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Запропонована кінетична модель процесу формування точкового дефекту внаслідок релаксації 
електронних збуджень в конденсованих системах. Проведений аналіз дозових кривих 
інтенсивності смуг люмінесценції в кристалах інертних елементів. Одержані значення характери-
стичних кінетичних констант добре узгоджуються з відомою ієрархією процесів релаксації елек-
тронних збуджень. 
 
Kinetic model for the process of point defect formation induced by electronic excitation relaxation in 
condensed systems is proposed. The analysis of dose curves of intensity of noble crystal luminescence 
bands was made. The determined characteristic kinetic constants are found to be in good agreement with 
known hierarchy of electronic excitation relaxation processes. 

 
Вступ. Серед численних технологій обробки матеріалів однією з  

найбільш гнучких та адаптовуваних є радіаційна технологія модифікації кри-
сталічної структури опроміненням струменями частинок з низькими енергія-
ми [1]. Нагальність інтеграції до сучасного виробництва цієї технології пот-
ребує розробки дистанційних неруйнуючих безперервних аналітичних мето-
дів контролю відповідних технологічних процесів. У той же час проблема кі-
нетичного контролю модифікації складу й мікроскопічної структури речовин 
є однією із центральних проблем аналітичної хімії твердого тіла [2]. Особли-
во слід відзначити клас ван-дер-ваальсових кристалів, серед яких модельни-
ми є атомарні кристали інертних елементів, технологічне використання яких 
наразі тільки починається, але спектроскопічні характеристики радіаційно-
індукованих процесів у яких вже досить докладно досліджені [3]. У поперед-
ніх публікаціях були описані люмінесцентні смуги, що використовувались 
для аналізу [4] (рис. 1), детальна схема установки для вирощування та дослі-
дження кріокристалів [5], та кінетична модель накопичення дефектів внаслі-
док автолокалізації екситонів [6]. 

В статті пропонується аналітичний кінетичний метод контролю процесу 
утворення точкових дефектів, що індуковані локалізацією електронних  
збуджень, та наводиться застосування цього методу для модельної систе- 
ми – ван-дер-ваальсових атомарних кріокристалів інертних елементів. 
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Рис. 1. Люмінесценція атомарних кріокристалів та внутрішня структура смуг 

 
Математична модель. Процес утворення та накопичення точкових де-

фектів будемо розглядати як комбінацію трьох різних процесів [4, 6]: 
 

MTETE
k1

→+ ,             TMTE
k 1−

→ ,              DMTE
k2

→ .                   (1) 
 

Як показано у попередніх публікаціях [4, 6, 7] ці процеси відображають 
локалізацію мобільного збудження, E, з константою швидкості 1k  на центрі 
захоплення, T, і формування збудженого метастабільного локального центру 
MTE, який можна розглядати як метастабільний короткоіснуючий дефект 
ґратки. Радіаційний розпад короткоіснуючого MTE-центру або повертає ґрат-
ку у вихідний стан з константою швидкості 1−k , або формує постійний де-
фект D (пару Френкеля) з константою швидкості 2k . Передбачається, що ни-
зька інтенсивність стаціонарного опромінення створює низьку постійну кон-
центрацію мобільних збуджень, 0N , що є набагато меншою концентрації 
центрів захоплення, 0Tn N , і на початку опромінення Tn  може вважатися 
постійною. Тоді з кінетичного рівняння 1 1d dT MTE E Tn t k n k n n−= −  можна ви-

значити константу 1
1 1 1 ( )E T MTEB k k n n n −

−= = , і, з огляду на те, що електронні 
збудження можуть бути або вільними, або локалізованими, MTEE nnN +=0 , 

отримати 2d dDn t B= , де 1
2 2 0 1( )T TB k N n B n −= +  є постійною величиною. Та-

ким чином, на початковому етапі опромінення (коли концентрація дефектів 
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Dn  мала) концентрація дефектів зростає лінійно з часом, 2Dn B t= ⋅ , але при 
∞→t  здійснюється насичення дозових кривих і залежність інтенсивності 

люмінесценції "дефектних" смуг від часу в умовах стаціонарного опромінен-
ня може бути представлена у вигляді 

 
1

1( ) (0) ( )I t I K t L t −= + ⋅ ⋅ + ,                                       (2) 
 

де )0(1I  – початкова інтенсивність "дефектної" люмінесценції внаслідок того, 
що 0≠Dn  при 0=t ; 02 NkK =  – значення ( ) ))0(( 11 ItI −  при ∞→t ; 

1 2 1 2( ) ( )L k k k B−= +  – характеристичний параметр зразку. 
 

Застосування методу. В люмінесценції атомарних кріокристалів "дефе-
ктними" є смуги М1 у Хе (рис. 1(б)), Кr (рис. 1(в)) та Ar (рис. 1(г)), та смуга А1 
у Ne (рис. 1(д)) [3]. Дозові криві при Т = 5 К для смуг М1 у Хе та А1 у Ne при 
збудженні монохроматичними фотонами з енергіями, відповідно, 
hν = 9.15 еВ, та hν = 20 еВ (що нижче за енергію забороненої зони Eg) пред-
ставлені на рис. 2(а). Апроксимація експериментальних даних згідно з (2) дає 
значення характеристичних констант XeK = 1,6 , NeK = 0,6 , XeL = 2,4⋅103 с, 

NeL = 1,4⋅104 с, що добре узгоджується з загальним зростанням ефективності 
дефектоутворення у послідовності Xe, Kr, Ar, Ne [3]. 
 

 
Рис. 2. Дозові криві інтенсивності люмінесцентних смуг 
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Іншій експеримент був проведений з кріокристалами Ar під опромінен-
ням фотонами з енергією hν = 14.5 еВ (hν > Eg) при Т = 20 К. В цьому випад-
ку на додаток до екситонів також збуджуються електрони та дірки. Автоло-
калізація дірок призводить до появи у спектрах люмінесценції смуг Н 
(рис. 1(а)), інтенсивність яких також залежить від дефектності кристалу [3].  

На рис. 2(б) представлена еволюція внаслідок опромінення інтенсивнос-
ті смуг М1 і Н та апроксимація експериментальних даних за формулою (2). 
Для даного кристалу ця апроксимація дає значення характеристичних конс-
тант LM= 50 c та LH= 100 с, що демонструє більшу стабільність іонного збу-
дженого ексимерного центру (Ar2

+)* відносно до нейтрального ексимерного 
центру Ar2* та підтверджує припущення щодо заселення іонних центрів як 
під час автолокалізації екситонів, так і внаслідок процесу електрон-діркової 
рекомбінації. Запропонований метод може бути використаний також для 
аналізу більш складних процесів, наприклад, формування дефектної фази 
внаслідок автолокалізації екситонів [6, 7]. 

 
Висновок. Застосування кінетичного аналізу процесу накопичення де-

фектів у атомарних кріокристалах дозволило визначити значення параметрів 
кінетики дефектоутворення та відносну стабільність локалізованих центрів 
різного типу. Такий підхід дозволяє проводити якісний і кількісний аналіз і 
сертифікацію кристалів та може бути використаний при розробці дистанцій-
ного безперервного аналітичного методу контролю стану зразків у радіацій-
ній технології модифікації структури кристалів опроміненням. 
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