,56), характерное для АЛЭ с сильно-асимметричной конфигурацией (кр. 3, рисунок 1). Отметим, что в отсутствии деформации в спектре РЛ кристалла KBr, кроме собственной (- и (-люминесценций, дополнительных полос излучения не было зарегистрировано (кр.1, рисунок 1). Поскольку данное излучение характерно для собственной решетки кристалла, то разумно объяснить его появление как результат действия упругой деформации на различные конфигурации АЛЭ.
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1 – до деформации; 
2 – при одноосном сжатии по направлению <100>; 
3 – при одноосном сжатии по направлению <110>; 
4 – после снятия одноосного сжатия.
Рисунок 1 - Спектры рентгенолюминесценции кристаллов KBr при 100 К до и при низкотемпературной деформации (( (1,5 %)
После снятия при температуре 100 К деформации интенсивность при 2,95 эВ резко уменьшается и остается всего лишь 10 % интенсивности (кр. 4, рисунок 1). Если снова возобновить значения деформации, то практически полностью восстанавливаются прежние значения интенсивности, как (-свечения, так и люминесценции при 2,95 эВ (кр. 3, рисунок 1), что однозначно связано с направленной упругой деформацией, а не с вакансионными дефектами решетки.
Таким образом, при низкотемпературной одноосной деформации по направлению <100> кристаллов KI, RbI, NaBr и KBr происходит перераспределение интенсивности люминесценции в пользу симметричной конфигурации, а при деформации по направлению <110> кристаллов – наоборот, в пользу асимметричной конфигурации АЛЭ.  
Объяснить эффект усиления интенсивности люминесценции АЛЭ кристаллов KI, RbI, NaBr и KBr при понижении симметрии решетки ЩГК низкотемпературной одноосной деформацией можно оценивая энергию активации температурного тушения люминесценции АЛЭ ЩГК в отсутствии и при низкотемпературном одноосном сжатии. 

Регистрируя зависимость РЛ от температуры, можно судить о вероятностях безызлучательной аннигиляции экситонов, и по наклону прямой 
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 определить энергию активации безызлучательного перехода при упругой деформации решетки.
Нами была измерена температурная зависимость спектра РЛ АЛЭ кристалла KI до и после низкотемпературной деформации (рисунок 2). Были получены значения энергии активации π-люминесценции до деформации ε=132 мэВ (корреляция R=0,959), а после деформации ε=169 мэВ (корреляция R=0,965, рисунок 2 б, таблица 1). Для σ-люминесценции значения энергии активации до и после воздействия напряжения соответственно равны ε=47,3 мэВ (корреляция R=0,952) и ε=81 мэВ (корреляция R=0,961). Это дает возможность утверждать, что увеличивается высота барьера, разделяющего каналы излучательного и радиационного дефектообразования на 
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=37 мэВ для π-люминесценции и на 
[image: image9.wmf]e

D

=33,7 мэВ для σ-люминесценции кристалла KI. Причем в указанном интервале температур в KI начинает расти эффективность образования F – центров.
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а – температурная зависимость интенсивности π-люминесценции; 

б – спектры интенсивности π-люминесценции, построенной в координатах Аррениуса.

Рисунок 2 – Температурная зависимость π -люминесценции АЛЭ в кристалле KI до (1) и при низкотемпературной (100 К) одноосной деформации (2)
По аналогичной методике до и после низкотемпературной деформации были определены значения энергии активации тушения интенсивности ( - люминесценции АЛЭ в кристаллах RbI, NaBr и KBr (таблица 1). В принципе значение ( для недеформированного кристалла KBr изначально невелико, всего 26 мэВ, и после деформации 33 мэВ. Предполагается, что в KBr при низкотемпературной одноосной деформации эффективность создания радиационных дефектов (F-центров) остается без изменения. 

Таблица 1 – Положения максимума полосы излучения и энергия активации температурного тушения люминесценции АЛЭ в кристаллах KI, RbI, NaBr и KBr по [4, с. 151]. В скобках значения (, полученные автором данного исследования 
	Кристалл
	KI
	RbI
	NaBr
	KBr

	Maксимум полосы излучения АЛЭ (эВ)
	3,31
	4,16
	3,89
	4,62
	4,42

	Энергия активации ((), мэВ
	до деформации
	132 
(132)
	46,2 (47,3)
	43 (44,3)
	160 (154,7)
	23 
(26)

	
	после деформации
	(169)
	(81)
	(113,2)
	(192,7)
	(33)


Экспериментальные результаты при низкотемпературной одноосной деформации показывают, что для кристалла KBr, энергия активации безызлучательных переходов АЛЭ существенно не изменяется; для остальных кристаллов (KI, RbI, NaBr) резко увеличиваются значения энергии активации безызлучательной аннигиляции экситонов (таблица 1).

Из вышесказанного следует, что эффект увеличения собственной люминесценции ЩГК при низкотемпературной деформации связан с увеличением решеточного барьера, разделяющего каналы излучательного и радиационного дефектообразования АЛЭ. 

Четвертый раздел посвящен экситон-фононному взаимодействию в кристаллах KI, RbI, NaBr и KBr при низкотемпературной упругой деформации.
Из экспериментальных результатов было получено, что полуширина полосы излучения АЛЭ в кристаллах KI, RbI, NaBr и KBr зависит от степени относительной деформации. Продемонстрировано уменьшение полуширины полосы излучения АЛЭ при фиксированной температуре (100 К) для упругодеформированных кристаллов.
Известно, что спектральные характеристики АЛЭ в ЩГК хорошо описываются в одноосцилляторном гармоническом приближении. Поэтому естественным является стремление объяснить в рамках этого приближения вызываемые упругой деформацией изменения спектральных характеристик и использовать их в свою очередь для получения дополнительной информации о параметрах потенциальных кривых АЛЭ в ЩГК.

В гармоническом приближении зависимость ширины оптической полосы от температуры описывается формулой [9]: 
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 – значение ширины полосы излучения на ее полувысоте при температуре 
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 – полуширина полосы излучения при предельно низких температурах; 
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 – частота активных колебаний АЛЭ. В пределах высоких температур 
[image: image15.wmf](

)

kT

<<

w

h

 полуширины растут пропорционально 
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Каждому электронному состоянию центра сопоставляется гармонический осциллятор со своей частотой и своей равновесной координатой. Адиабатические потенциалы в этом приближении представляют собой параболы, имеющие для различных электронных состояний разные положения минимума. В работе [9, с. 2822] вычислены значения частот активных колебаний экситонов для π(3,31 эВ)- и σ(4,16 эВ)-свечений кристалла KI до воздействия гидростатического сжатия. Причем, как было отмечено авторами, значение частоты π-люминесценции значительно меньше частоты для σ-люминесценции.
Нами были получены значения частоты активных колебаний АЛЭ 
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=1,82.1013 с-1 π- и σ-люминесценции кристалла KI. Далее нами была исследована аналогичная зависимость после воздействия низкотемпературной одноосной деформации. Такая зависимость ранее не исследовалась. Были найдены следующие значения частот активных колебаний АЛЭ 
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=7,63.1012 с-1 и 
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=2,23.1013 с-1 для π- и σ- полос излучения, соответственно. Изменения частот свидетельствует об изменении вида адиабатической потенциальной кривой возбужденного состояния. На рисунке 3 сплошной линией представлена функция 
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. Порядок хорошо соответствует экспериментальным точкам. По аналогичной методике были вычислены значения частот активных колебаний АЛЭ до и после низкотемпературной упругой деформации в кристаллах RbI, NaBr и KBr (рисунок 3, таблица 2).
Знание частот активных колебаний АЛЭ, актуальных в ЭФ взаимодействии, и величин стоксовых потерь позволяет оценить параметр Хуанга-Риса. Названный параметр с одной стороны характеризует ЭФ взаимодействие, так как показывает количество фононов, рождающихся при одном излучательном электронно-колебательном переходе, с другой стороны характеризует степень локализации волновой функции.
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Рисунок 3 – Температурные зависимости полуширины полос излучения кристаллов KI, NaBr и RbI до (1) и после низкотемпературной деформации (2)
Таблица 2 – Спектральные характеристики кристаллов KI, RbI, NaBr и KBr [9, с. 2822]. В скобках значения, полученные автором данного исследования 
	Кристалл
	KI
	RbI
	NaBr
	KBr

	Maксимум полосы излучения АЛЭ (эВ)
	3,31
	4,16
	3,89
	4,62
	4,42

	Полуширина, эВ

(при100 К)
	до деформации
	0,63 
(0,63)
	(0,44)
	(0,47)
	0,55 
(0,55)
	(0,57)

	
	после деформации
	(0,6)
	(0,42)
	(0,44)
	(0,52)
	(0,564)

	Частота активных колебаний АЛЭ, с-1
	до деформации
	7,2.1012 (7,19.1012)
	1,8.1013 (1,82.1013)
	(1,19.1013)
	(2,20.1013)
	(1,89.1013)

	
	после деформации
	(7,63.1012)
	(2,23.1013)
	(1,44.1013)
	(2,76.1013)
	(1,93.1013)

	Параметр Хуанга-Риса 
	до деформации
	(540)
	(141)
	(233)
	(142)
	(185)

	
	после деформации
	(509)
	(115)
	(193)
	(113)
	(181)


Значение данного параметра π-люминесценции кристалла KI до деформации равно 540, а после приложения низкотемпературного одноосного напряжения – 509; для σ-люминесценции значения указанного параметра соответственно равны 141 и 115 (таблица 2). В кристалле KI подвергнутому одноосному низкотемпературному напряжению параметр Хуанга-Риса уменьшается, что указывает на увеличение величины частоты активных колебаний. Разница между параметрами Хуанга-Риса до деформации и после приложения напряжения равна 
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=31 и 
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=26, т.е. получается, что после воздействия деформации при 100 К количество фононов испускаемых кристаллом в одном электронно-колебательном акте в виде π- и (-люминесценции уменьшается на 31 и 26, соответственно. Это также объясняет резкое увеличение интенсивности π- и (-люминесценции в кристалле KI после воздействия упругой деформации.

В кристалле RbI значение параметра Хуанга-Риса (-люминесценции до и после низкотемпературной деформации соответственно равно 233 и 193. В кристалле NaBr также происходит уменьшение указанного параметра с величины 142 до 113. Однако в кристалле KBr величина параметра Хуанга-Риса до деформации при 100 К равна 185, а после – 181 (таблица 2).

Полученные результаты согласуются с тем, что низкотемпературная одноосная деформация оказывает существенное влияние на формирование люминесценции АЛЭ. Если бы наличие деформации не оказывало бы влияния на строение АЛЭ, различия в динамических характеристиках образцов были бы менее существенными. Кроме того, не претерпели бы существенные качественные изменения сами оптические спектры. 

Таким образом, понижение симметрии ЩГК при низкотемпературной одноосной деформации приводит к увеличению частоты активных колебаний экситонов, которое свидетельствует об ослаблении экситон-фононного взаимодействия приводящее к увеличению вероятности излучательной аннигиляции экситонов, что и подтверждается экспериментальными данными.
ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Краткие выводы по результатам диссертационных исследований: 

1. Экспериментально установлено, что при деформации кристаллов KI, RbI, NaBr и KBr по направлению <100> усиливается интенсивность люминесценции АЛЭ преимущественно с симметричной конфигурацией, что было интерпретировано сжатием АЛЭ по его длине при деформации.

2. Экспериментально установлено, что при деформации кристаллов KBr и CsI по направлению <110> усиливается интенсивность люминесценции АЛЭ преимущественно с ассимметричной конфигурацией, что было интерпретировано растяжением между компонентами АЛЭ при деформации. 

3. Разработана экспериментальная методика по определению энергии активации между каналами излучательной и безызлучательной аннигиляции АЛЭ в ЩГК, суть которой заключается в регистрации температурной зависимости люминесценции АЛЭ в отсутствии и при воздействии низкотемпературной упругой деформации. Установлено увеличение значения энергии активации температурного тушения люминесценции АЛЭ в кристаллах KBr ( NaBr ( RbI ( KI после воздействия низкотемпературной деформации.

4. Увеличение выхода собственной люминесценции кристаллов интерпретировано ростом высоты потенциального барьера, уменьшающего вероятность радиационного дефектообразования при распаде АЛЭ. 

5. На основании увеличения энергии активации температурного тушения люминесценции АЛЭ, сужения полос излучения АЛЭ, увеличения частоты активных колебаний АЛЭ, уменьшения параметра Хуанга-Риса доказывается ослабление экситон-фононного взаимодействия в упругодеформированных кристаллах KI, RbI и NaBr.
Оценка полноты решений поставленных задач. Поставленные в работе задачи выполнены в полном объеме, проведены все намеченные экспериментальные работы и сравнительный анализ полученных результатов.  

Рекомендации по конкретному использованию результатов исследований. Полученные экспериментальные результаты могут быть использованы при разработке быстродействующих сцинтилляционных детекторов, действие которых основано на собственной люминесценции кристаллов без трансформации электронных возбуждений на примеси.
Оценка научного уровня выполненной работы в сравнении с лучшими достижениями в данной области. Высокий научный уровень выполненной работы обеспечивается тем, что полученные результаты опубликованы в реферируемых международных журналах, рейтинговых отечественных изданиях, обсуждены на конференциях, проведенных в СНГ и дальнем зарубежье.
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Мясникова Людмила Николаевна
Төменгі температуралық бірості серпімді деформация әсерінен KI, RbI, NaBr және KBr кристалдарындағы люминесценция мен экситон-фонондық әсерлесу

01.04.07- конденсияланған күй физикасы мамандығы бойынша физика-математика ғылымдарының кандидаты ғылыми дәрежесіне алуға арналған диссертацияның авторефератына

ТҮЙІН

Жұмыстың жалпы сипаттамасы: Диссертация төменгі температуралық (100 К) бірості серпімді деформация әсерінен KI, RbI, NaBr және KBr кристалдарындағы люминесценция мен экситон-фонондық әсерлесулердің табиғатын зерттеуге арналған.

Жұмыстың мақсаты: Сілтілігалоидты кристалдардың решетка симметриясы төменгі температуралық (100 К) бірості серпімді деформация әсерінен төмендеген жағдайда олардың меншікті сәуле шығару мен экситон-фонондық әсерлесулердің физикалық негізін тағайындау.

Зерттеу объектісі: Қоспалардан өте тазаланған KI, RbI, NaBr және KBr кристалдарында меншікті сәуле шығару құбылысын төменгі температуралық бірості серпімді деформация жағдайында зерттеу. Кристалдар жоғары технология тазалау әдістері негізінде Тарту университетінің физика институтында (Эстония) және Томскінің политехникалық университетінде өсірілген (Ресей). 
Зерттеу әдісі: Эксперименттік зерттеулер люминесценттік спектроскопия әдісі негізінде өте кең спектралды (1,5-6,0 эВ)  және температуралық (100-300 К) аймақта зерттелді.

Жұмыстың негізі нәтижелері: 

Диссертациялық жұмыстың эксперименттік нәтижелері төменгі температуралық (100 К) бірості серпімді деформация әсерінен KI, RbI, NaBr және KBr кристалдарындағы люминесценция мен экситон-фонондық әсерлесулердің төмендегі басты заңдылықтарын тағайындады: 
– KI, RbI, NaBr и KBr кристалдарын деформацияның шамасы <100> бағытында өскен сайын симметрияланған экситондардың (strong ( weak ( on немесе III ( II ( I - түрлері) сәуле шығаруының күшеюі эксперимент нәтижесінде тіркелді.

– KI, RbI, NaBr и KBr кристалдарын деформацияның шамасы <110> бағытында өскен сайын ассимметрияланған экситондардың (on ( weak немесе I ( II - түрлері) сәуле шығаруының күшеюі эксперимент нәтижесінде тіркелді.
– Симметриялы экситондардың сәуле шығаруының күшею құбылысы оларға деформация бойлай әсер еткенде, ал ассимметриялы экситондардың сәуле шығаруының күшею құбылысы оларға деформация созыла әсер еткенде болатындығы дәлелденді.
– Экситондардың сәуле шығара немесе радиациялық ақауларға ыдырау күйлерінің арасындағы потенциядық бөгет энергиясын анықтайтын эксперименттік әдіс ойлап табылды. Бұл әдістің мәні сілтілігалоидты кристалдарда экситондардың сәуле шығаруының температураға тәуелділігі кристалға серпімді деформацияның әсер еткен жағдайда және әсері жоқ жағдайда тіркеу болып табылады.
– Экситондардың сәуле шығару құбылысының температураға тәуелділігінен деформация әсерінен потенциядық бөгет ((() энергиясының өсетіндігі тағайындалды. KBr (( үшін: ((=7 мэВ) ( NaBr ((, ( үшін: ((=38 мэВ) ( RbI (( үшін: ((=68,9 мэВ) (KI (( үшін: ((=37 мэВ; ( үшін: ((=33,7 мэВ). 
– Кристалдардың меншікті сәуле шығаруының күшеюі экситондардың радиациялық ақауларға ыдырау күйінің потенциядық энергиясының өсуімен түсіндіріледі.

– Төменгі температурада (100 К) серпімді деформация әсерінен экситондардың сәуле шығару жолақтарының ені ((Н) жіңішкеретіндігі тағайындалды. KI (( үшін: (Н=0,03 эВ; ( үшін:  (Н=0,02 эВ), RbI (( үшін: (Н=0,03 эВ), NaBr ((, ( үшін: (Н=0,03 эВ) және KBr (( үшін: (Н=0,006 эВ).

– Серпімді деформация әсерінен экситондардың тербеліс жиеліктерінің өсетіндігі ((() тағайындалды. KI (( үшін: ((=0,44.1012 с-1; ( үшін: ((=0,41.1013 с-1), RbI (( үшін: ((=0,25.1013 с-1), NaBr ((, ( үшін: ((=0,56.1013 с-1) және KBr (( үшін: ((=0,04.1013 с-1).

– Серпімді деформация әсерінен кристалдарда Хуанг-Рис шамасының  азаятындығы ((S) тағайындалды. KI (( үшін: (S=31; ( үшін: (S=26), RbI (для ( үшін: (S=40), NaBr (для (, ( үшін: (S=29) және KBr (для (: (S=4).
–Экситондардың сәуле шығару құбылысының температураға тәуелділігінен потенциядық бөгет ((() энергиясының өсетіндігі, экситондардың сәуле шығару жолақтарының ені ((Н) жіңішкеретіндігі, экситондардың тербеліс жиеліктерінің өсетіндігі ((() және Хуанг-Рис шамасының азаятындығы ((S) деформация әсерінен KI, RbI и NaBr кристалдарында экситон-фонондық әсерлесудің бәсеңдейтіндігі тағайындалды. 
Апробация: диссертациядағы алынған нәтижелер бойынша 30 ғылыми еңбек жарық көрген, олардың 11-і Қазақстан Республикасы Білім және ғылым министрлігінің білім және ғылым саласында бақылау комитеті ұсынған басылымдардағы мақалалар және 19-ы халықаралық конференциялардың  тезистері мен материалдары. Жарияланымдардың ішінде 6 мақала импакт-факторлы әлемдік ғылыми басылымдарда жарық көрді.

Теориялық және практикалық мәні: Сілтілігалоидты кристалдардағы экситондардың сәуле шығару құбылысына тікелей әсер ететін төменгі температуралық серпімді деформация тәсілі өте шапшаң жұмыс істейтін, ең бастысы экситондардың энергиясын қоспаларға тасымалдау арқылы емес, керісінше меншікті сәуле шығаруға негізделген сцинтилляторды табуда мәні зор. 
Lyudmila N. Myasnikova
The luminescence and exciton-phonon interaction in KI, RbI, NaBr and KBr  crystals at low temperature uniaxial elastic stress
01.04.07 – Solid State Physics

The Abstract of Dissertation for the Search a Scientific Degree of the Candidate of Physics-Mathematics Sciences

The general description of the work: The work is devoted to the research of the nature of the intrinsic luminescence and exciton-phonon interaction in KI, RbI, NaBr and KBr crystals at the influence of low temperature (100 K) uniaxial elastic stress.

The goal of the work: The development of physical basis of the luminescence of self-trapped excitons (STE) and exciton-phonon interaction in alkali halide crystals in the conditions of lowered lattice symmetry by uniaxial elastic stress. 

The research objects: The research of intrinsic luminescence of zone-purified KI, RbI, NaBr and KBr crystals, which lattice symmetry is lowered by uniaxial elastic stress. KI, RbI, NaBr and KBr crystals were grown on the basis of zone-purified technology at the Institute of Tartu University (Estonia) and Tomsk Polytechnic University (Russia).

The research methods: The experimental research was carried out using the luminescence spectroscopy method in wide spectral (1.5-6.0 eV) and temperature (100-300 K) ranges. 

The main results of the work: The obtained experimental results of the dissertation work allow to determine the following mechanisms of luminescence and exciton-phonon interaction in KI, RbI, NaBr and KBr crystals at low temperature uniaxial elastic stress:

– It is experimentally established that at different deformation degrees of KI, RbI, NaBr and KBr crystals along <100> direction the luminescence intensity of self trapped excitons increases, mainly of those with symmetric configuration (strong ( weak ( on or III ( II ( I-types).
– It is experimentally established that at different deformation degrees of KBr and CsI crystals along <110> direction the luminescence intensity of self trapped excitons increases, mainly of those with asymmetric configuration (on ( weak or I ( II-types). 
– The effect of luminescence’s amplification of self-trapped excitons with symmetric configuration is explained by the compression of self-trapped exciton along its length, and the luminescence’s amplification with asymmetric configuration - by self-trapped exciton stretching at the influence of low temperature uniaxial elastic stress.

– The experimental method for the determination of the activation energy between channels of radiative and non-radiative annihilation of self-trapped excitons in alkali halide crystals was worked out. The principle of method lies in the registration the temperature dependence of self-trapped excitons’ luminescence with and without the influence of low temperature uniaxial elastic stress.

– The activation energy of temperature luminescence quenching of self-trapped excitons was determined in crystals: KBr (for (: ((=7 meV) ( NaBr (for (, (: ((=38 meV) ( RbI (for (: ((=68.9 meV) ( KI (for (: ((=37 meV; for (: ((=33.7 meV). The energy values reflect the potential barrier separating radiative and non-radiative decay channels of self-trapped excitons.
– The output increase of the crystals’ intrinsic luminescence is explained by the potential barrier’s growth. The potential barrier decreases the probability of radiative defect creation at the STE decay.
– The decrease of emission halfwidth ((Н) for self-trapped excitons at fixed temperature (100K) for elastic stressed crystals was experimentally determined: KI (for (: (Н=0.03 eV; for (: (Н=0.02 eV), RbI (for (: (Н=0.03 eV), NaBr (for (, (: (Н=0.03 eV), KBr (for (: (Н=0.006 eV).

– The frequency increase of active fluctuations of self-trapped excitons in elastic stressed crystals was experimentally determined: KI (for (: ((=0.44.1012 s-1; for (: ((=0.41.1013 s-1), RbI (for (: ((=0.25.1013 s-1), NaBr (for (, (: ((=0.56.1013 s-1), KBr (for (: ((=0.04.1013 s-1).
– The decrease of Huang-Rhys parameter in elastic stressed crystals was experimentally determined: KI (for (: (S=31; для (: (S=26), RbI (for (: (S=40), NaBr (for (, (: (S=29), KBr (for (: (S=4).

– On the basis of the increase of activation energy of temperature luminescence quenching, emission band contraction of self-trapped excitons, frequency increase of active fluctuations of self-trapped excitons, decrease of Huang-Rhys parameter the attenuation of exciton-phonon interaction in elastic stressed KI, RbI and NaBr crystals is established.

The approbation: 30 scientific works were published on the dissertation’s materials; 11 of which are in the journals recommended by the Committee Control in the Sphere of Education and Science of the Ministry of Education and Science of the Republic of Kazakhstan and 19 are in the abstracts of international conferences; 6 works are in the journals that have high impact-factor.

The theoretical and practical value: The worked out method of low temperature uniaxial elastic stress of direct influence on radiative annihilation of STE is of a great importance for the search of fast-response scintillation detectors. The principle of their performance is based on the crystal intrinsic luminescence without transformation of the electronic excitations on the impurities, used in currently used detectors. 
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