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Anotacija

Darba ieklauti triju scintilatoru materialu: CdWO Mo, CsLTI un
oksifluoridu stiklu un stiklu keramiku pétijumi. CAWO, ar Mo piejaukumiem
EPR hipersikas struktaras spektru var izskaidrot, izmantojot hipersikas
mijiedarbibas modeli ar divam Cd kodolu grupam, kuras ir 2 un 3 ekvivalentie
kodoli. Tika pétits apstarota CsL:T1 kristala EPR lenkisko atkaribu spektrs, kas
detektéts ar absorbcijas magnétisko cirkularo dihroismu (MCD). Eksperimentalo
spektru var izskaidrot vienigi ar nesparnota spina hipersiko mijiedarbibu ar
3 Tl kodoliem. Katodluminiscences spektri un dzi$anas laiki tika pétiti ar Tb
un Yb aktivétiem oksifluoridu stikliem un stiklu keramikam ar sastavu SiO,-
Al O,-Na O-LaF,-NaF un tika analizétas dzi$anas laiku un luminiscences joslu
attiecibu atkaribas no Tb koncentracijas.

Atslégvardi: CAWO :Mo, CsI:T1, Tb oksifluoridi.



1. Ievads

1.1. Darba motivacija

Cietvielu scintilatori ir vielas, kas jonizéjoSo starojumu parvérs redzamas
gaismas impulsos. Neskatoties uz daudzu tradicionalo scintilatoru materialu
ilgsto$u pielietojumu vésturi, joprojam notiek zinatniskie pétijjumi, lai gan
uzlabotu tradicionalo scintilatoru materialu ipasibas, gan ari izstradatu jaunus
scintilatoru materialus. Scintilatoru ipa$ibas biezi ietekmé punktveida defektu
klatbutne.

So defektu centru struktiras noskaidrosanai loti informativas ir magne-
tisko rezonansu spektroskopijas metodes — elektronu paramagnétiska rezonanse
(EPR), optiski detektéjamo magnétisko rezonans$u metodes, ta¢u scintilatoru
materialu pétijjumos $is metodes lidz $im pielietotas saméra reti.

Uz promocijas darba sakumu CsI:Tl, CAWO:Mo bija novérotas defektu
centru magnétiskas rezonanses, tacu defektu identifikacija vél nebija veikta vai
ari bija nepieciesams veikt papildus spektru aprékinus.

Darba pétitie kristaliskie scintilatoru materiali tiek plasi izmantots CAWO,
ka jonizéjosas radiacijas detektors un datortomografija [1], CsI:T1 dalinu un
eksperimentalaja fizika [2], infrasarkanajos Furjé spektrometros [3].

CdWO, kristalam ar dazadiem piejaukumiem, tai skaitd molibdénu, bija
pétiti optiskas absorbcijas spektri [4]. CAWO,:Mo 20 K temperatira EPR tika
novérots EPR spektrs [5] un molibdéna piejaukumi péc spektra tika noskaidroti
viennozimigi. Tomér netika pietieko$i apsvértas nesaparota spina mijiedarbibas
ar Cd kodoliem.

Cézija jodida kristalam ar tallija piejaukumiem bija labi izpétita luminis-
cence [6], tacu ar Tl saistitie defekti nebija identificéti ar magnétisko rezonansu
metodém.

Pédéju desmit gadu laika strauji attistas jaunu materialu klases — oksifluoridu
kompozitmaterialu - stikla keramikas pétijumi, tacu to ka scintilatoru materialu
pielietojami nebija skaidri.

Ar reto zemju piejaukumiem aktivéto stiklu un stiklu keramiku perspektivie
pielietojumi ir augsto energiju fizika (elementardalinu fizika), rentgenstaru
datortomografija, attélu iegtSanai rapnieciskaja razo$ana un medicina (7]
un augdup parveides (up-conversion) luminiscencei [8]. Saja darba tiek pétiti
luminiscences mehanismi, kas var ietekmét to ipasibas.



Stikla keramiku materialu prieksrocibas salidzinajuma ar monokristaliem ir
to zemas izmaksas un iespéja razot liela izmeéra paraugus [9]. Darba tiek pétits
CFI izaudzéts ar terbiju aktivéts oksifluoridu scintilators, kam raksturigas terbija
luminiscences joslas.

1.2. Darba meérkis

Darba merkis ir izpétit dazu tradicionalu, gan ari jaunu scintilatoru materialu
ipasibas — defektu struktiiras kristaliem CdWO, Mo un CsI:Tl un luminiscences
ipasibas ar terbiju aktivétiem stikliem un stiklu keramikam.

1.3. Darba uzdevumi

1. Noteikt EPR hipersikas mijiedarbibas parametrus molibdéna defektam
CdWO, kristala un tallija defektam CsI kristala.
2. Izveidot atbilsto$o paramagnétisko centru modelus.

3. Izpétit luminiscences procesus ar terbiju aktivéta
Si0,-Al,O,-Na O-LaF,-NaF stikla un stikla keramika.

1.4. Darba zinatniska novitate

Darba izskaidrota ar Mo saistita defekta struktira CdWO, kristala un ar T1
saistita defekta struktara CsL:Tl kristala, kuras pirms tam bija neskaidras.

Darba tika izpétiti ar Tb*" aktivéto oksifluoridu stiklu un stikla keramiku
katodluminiscences spektri un dziSanas kinétikas, lai $os oksifluoridus varétu
izmantot ka scintilatoru materialus.

1.5. Autora ieguldijums

Autors ir analizéjis eksperimentalos datus, veicis to teorétisko analizi un
modeléjis EPR spektrus ar specializétam datorprogrammam.

Promocijas darba priekSaizstavéSana ir notikusi Latvijas Universitates
Cietvielu fizikas institaita zinatniskaja seminara 2010. gada 28. maija.



2. Magnétisko rezonansu spektroskopija

2.1. EPR raksturojums un EPR fizikala batiba

Tiek uzskatits, ka elektronu paramagnétiskas rezonanses (EPR) metode
tika atklata 1944. gada, to Kazanas Universitaté ir atklajis Jevgeénijs Zavoiskis
(Eseenuil 3asoiickuii) [10-11].

Elektronu paramagnétiskas rezonanse metode ir viena no informativakajam
metodém defekta struktiiras noteik$anai, tomeér tai ir sekojosi ierobezojumi:

o Defektam ir jabut paramagnétiskam.

e Statiskajam magnétiskajam laukam un magnétiskajam laukam ar
mikrovilnu vai radiovilnu frekvenci jaspéj ieklat kristala, lai inducétu
magnétiskas rezonanses parejas.

Tikai kristali vai kristaliti, kas ir nemetali un nav supravaditaji (tiem nepiemit
augsta vaditspéja), var tikt pétiti ar o metodi. Sai metodei ir ierobezota jutiba
un ta klast ievérojami informativaka, stradajot zemas temperatiiras.

Izmantojot vektoru modelus, kas apraksta elektrona uzvedibu magnétiska
lauka, var izskaidrot spinu apakslimenu energijas vértibas un rezonanses
frekvenci (attéls 2.1.).

Magnétiska dipola precesijas frekvence - Larmora frekvence (attéls 2.1. a)
magnétiska lauka H, (y - Ziromagnétiska attieciba) ir:

w=yH

0

Elektronam ar spinu § = 1/2 , ir divas iesp&jamas magnétiska kvantu skaitla
vértibas (attéls 2.1. b):

Mg = +1/2 un Mg = -1/2.

Energijas apakslimenu veido$anas elektronam ar spinu S = 1/2 notiek sa-

skana ar magnétisko dipolu pareju izvéles likumiem - parejam jabat Mg = +1/2
(attéls 2.1. ¢):
Ez -E 1= 8P Ho ’

kur g - spektroskopiskas skel$anas faktors un  — Bora magnetons.

Ja pievadita starojuma frekvence ir vienada ar magnétiska dipola precesijas
frekvenci, notiek rezonanse:

hv=gBH,, kur w = 27v.



c MS=+y/ E:+%gﬂH
s= 7
RS AE = gfH
M, ==V l
E=-YepH

Attels 2.1. Spinu apakslimenu $kelSanas magnétiskaja lauka vektorialais modelis [11],
75. 1pp.
a — magnétiska lauka dipola precesija,
b - elektrona magnétiska momenta telpas kvantésana,
¢ - divu spinu energijas apakslimenu veido$anas.

Spektrometri registré rezonanses absorbcijas linijas atvasinajumu. To
nosaka nepieciesama precizitate, attélojot atseviskas linijas sarezgitos spektros
un tehniska iespéja registrét pirmo atvasinajumu. Dazkart iekarta izmanto un
pieraksta otro atvasinajumu. Magnétiska lauka rezonanses vértibai atbilst pirma
atvasinajuma linijas krusto$anas ar nulles liniju. Sarezgitos spektros liniju skaitu
noverté péc atvasinajumu maksimumu un minimumu skaita.

2.2. ODMR

ODMR (Optically Detected Magnetic Resonance - optiski detektéjama
magnétiska rezonanse) ir metode elektronu spinu vai kodola spinu rezonanses
paradibu novéro$anai, izmantojot optisko pareju intensitates izmainas.

Eksperimentos tiek novérota fosforescences (process, kura energija, ko
absorbé viela, atbrivojas salidzinosi léni gaismas veidd) intensitate, ar kadu
noteiktu vilnu garumu tikai tad, kad hipersikas mijiedarbibas frekvence atbilst
kadas noteiktas molekulas tripleta nulles lauka parejam, uz kuram attiecas
emisija.

EPR optiska detekcija at$kiras no parastas EPR detekcijas ar to, ka mikrovilpu
ierosinatas parejas starp Zémana limeniem tiek noteiktas netie$i péc gaismas
ipadibu izmainam, ko pétamais defekts emité vai absorbe.

ODMR izmantotas emitétas gaismas polarizacija un intensitate ir atkariga
no apdzivotibas sadalijuma spina limenos ierosinata stavokli. Lai noteiktu EPR,
tiek méritas polarizacijas vai intensitates.



EPR optiska detekcija ir loti noderiga ari, lai pétitu defekta pamata stavoklus.
Pie tam $aja gadijuma optiskas Ipasibas var tikt tiesi saistitas ar noteiktiem
defektiem un to struktaru.

EPR detektésana ar MCD

MCD (Magnetic Circular Dichroism - magnétiskais cirkularais dihroisms)
ir atskiriga pa labi un pa kreisi cirkulari polarizétas gaismas absorbésana, kur
gaisma izplatas no arpuses pielikta magnétiska lauka B virziena.

Cirkulari polarizéta gaisma sastav no svarstibam divas perpendikularas
plaknés ar vienadu amplitadu, bet par 90° atskirigu fazi [12].

MCD ir loti jatiga metode, bet tas trikums ir nespéja noteikt defektu skaitu,
ja vien nav zinamas oscilatora stiprums un spin-orbitala $kel$anas, vai MCD
nav saistits ar citiem procesiem. MCD meérijumus nevar izmantot, lai noteiktu
defektu koncentraciju.

2.3. Spin-Hamiltonians

Statiskas sistémas energijas limenus apraksta no laika neatkarigs Srédingera
vilna vienadojums:

Hy = Ey,

kur ¥ ir vilpa funkcija, kas satur informaciju par visam batiskam parauga
ipasibam - elektronu vai kodolu struktaru, H ir operators, kas apraksta visas
mijiedarbibas, kas attiecas uz pétamo molekulu.

H un ¥ defing, ta saukto, ipasvértibu problému, kuras atrisindjums ir
ipagveértiba E - stabilie molekulas ipasvértibu energijas limeni.

Saskana ar Borna-Openheimera tuvinajumu kodolu kustibu kinétiskas
energijas netiek nemtas véra un kodolu konfiguracija tiek uzskatita par
»novidéjotu”. EPR spektru aprékiniem $o koncepciju pirmo reizi pielietoja
Abragam, Pryce [13].

Srédingera vienadojuma atrisinajums, ir pardk sarezgits, lai to pielietotu
EPR spektra izskaidro$anai. Lai to vienkar$otu, tiek izmantota efektivo spinu
koncepcija, ko sauc par Spin-Hamiltonianu.

Spin-Hamiltonians atlauj analizét EPR spektru bez defekta sistémas vilnu
funkciju parzinasanas [12]:

H:HEZ+HFS+HHF+HNZ+HQ,
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H = MU 3§ g 'éo - elektronu Zémana mijiedarbibas, raksturo energijas li-
menu saskel$anos aréja magnétiskaja lauka,

e U,- Bora magnetons,

o S - vektors no Pauli matricam,
g - faktors (triju dimensiju tenzors),
B - statiskais magnétiskais lauks.

H s = §-D-S - EPR spektru sikstruktira — Starka efekts, kas ir limenu
saskelSanas aréja elektriskaja lauka,

« D - efektu siksktruktaras triju dimensiju tenzors,

]-}HF =71 -4-8 - EPR spektru hipersikstruktara, tiek izskaidrota ar elektrona
magnétiska momenta ] mijiedarbiba ar kodola spinu magnétisko momentu I,
o ] - kodola spins,

o 4- efektu hipersikstruktaras triju dimensiju tenzors,

H,, =g,u,I-B, - kodolu Zémana — kodolu spinu magnétisko momentu I
mijiedarbiba ar pievadito magnétisko lauku,

« g, - faktors,

e u, — Bora magnetons kodolam,

H o= I1-0-1 - kodolu kvadrupolu mijiedarbibas,

+ O - kvadrupolu moments.

Sarezgitakais uzdevums EPR spektru interpretacija parasti ir saprast, cik
daudz loceklu Spin-Hamiltonianam ir nepiecieSams.

EPR gadijuma ir svarigi aprékinat rezonanses parejam atbilstosas magnétiska
lauka veértibas pie dotas mikrovilnu starojuma frekvences.
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3. Eksperimentu metodika

3.1. EPR eksperimentu metodika

EPR spektri tika mériti ar radiospektrometru P9-1306 (attéls 3.1.). Spektro-
metrs strada mikrovilnu frekvenéu X-josla, magnétiska lauka diapazons ir
0- 0,7 Teslas.

Voltmetrs
H
D |
Magnéta '8
vadibas E’ =)}
A
Dators
Y
SAF 9| Sinhrodetektors P Voltmetrs
. ~9 GHz
H Holla devéjs

P  Paraugs
R Rezonators

Atteéls 3.1. EPR eksperimentu shéma: spektrometrs P9-1306.

Mikrovilnu starojumu ar frekvenci ~ 9 GHz generé klistrons. Mikrovilpu
starojums tiek pievadits rezonatora eso$ajam paraugam pa taisnstira formas
vilnvadiem. Mikrovilnu bloka tiek nodro$inata automatiska klistrona starojuma
frekvences stabilizacija un tiek realizéta tilta shéma. Tas lauj ievérojami uzlabot
mérijumu precizitati [14 - 15].

Paraugs tiek ievietots precizas geometriskas formas rezonatora, kura krit
starojums no generatora un veidojas elektromagnétiskie stavvilni (E,B, ). Vektori
B, un B, (elektromagnéta) ir perpendikulari, kas lauj efektivak ierosinat elektrona
parejas atoma.

Magnétiska lauka indukcijas meériSanai tika izmantots Holla devéjs ar
voltmetru, bet EPR signalu mérisanai tiek izmantots cits voltmetrs, abu voltmetru
dati tiek ievaditi datora.
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3.2. ODMR eksperimentu metodika

CsL.'T] eksperimentalie spektri tika mériti Paderbornas universitaté ar
ODMR iekartu [16]. Attéla 3.2. paradita $is iekartas blokshéma. Gaismas avots
ir deiterija lampa, kas darbojas diapazona 180 nm - 400 nm ar jaudu 450 W
un halogéna lampa, kas darbojas 360-2000 nm diapazona ar jaudu 150 W.
Gaisma no gaismas avota 1, atstarojoties pret ieliektu spoguli, pa spraugu nonak
dubultaja monohromatora. Cauri lécu grupai gaisma cauri monohromatoriem
nonak uz parauga un talak uz citu lécu grupu un uz detektora.

<—| DVM |—| Sinhrodetektors |<—
Magnétiska o
lauka izvérse %
B '-'I <—| DVM |—| Sinhrodetektors |<—
Dators A
PP
\ 2 v v
D/A Interfeiss D/A
Modulators
Y
NANDNANANANANAN]
A
Gaismas A 4 \ 4
avots 1 SDz am EI;‘ X' X' SDz SDz
C .
Dubultais
_ Monohromatrs i ([[>U< FEP
Spogulis

X X

12} (2]
3 8
Linearais 9 - it
Gaismas polariztors Kriostats
avots 2
C Partraucéjs
SDz Solu dzingjs
QM Kvarca modulators
DVM Digitalais voltmetrs
PP Priek$pastiprinatajs

Attéls 3.2. ODMR iekartas blokshéma [16].
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Paraugs atrodas hélija kriostata, ir centréts cilindriska mikrovilnu rezonatora
ar optisko ieeju. Saja kriostata ir iebivéts supervado$s magnéts, kas var radit
magneétisko lauku lidz pat 4 Teslam. Parauga telpa ir atdalita no hélija tanka
ar adatu varstu un parauga telpa temperattra var tikt pazeminata lidz 1,4 K.
Ka detektors tiek izmantots fotoelektronu pavairotajs ar diapazonu 200 nm -
800 nm, vai silicija diode ar diapazonu 400 nm - 1150 nm, vai ar slapekli
dzeséjams germanija detektors ar diapazonu 700 nm - 1700 nm. Gadijuma,
ja tiek izmantots modulators, gaisma tiek moduléta ar 27 kHz un to demodulé
sinhrodetektors. Visa ODMR iekarta tiek vadita no datora. Papildus $ai iekartai
tika izmantots augstas energijas mobils rentgenstaru avots.

3.3. Izmantotas aprékinu programmas

EPR-NMR

CsI:TI Teorétiskajiem aprékiniem tika izmantota programma EPR-NMR. So
programmu veidojusi Michael ]. Mombourquette un John A. Weil no University
of Saskatchewan Kanada [17].

Ar So programmu var aprékinat EPR spektrus kristaliem, pulveriem
un $kidrumiem. Elektronu vai kodolu spinu skaits un to vértibas var but
pozitivi veseli skaitli vai veseli skaitli daliti ar 2. Pieredze rada, ka EPR-NMR
maksimalais spinu skaits ar § = 1/2 ir 11. Programma izstradata FORTRAN
77 programmeésanas valoda. Nemot véra, ka aprékinos tiek izmantotas tiesas
metodes, lielu sisttmu gadijumos spektru aprékins var ilgt vairakas dienas.

Programma sastada Spin-Hamiltoniana (SH) matricas un nosaka to ipas-
vértibas (eigenvalue), izmantojot matricu diagonalizaciju. Ta ka programma spéj
izrekinat magnétisko rezonans$u spektru lenkiskas atkaribas, tad nepieciesams
precizi definét visu Spin-Hamiltoniana ieejoso mijiedarbibas tenzoru kompo-
nentes un asu virzienus, Eilera lenkus attieciba pret kristala asim, ka ari noradit
plakni, kura tiek mainita magnétiska lauka orientacija.

NepiecieSams ari noradit, kura paréja, starp kuriem Zémana apkslimeniem
programmai jarékina.

Programma izradijas piemérotaka CsL:Tl spektru lenkisko atkaribu
aprékiniem.

PCS

CdWO, spektru teorétiskajiem aprékiniem tika izmantota programma PCS.
PCS ir Paderbornas Universitates (Vacija) doktoranda Manfred Feege 1992.
gada izveidota programma. Atskiriba no EPR-NMR, PCS var rékinat spektrus
gadijumos, kad mijiedarbiba ar iesaistito spinu skaits ir liels, tacu mijiedarbibam
jabut izotropam.
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Programma parametru ievada interfeisa uzdod: elektrona spinu, kodolu
skaitu ekvivalento kodolu ¢aulas, to spinus un hipersikstruktiiras mijiedarbibas
tenzoru izotropo parametru un ari tikai viena anizotropa parametra vértibas.

Programma nav paredzéta spektru lenkiskas atkaribu aprékins, ta aprékina
spektru 200 punktos.

Neskatoties uz vairakiem ierobezojumiem, programma izradijas vispiemé-
rotaka CdWO,:Mo EPR spektru aprékiniem, jo $aja uzdevuma bija nepieciesams
rékinat vairaku ekvivalento kodolu ¢aulu spektrus ar mainamu ekvivalento
kodolu skaitu un atskirigam hipersikstruktaras mijiedarbibas konstantém tajas.
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4. Rezultati un diskusija

4.1. Ar molibdénu saistita defekta hipersika struktiira CAWO,
kristala

4.1.1. CAWO :Mo raksturojums

CdWO, ir izplatits scintilatoru kristals, kura luminiscences ipasibas var
ietekmeét strukturas defekti, kas rodas kristalam augot, ka arl nekontrolétie
piejaukumi.

CdWO, piemit volframitu tipa monoklina (C,,*) singonija un kristals skelas
(010) plakné [18]. Monoklinaja singonija (kristala raksturojums péc formas) visi
tris bazes vektori ir dazada garuma, divi no tiem savstarpéji veido taisnu lenki,
bet tresais — né. Monoklina singonija piemit gipsim, biotitam, talkam un daudzu
citu mineralu kristaliem.

Katram kadmija un volframa jonam apkart ir se$i skabekla joni. Veidojas
aptuveni oktaedriska koordinacija. Sos jonus var sadalit trijos atskirigos skabekla
paros katrai katjona vietai. Turpreti, katram skabekla jonam apkart ir tris katjoni
(vai nu divi kadmiji un viens volframs vai divi volframi un viens kadmijs).

CdWO, ar molibdéna piejaukumu emisijas spektros ir novérotas divas joslas
[19], [20] ar sekojosiem maksimumiem:
e 2.46¢€V (505 nm),
o 1.82 eV (682 nm) ar Mo koncentracija 0.04 % un 2.07 eV (600 nm) ar
Mo koncentraciju 0.1%.

2.46 eV josla tiek saistita ar sakerto eksitonu lokalizaciju (self-trapped
excitons) uz WO, kompleksajiem anjoniem. 1.83-2.07 eV emisijas josla tiek
saistita ar Mo piejaukuma kristala rezga defektu. Mo defekts samazina gaismas
iznakumu CdWO, kristalam, kas saistits ar ladinu izkliedi defektu centros [20].

EPR spektrs ar molibdénu saistitam struktiras defektam CdWO, kristala
tika novérots 20 K temperatara. EPR spektrs tika mérits ar X-joslas (9 GHz)
EPR spektrometru, kam pievienots hélija gazes plusmas kriostats [5].

Pétamais kristals tika audzéts ar Cohralska (Czochralski) metodi [4], speciali
Mo netika pievienots, tacu kristals saturéja Mo piejaukumu ar koncentraciju
5:10° mol.%.
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4.1.2. Rezultati

CdWO, kristalam EPR spektrs tika mérits, pie magnétiska lauka orientacijas
[010] virziena, temperatiira bija 20 K, mikrovilpu frekvence - 9.08 GHz (attéls
4.1. a) [5]. Spektru lenkiskas atkaribas paradija, ka hipersikstruktaras saskelsanas
ir praktiski izotropa, tika noveérota tikai neliela g-faktora anizotropija.

(a)

)
10
2
c
.0
>
g |0 |
= W
p I E— N E—N
& I T — 1 1M
c
E i 1 W,
o LW
L
(c)
1 — 1 1 Mo®
I L Mo
L1 1Cd;
Cd,

340 345 350 355 360 365 370 375
Magneétiskais lauks [mT]

Attéls 4.1. (a) CdWO, kristala EPR spektrs, kas mérits 20 K temperatara, B || [010]
pievadita mikrovilnu frekvence 9.08 GHz, (b) aprékinatais EPR spektrs ar param-
etriem no [5], (c) masu pétijuma [1*] aprékinatais EPR spektrs ar parametriem
no tabulas 4.1.
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EPR spektru var aprakstit ar sekojosu Spin-Hamiltonianu:
A=n,-58B+354-T,
i=1

Formulas pirmais loceklis raksturo elektrona Zémana mijiedarbibu, bet
otrais loceklis apraksta nesaparota elektrona spina hipersikas mijiedarbibas ar
dazadiem kaiminu kodolu komplektiem. EPR signali, kas apziméti ar Mo® un
Mo* , pétjjuma [5] tika skaidroti ka hipersikas mijiedarbibas starp nesaparoto
spinu S=1/2 un diviem Mo izotopiem: Mo* (I=5/2) ar dabisko saturu 15.9 % un
Mo?” (I=5/2) ar dabisko saturu 9.6%. No diviem alternativiem hipersikstruktaras
liniju skaidrojumiem ar neparota spina S=1/2 mijiedarbibu divam grupam
ekvivalento W kodolu (attéla 4.1., likne b) ieprieks$ [5] tika atzita par labaku.
Tomeér, radas jautajums, kuras no hipersikas mijiedarbibas linijas varétu tikt
saistitas ar mijiedarbibam ar Cd kodoliem, jo hipersikas mijiedarbibas ar Cd
kodoliem parasti ir vairakas reizes spécigakas neka hipersikas mijiedarbibas ar
W kodoliem [21]. Soreiz més atgriezamies pie otras alternativas un analizéjam
ar Mo saistita defekta hipersikas struktaras EPR, pemot véra hipersikas
mijiedarbibas ar divam dazadam kaiminu Cd kodolu grupam, kuram ir divi
izotopi ar ne nulles kodolu spiniem: Cd"*! (I=1/2) ar dabisko saturu 12.76% un
Cd'*® (I=1/2) ar dabisko saturu 12.26%.

Tabula 4.1. Izotropiskas mijiedarbibas parametri A, kas izmantoti liknes c attéla 4.1.
aprékiniem g[010] =1.82, mikrovilpu frekvence 9.08 GHz, EPR liniju platums

3 MHz.
Kodoli Ekvivalento kaiminu Kodola Dabiskais o
skaits spins I saturs (MHz)
Mo % 15.90% 141
1
Mo*” % 9.60% 144
cdm JA 12.76% 97
2
cdm ) A 12.26% 102
cdm ) A 12.76% 153
3
cdms JA 12.26% 160

Hipersikas mijiedarbibas konstansu veértibas ir loti tuvas un var nebuat
pamanamas EPR spektra, citadi ir ar Mo izotopa radito liniju $kelSanos, kas
var tikt novérotas talakam hipersikstruktaras linijam, jo Mo ir augstaka kodola
spina vertiba (I=5/2).
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4.1.3. CAWO, Mo eksperimentali novérota spektra aprékins
Spektri tika modeléti ar programmu PCS.

Spin-Hamiltonians apraksta nesaparota spina mijiedarbibu ar vienu
molibdéna kodolu un divam kadmija kodolu grupam (¢aulam):

H = ﬁSgB + SAMOIMa + SACdllCdl + SACdIICdl + SACdZICdZ + SACdZICdZ + SACdZICdZ :

Aprékinu programma tiek ievietoti sekojosi lielumi:
o nesaparota elektrona spina skaitlis S = 1/2,

+ eksperimentali novérota CdAWO, g-faktora anizotropija ir neliela, tadé]
spektra aprékinos $1 anizotropija netiek nemta veéra,

o g-faktorsir 1.82.

Sajos aprékinos tika izmantotas parametru izotropiskas vértibas, tapéc
parametri nav izteikti ar tenzoriem.

1. ¢aula, ko veido viens molibdéna kodols, ir 6 elektronu limeni, 2. ¢aula, ko
veido divi kadmija kodoli, ir 4 elektronu limeni, 3. ¢aula, ko veido tris kadmija
kodoli 8 elektronu limenu. CdWO, maksimalais iesaistito pareju skaits ir 384,

ja AM = =1 ir elektrona spina kvantu skaitlis, AM =0 ir kodola spina kvantu
skaits, nemot véra tikai ,atlautas” parejas.

4.1.4. Diskusija

Vislabak ar eksperimentalo sakrit spektru aprékini, kuros izmantotas
2 ekvivalento Cd kaiminu grupas ar 2 un 3 kodoliem. Tabula 4.1. uzskatiti
iztropiskie parametri, kas izmantoti aprékinos un rezultéjosais spektrs ir
paradits attéla 4.1. c. Soreiz veiktie aprékini (likne c) parada tikpat labu sakritibu
ar eksperimentalajiem rezultatiem (likne a), ka ieprieks veiktie aprékini (likne
b). Sakritiba ar eksperimentalo spektru tika novértéta péc liniju amplitidam un
to attalumiem. Més izvéléjamies par piemérotaku pasreizéjo modeli, galveno-
kart, tapéc ka hipersikstruktaras mijiedarbiba ar Cd kodolu ir lielaka neka ar
W kodolu [21]. Apskatisim nesapratota spina S = 1/2 iespé&jamo atrasanos, uz
ko norada hipersikstruktaras mijiedarbibas ar divam grupam Cd ekvivalento
kodolu.

Més uzskatam, ka nesaparotajam elektronam vajadzétu but lokalizétam

uz Mo jona. Mums ir jaizsledz regularos Cd, W vai O vietas, jo Cd kaiminu
skaits ir pilnigi atskirigs no sagaidama kaiminu Cd kaiminu skaita $ajas vietas.
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Vispiemeérotakais risinajums varétu but starpmezglu Mo. Starpmezglu stavokliem
CdWO, strukttra [18], [22] var bat 4 lidz 6 Cd kaimini (attéls 4.2.), kas vairak
vai mazak ir tuvs tam Cd kodolu skaitam 5 (2+3), kas izmantoti miaisu aprékinos.
Jaatzist, ka preciza defekta struktira un ta ladina stavokli tomér paliek neskaidri.
Lai noskaidrotu ar Mo saistita defekta CAWO, struktaras jautajumus, talakie
pétijumi varétu saistities ar elektronu kodolu dubultd rezonanses (ENDOR)
metodi.

[100]

[001]

Attéls 4.2. Iespéjamais Mo novietojums starpmezglu stavokli CdWO, struktara (Mo -
zils, Cd - zal§, W — melns, O - dzeltens).

4.1.5. Secinajumi

Saja darba més atkartoti izvértéjam EPR spektra izskaidrojumu ar Mo
saistito defekta CAWO, hipersiko struktiru. Aprékinu rezultati, kuros nesaparota
elektrona spins S=1/2 mijiedarbojas ar divam ekvivalento Cd kodolu grupam
pa 3 un pa 2 katra, sakrit ar eksperimentalajiem datiem. Tiek pienemts, ka
nesaparotais spins ir lokalizéjies uz Mo piejaukuma un atrodas starpmezglu
pozicija CdWO, struktara [17].
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4.2. Ar talliju saistitais radiacijas defekts CsI:T1 kristala

4.2.1.CsL:TI raksturojums un ar T1 saistitie defekti kristalos
ar NaCl struktiru.

Cézija jodida struktdra ir kubiska, bazé centréta. Centra atrodas cézija jons.
Tallija piejaukumu joni iebtvéjas cézija rezga mezgla. Uz $kautném atrodas joda
joni.

Tl defekti ir detalizéti izpétiti dazos sarmu halogenidu kristalos ar NaCl
struktaru. Tika pétitas divu TI° - atomisko defektu KCI:TICl un NaCl: TICI
ipadibas, izmantojot EPR un optiskas absorbcijas tehnikas [23] Rentgenstaru
ierosinatiem KCI kristaliem, kas satur TICI, TI°, TI**, TI; un TI}" centrus, ir
novéroti EPR signali [24], [25]. Rentgena ierosinatie TI; EPR centru ar lieliem
KCl : TI* piejaukumiem spektri tika identificéti [26]. <111> orientéts TI; centrs
ir veidojies temperatiira virs 220 K, ierosinot kristalu ar rentgenstariem KCI un
RbCI [27]. Par EPR <111> - orientétam TI; centram NaCl un RbCl ir zinots
[28]. Ar magnétisko cirkularo dihroismu noteiktas EPR optiskas absorbcijas
(MCD-EPR) [12], kas atlava identificét un raksturot TI°(1) un TIi(1) centrus
dazos kristalos ar NaCl struktaru [29]. Diemzél CsI: Tl kristala NaCl struktaras
kristaliem raksturigie Tl centru EPR spektri nav novérojami.

Scintilatora CsL:'T] radiacijas - defekti V, centri [30] tika veiksmigi
identificéti ar EPR metodi un ar optiski detektéjamo EPR ka TIl-perturbéti
V, centri [31], [16]. Nevienu citu ar Tl-saistito defekta struktiiru nevaréja no-
skaidrot. MCD mérijumos novéroja dazas ar Tl-saistitas MCD joslas ar rentgenu
ierosinata parauga istabas temperatra [16] vai y ierosinatos CsI:Tl kristalos
[32]. Istabas temperatiira ar rentgenu ierosinata CsI:TI (0,01%) MCD-EPR
spektru detektéja 438 nm MCD josla, kur var novérot divas rezonanses liniju
grupas ar 5-6 linijam katra grupa, kas palika neidentificétas sakara ar to sarez-
gito lenkisko atkaribu.

Saja pétijuma tiks detalizétak pétitas MCD-EPR spektra lenkiskas atkaribas
CsI:T1 kristala.
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4.2.2. Rezultati

CsI:T] paraugi tika audzéti Monokristalu Institata Harkova, Ukraina, tika
orientéti ar rentgenstaru difrakciju, kas atlauj magnétiskajam laukam rotétu
(110) plakné un paraugi tika ierosinati istabas temperatira ar y stariem (lidz
10° Gy).

Optiskas absorbcijas magnétiskais cirkularais dihroisms (MCD), un ar
MCD detektéta elektronu paramagnétiska rezonanse (MCD-EPR) tika mérita
ar spektrometru, kas strada 24 GHz (K - josla).

Vilnu garums A [nm]

950 800 700 600 550 500 450 400 350
I I I I I I ! I !

MCD [nosacitas vienibas]

125 15 175 2 225 25 275 3 325 35 375
Fotona energija [eV]

Attéls 4.3. Istabas temperatiira y ierosinata CsI:T1 kristala MCD spektrs, kas mérits pie
T=15Kun B =2T [2*].

Attela 4.3. ir paradits CsI'T1 (0,1%) kristala MCD spektrs péc kristala
ierosinasanas ar y stariem istabas temperatira. Ir novérotas vismaz 8 MCD
joslas ar dazadam zimeém.
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Attela 4.4. ir paradits MCD-EPR spektrs, kas tika izmeérits pie vilnpu garuma
425 nm MCD josla. Identiski MCD-EPR spektri tika izmériti 355 nm, 411 nm,
442 nm, 536 nm un 815 nm MCD joslas [2*].

MCD-EPR [nosacitas vienibas]

600 800 1000 1200 1400
Magnétiskais lauks [mT]

Attels 4.4. Ar MCD detektétais CsI:T1 kristala EPR spektrs, kas mérits 425 nm MCD
josla. Mikrovilnu frekvence bija 24.32 GHz, B|| [100], mérits temperatira T = 1.5K.
No magnétiska lauka atkarigais fons ir nonemts [2*].

Attéla 4.5. paraditas MCD-EPR liniju lepkiskas attiecibas. Orientéjot
magnétisko lauku B||[100], spektra lenkiskas atkaribas klast vienkar$akas
un sastav no 8 gandriz vienadas intensitates EPR linijam (diviem kvartetiem).
Vajaka MCD-EPR linija var tikt novérota zemaka lauka regiona pie 625 mT, ar
preté&ju zimi attieciba pret galvenajam linijam.
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600 800 1000 1200 1400
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Attels 4.5. MCD-EPR spektra lenkiskas atkaribas, magnétiskam laukam rot&jot (110)
plakné. Lenkis 0° atbilst B|| [100]. Ar kvadratiem apziméti eksperimentalo datu
punkti, kas mériti 425 nm MCD josla, nepartrauktas linijas - aprékinato liniju
pozicijas ar parametriem no tabulas 4.2.[2*].

Attela 4.5. ar kvadratiem ir paraditi eksperimentalo datu punkti. Palielinot
mikrovilpu jaudu, starp kvartetiem sak paradities papildus linijas. Kad
magnétiskais lauks vairs neroté B || [100] plakné (100), kvarteta liniju $kel§anas
sak palielinaties un visas linijas parklajas.

Tiek uzskatits, ka ta ir hipersika mijiedarbiba tikai starp Tl kodolu spiniem
(I= %, abi iztopi — 2Tl un **TI, kodolu g faktori ir loti lidzigi un tapéc
mijiedarbibas ar abiem iztopiem $ajos mérjjumu nav nosakamas.

Spin-Hamiltonans ir:
A oo 3
H=u,BgS+Y SAI,

kur g ir g-tenzors un A, ir hipersikas mijiedarbibas tenzors, u, ir Bora
magnetons.

Masu analize paradija, ka spektru var izskaidrot pienemot, ka notiek
hipersika mijiedarbibu ar 3 Tl kodoliem, no kuriem divi ir vienadi un visi
hipersikas mijiedarbibas tenzori ir simetriski <100> virziena (tabula 4.2.). No
lielakas TI hipersikas mijiedarbibas ar vienu kodolu un diviem mazakiem TI
varétu sagaidit, ka katra lielaka TI hipersika dubleta linija sadalitos tripletos
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ar attiecibu 1:2:1. Tomeér sakara ar lielam anizotropiskam mijiedarbibam un
augstakas kartas efektiem tripleta ,vidus” linija ir saskélusies un tadéjadi ir
novérojami divi kvarteti.

Tabula 4.2. Tl triméra centra Spin-Hamiltoniana hipersikstruktaras parametri, doti mT.

g g rn A, A7l |4z
1.78 1.47 144 273 214 71
10.02 +0.01 t5 12 +5 +1

Attela 4.5. nepartrauktas linijas parada aprékinato EPR spektru ar § = 1/2
un hipersiko mijiedarbibu ar trim TI kodoliem (tabula 4.2.). g-tenzora asis un
visi T1 hipersikas mijiedarbibas tenzori ir izvietoti gar <100> asi.

4.2.3. CsL:T1 spektru apréekins
Spektri tika modeléti ar programmu EPR-NMR.

Spin-Hamiltonians apraksta nesaparota spina mijiedarbibu ar trim tallija
kodoliem:

A = ﬂaggé + Szmim + SZTIZiTIZ + Szrlsjm'
Aprekinu programma tiek ievaditi sekojosi lielumi:
nesaparota elektrona spina skaitlis: S = 1/2,
triju tallija kodolu 2*TIl ar dabisko saturu 29.52 % un 2**TI ar dabisko
saturu 70.48% kodolu spina skaitli: I =1/2,1=1/2,1,=1/2, kas veido hipersiko

mijiedarbibu ar nesaparoto elektrona spinu,

g-tenzors ir bezdimensionals lielums. Sajos aprékinos izmanto aksialo
simetriju:

g 0 0
g = 0 gL O >
0 0 g

ar A apzimé hipersikstruktiiras konstanti, ko $ajos aprékinos izsaka
militeslas.

Katram Tl kodolam izmanto hipersikstruktiras tenzoru ar aksialo
simetriju:
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4, 0 0 4, 0 0 4, 0 0
Apy=| 0 A, 0|, Ap=[ 0 4, 0| 4y=0 4, 0
0 0 4, 0 0 4, 0 0 4,

hipersikstruktiiras mijiedarbibas tenzoram var izdalit iztropo un anizotropo
dalu: 4 =a+2bunA ,=a->b
-b 0 0 A

1L
a+| 0 -b 0 |=
0 0 -2b

[

0 0
0 4 0
0 0 A"

Pavisam tika apskatitas 16 elektronu parejas, kur AM = +1 ir elektrona spina
kvantu skaitlis, AM, = 0 ir kodola spina kvantu skaits, nemot véra tikai ,,atlautas”
parejas. Apreékini tika veikti magnétiskajam laukam rotéjot (110) plakné:

hv = AE,

kur v — mikrovilnu frekvence (24,32 GHz) un AE ir energiju starpiba starp
Zémana apskslimeniem.

4.2.4. Diskusija un secinajumi

Parametri, kas paraditi tabula 4.2., lauj izveidot iespéjamo defekta modeli,
kas izskaidrotu MCD-EPR linijas. g-faktorsir mazaks neka g = 2.00, $ads
g-faktors ir ticis novérots ari atomiskam TI1°(1) centriem un centru pariem TI;,

T1$ (1) sarmu halogenidos ar NaCl struktiru [29], [33], [26], [28].

Nemot véra tikai ,,atlautas” (AM, =0) parejas, kopéjais liniju skaits un to
1
lenkiskas atkaribas nevar izskaidrot ar diviem Tl - kodoliem (1 = 2). Tomeér

spektru var izskaidrot, nemot véra hipersiko mijiedarbibu starp S=— un
trijiem T1 kodoliem, no kuriem divi ir ekvivalenti. Tapéc més piedavajam ka
modeli Tl triméra centrus (attéls 4.6.).

Miisu spektram ir kvantitativa lidziba ar, ta saucamo, V, - centru (elektroni
sakerti uz trim fluoriem ( Ff’) [34]:
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I

Attéls 4.6. Nesaparota spina S:%, kas mijiedarbojas ar 3 Tl kodola spiniem, mo-
delis [27].

Tabula 4.3. Triméra centra hipersikstruktaras parametri a un b (mT) ar atbilstosam

zimem.
TI! TP
-134 120
b 139 49

Divi TI* aizvieto divus blakus eso$us Cs* jonus un paramagnétiskais T1°
novietojas starp diviem TI* (TI° starpmezgla).

Hipersikstruktaras mijiedarbibas kvantitativi var izskaidrot ar jonu modeli
TI* - TI° — TI*, kur nesaparotais elektrons veido orbitali [100] virziena TI!
(tabula 4.2.). Sis defekts ir neitrals attieciba pret kristalrezgi. eksperimentali
A, A, zimes nevar noteikt. Ja nesaparotais elektrons aiznem TI' 6p orbitali
anizotropiskai hipersikstruktiiras konstantei b jabut pozitivai [12]. Tas nosaka
A, A, zimes izveli TI'. Tabula 4.3. apkopotas tadas kopigas izotropiskas un
anirotrpiskais hipersikstrukttras konstantes, kas atbilst piedavatajam modelim.

Tallija 6p orbitale veido mezglu TI' kodola vieta un izotropiska

hipersikstrukttras mijiedarbiba btitu nulle, ja nebitu iekséjas elektronu caulas
polarizacijas efektu izraisita izotropiska mijiedarbibu, kas parasti ir negativa

attieciba pret novéroto [12]. Diviem ligandiem TI* ir aptuveni b ~ %a. Sada ga-

djjuma parasti parklajas T1 6s un 6p orbitales piejaukumiem TI' 6p orbitalé.
Tadéjadi, jonu modelis TI®*-TIV°-TI®* kvantitativi atbilst novérotajam
hipersikstruktaras mijiedarbibam [2*].
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4.3. Ar terbiju un iterbiju aktivetu oksifluoridu stiklu un stikla
keramiku katodluminiscences pétijumi

4.3.1. Ar terbiju un iterbiju aktivétu oksifluoridu stiklu un stikla keramiku
raksturojums

Ar reto zemju piejaukumiem aktivéto stiklu un stiklu keramiku perspektivie
pielietojumi ir augsto energiju fizika (elementardalinu fizika), rentgenstaru
datortomografija rapnieciskos un mediciniskos attélu iegt$anai [7] un augsup-
parveides (up-conversion) luminiscencei [8].

Stikla keramiku materialu prieksrocibas salidzinajuma ar monokristaliem
ir to zemas izmaksas un iespéja razot liela izméra paraugus. Stikla un stikla
keramikas scintilatoru triakums ir tas, ka to ipasibas pasliktina radiacija, tadéjadi
ierobezojot to pielietojamus precizajai kalorimetrijai [35].

Stikla keramiku raksturo fluorida kristala un stikla ipasibas. Pielietojot
pareizu termisko apstradi, oksifluoridu stikla keramika var veidoties nanoizméru
kristaliti [36].

Ar terbiju aktiveti oksifluoridu stikli ir perspektivi scintilatori [9], ir noveérti
to efektivitates uzlabojami péc stikla keramikas veido$anas, tomér par to
ipasibam un dzi$anas laikiem nav zinots.

Saja darba més pétijam katodluminiscences spektrus un katodluminiscences
dzi$anas laikus ar terbiju aktivétiem oksifluoridu stikliem un stiklu keramikam.

4.3.2. Rezultati
Paraugi.

Tika pétiti katodluminiscences spektri un dziSanas kinétikas LU Cietvielu
Fizikas Institata iegitiem oksifluoridu stikliem un stiklu keramiku paraugiem,
kuru sastavs ir SiO,- AL, O,-Na CO,-LaF,-NaF un tie ir aktivéti ar Tb,O,, TbF,,
YbF, dazadas koncentracijas. Tabula 4.4. paraditi pétito scintilatoru sastavi.
Paraugi #1, #2, #3 ir stikla, bet #4, #5 ir stikla keramikas materiali.
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Tabula 4.4. Paraugu sastavi (mol%). Noteiktiba ir aptuveni + 1 mol%.

#1 #2 #3, #4, #5
40.4 % $i0, 41.7 % $i0, 40.6 % Sio,
25.3 % ALO, 26.0 % ALO, 254 % ALO,
19.2 % Na,CO, 19.8 % Na,CO, 19.3 % Na,CO,
9.1% LaF, 9.4 % LaF, 9.1% LaF,
3.0 % NaF 3.1% NaF 3.0 % NaF
2.0 % Tb,0, 0.01 % Tb,0, 0.5 % TbE,
1.0 % YbF, 2.0 % YbE,

Paraugs #4 tika karséts 660 °C vienu stundu; paraugs #5 tika karséts 675 °C
vienu stundu un papildus ierosinats ar rentgenstariem.

Katodluminiscences mérijumi

Katodluminiscences spektri un dzi$anas laiki tika registréti ar ®EY-106 tipa
fotoelektronu pavairotaju un impulsu skaitiSanas plati M9003 Hamamatsu ar
specialu programmu.

Tika veikti infrasarkanas absorbcijas spektri un rentgendifrakcijas mérjjumi.
Visi mérijumi veikti istabas temperatara.

Rezultati

Attéla 4.7. paradits katodluminiscences spektrs oksifluoridu stikliem
un stiklu keramikam ar dazadam Tb*" koncentracijam. Katodluminiscences
spektram novérotas joslas pie sekojosiem vilpu garumiem: 380 nm, 415 nm,
435 nm, 460 nm, 490 nm, 545 nm, 585 nm un 620 nm [3*].

Atbilstosi zilam un zalajam spektra apgabalam novérotas joslas var sadalit
zilaja un zalaja grupa.

Sis spektralas joslas tiek saistitas ar terbija jona luminiscenci. Energijas
limenu parejas °D, > "F, (J=6, 5, 4, 3) atbilst zilajai grupas, bet parejas °D, > 'F,
(J=6, 5, 4, 3) atbilst terbija energijas limenu parejam zalajai grupai [37].

Joslas vilpu garuma 490 nm var uzskatit par divu pareju °D, > F, un
°D, > ’F, superoziciju.
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Attels 4.7. Pétito oksifluoridu paraugu normalizétais spektrs. Liknes sakartotas atbilstosi
terbija koncentracijai — #1 stikla paraugs, Tb** 2 % (a), #5 stikla keramikas pa-
raugs, Tb*" 0.5 % (b), #4 stikla keramikas paraugs, Tb*" 0.5 % (c), #3 stikla paraugs,
Tb* 0.5 % (d), #2 stikla paraugs, Tb**0.01 % (e)[3*].

Tika novértétas zalas un zilas grupas maksimumu intensitasu summas. Sis
attiecibas paraugiem ar dazadam terbija koncentracijam paraditas tabula 4.5.

Tabula 4.5. Zilas pret zalo grupas attiecibas. Nenoteiktiba ir aptuveni + 0.05.

Paraugs #1 #2 #3 #4 #5
. . 2Tb 0.01 0.5Tb | 0.5Tb | 0.5Tb
Aktivatora koncentracija (%) 1Yb H Vb Vb Vb
Zilas un zalas grupas attieciba 0.1 1.12 0.4 0.85 0.3
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Katodluminiscences spektra netika novérotas iterbija luminiscences joslas,
jo iterbija parejas no pamata stavokla uz ierosinato stavokli (°F, , — °F, ,) notiek
pie 978 nm [38], kas atrodas arpus katodluminiscences spektrometra mérjjumu
diapazona. Tomeér infrasarkanas absorbcijas spektra paraugiem, kas satur Yb**

jonu (#1,#3,#4,#5), tika noveérota josla pie 978 nm.

Tika meriti dziSanas laiki maksimumos 380 nm, 490 nm un 545 nm.
Izméritas dzi$anas liknes paraugam #4 ir paraditas attéla 4.8.

Inl

0 1 2
Dzisanas laiks (ms)

Attels 4.8. Dzisanas liknes stikla keramikas paraugam #4. trijstari — eksperimentalie datu
punkti, kas meériti pie 380 nm (a), kvadrati — eksperimentalie datu punkti, kas
meériti pie 490 nm (b), apli - eksperimentalie datu punkti, kas mériti pie 545 nm,
nepartrauktas linijas — aprékinatas liknes [3*].

Eksperimentalo katodluminiscences liknu aproksimacija tika veikta ar divu
eksponensu funkciju:

f(@®)=Aexp(—-t/t,)+ A exp(-t/t,)+ B

A, - dziSanas amplitiida, B - konstante, 7, - dziSanas laiks.
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Tabula 4.6. ir paraditi dzi$anas laiku eksponensu pari.

Tabula 4.6. Eksponensu pari, kas sastav no garas un isas eksponentes, ar kuram
var interpolét eksperimentalas dziSanas liknes. Dzi$anas liknes ir meéritas pie
sekojosiem vilpu garumiem: 380 nm, 490 nm, un 545 nm. Nenoteiktiba Isajai laika
eksponentei ir + 5 ps un garajai eksponentei ir + 20 pis.

DziSanas laiks, us
Paraugs Aktivators
380 nm 490 nm 545 nm
#1 2Tb, 1Yb 15 180 120 980 150 1030
#2 0.001 Tb 40 600 20 940 190 1030
#3 0.5Tb, 2Yb 30 320 100 990 150 990
#4 0.5Tb, 2Yb 100 570 55 1040 200 1210
#5 0.5Tb, 2Yb 45 570 70 1020 150 1060

Lai varétu értak salidzinat dazadu paraugu eksponensu funkcijas, meés
aprékinajam vidéjo eksponenti katram eksponen$u parim, ka tas paradits
tabula 4.7.

Més izmantojam formulu [39]:

(r)= Zn:A;[f /Zn:Al.ri
i=1 i=1

Tabula 4.7. Aprékinatas eksponensu para vidéjas eksponentes. Tabula sakartota atbilstosi
Terbija koncentracijai. Nenoteiktiba ir aptuveni + 15 ps.

DziSanas laiks, ps
Paraugs Aktivators
380 nm 490 nm 545 nm
#1 2Tb, 1Yb 65 790 815
#3 0.5Tb, 2Yb 145 850 905
#2 0.001 Tb 330 740 975
#4 0.5Tb, 2Yb 310 860 1010
#5 0.5Tb, 2Yb 265 820 870

Saskana ar muasu pieredzi katodluminiscences spektru intensitates nav
stabilas un samazinas laika.

Tika veikti rentgendifrakcijas meérjjumi. Rentgendifrakcijas mérijumi
paradija, oksida stikla matrica ievietojas LaF, nanoizméru kristaliti.
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4.3.3. Diskusija

Terbijs oksifluoridu stikla keramika var atrasties vai nu oksida stikla dala
vai fluorida kristala. Ja butiska dala Tb*" atrodas fluorida kristala, luminiscences
ipasibam un dzives laikiem jabut atskirigiem no ta pasa sastava stikliem, jo Tb**
atrodas atskirigas apkartnés.

Tomeér tada pasa sastava pétitajiem stiklu un stiklu keramiku paraugiem
bija raksturiga gandriz ta pati katodluminiscences spektru forma un butiskas
izmainas dzi$anas laikiem netika novérotas. Viens no iemesliem varétu but tads,
ka pétitajos oksifluoridos tikai neliela dala terbija jonu atrodas fluorida kristala
keramiskaja dala.

Meés apskatisim pétito oksifluoridu stiklu un stiklu keramiku paraugu lumi-
niscences intensitates atkaribas un katodluminiscences dziSanas liknes. “Zilas’
grupas un zalas’ grupas intensitasu attieciba samazinas, ja terbija koncentracija
pieaug.

So korelaciju var saistit ar terbija krosrelaksacijas mehanismu [37] starp divu
Tb* jonu°D, —°D, un F, — ’F limenu parejam. Luminiscences intensitates
samazinasanos laika izskaidrot ar katodluminiscences ierosinasanas ipasibam
ka ari ar krasu centru rasanos, kas ietekmé luminiscenci. Katodluminiscences
dzi$anas liknes var aproksimét ar divam eksponentém - atro un léno.

Eksperimentalas dzi$anas laika liknes nevar aproksimét ar hiperbolisko
funkciju vai ar tikai vienas eksponentes funkciju. Lénaka dzi$anas laika
komponente varétu but saistiti ar elektronu vai caurumu atkartotu kerSanu
(retrapping) pirms tie sasniegu$i Tb**. Terbija koncentracijas pieaugums stikla
paraugiem izraisa dzi$anas laika samazinasanos ‘zilajai’ grupai, bet ‘zalas’
grupas dzidanas laikus bitiski neietekmé. Si sakaribu més varam izskaidrot ar
krosrelaksaciju [37].

Ir nepiecieSami turpmaki pétjjumi, lai uzlabotu ar terbiju aktivétu oksi-
fluoridu stiklu un stiklu keramiku scintilatoru materialu ipasibas.

4.3.4. Secinajumi

Pétito stiklu un stiklu keramiku katodluminiscences spektros novérojamas
raksturigas Tb** luminiscences joslas (zil& un zal@ grupa). ‘Zilas’ grupas pret
‘zalo’ grupu intensitasu attiecibas un ‘zilas’ grupas dzi$anas laiks ir atkarigs no
terbija koncentracijas stikla paraugos.

Katodluminiscences dzi$anas liknes var pietiekami labi aproksimét ar divam
eksponentém - atro un léno.

“Zilas’ grupas katodluminiscences joslu dzi$anas laiki ir atraki neka ‘zalas’

grupas joslu dziSanas laiki. So paradibu varétu izskaidrot ar krosrelaksaciju
starp Tb ** joniem [3*].
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5. Kopsavilkums

5.1. Galvenie rezultati

1. Noskaidroti hipersikas mijiedarbibas parametri, kas izskaidro CAWO,:Mo
EPR spektra eksperimentalas liknes.

2. Izmantojot hipersikas mijiedarbibas parametrus, precizéts Mo struktaras
defekta telpiskais modelis CAWO :Mo kristala.

3. Noskaidroti hipersikas mijiedarbibas parametri, kas izskaidro CsI:Tl
MCD-EPR spektra lepkisko atkaribu eksperimentalas liknes.

4. Izmantojot hipersikas mijiedarbibas parametrus, izveidots Tl triméra
telpiskais modelis CsI:T1 kristala.

5. Terbija koncentracijas palielinasana SiO,-Al,O,-Na O-LaF,-NaF stikla
samazina luminiscences spektra zilas un zalas grupas intensitasu attiecibu
un zilas grupas kinétiku dzisanas laiku, ko var izskaidrot ar krosrelaksaciju
starp parejam °D, — °D, un "F_ — 7F  Tb** jonos.

5.2. Aizstavamas tézes

1. Mo struktaras defekta modeli CAWO, nesaparotais spins atrodas starpmezglu
pozicija uz Mo piejaukuma, kur tas var mijiedarboties ar divam kadmija
kodolu grupam (pa 3 un pa 2 kadmija kodoliem katra).

2. GsLT] TI hipersikas mijiedarbibas, var tikt izskaidrotas sekojo$a modeli,
kura divi TI* aizvieto divus blakus eso$us Cs* jonus un paramagnétiskais
TI° novietojas starp diviem TI* (T1° starpmezgla), nesaparotais elektrons
veido 6p orbitali [100] virziena.

5.3. Nobeigums

Promocijas darba izvirzitie mérki un uzdevumi kopuma ir izpilditi. Izde-
vies noskaidrot defektu struktiras kristaliem CdWO,:Mo un CsI:TI un lumi-
niscences Ipasibas ar terbiju aktivétiem stikliem un stiklu keramikam, no
scintilatoru lietojuma viedokla.

Darba izpildes gaita radusas problémas, no vienas puses, bija saistitas ar
gratibam aprékinu programmas izvélé, kura batu vispiemeérotaka konkrétajam
pétijumam.

Pieméram, CdWO, lielais kodolu skaits nelava izmantot precizako spektru
modelé$anas programmu EPRFOR, tapéc tika izmantota mazak preciza PCS.
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Pétot oksifluoridu stiklus un stiklu keramikas, saskaramies ar sekojo$am
problémam:

e oksifluoridu radiacijas izturibu - atkartotos katodluminiscences méri-
jumos mainijas $1 scintilatora materiala intensitates;

e neizdevas viennozimigi noskaidrot karsé$anas ietekmi uz aktivéto
oksifluoridu ipasibam;

e  dziSanas laikus izdevas aproksimét tikai ar vismaz divam eksponentém,
kuras ir atskirigas katram mérijjumam.

Misu izveidoto Tl triméra defekta modeli CsI:Tl kristala var uzskatit par
pietiekami nobeigtu, kaut gan CsI:Tl struktara ir vél vairaki citi Tl centru
struktaras defekti, kas vél nav noskaidroti.

CdWO, defekta struktaras modelis varétu bat precizéts, iegtstot papildus
informaciju no citam magnétisko rezonansu metodém, pieméram, ENDOR.

Perspektiva varétu veidot aktivéto oksifluoridu sastavus ar uzlabotam
ipasibam un tiem butu iespéjams merit ari EPR spektrus, lai noteiktu defektu
struktiru.
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Pateicibas

Autors izsaka pateicibu darba tapsana zinatniskajam vaditajam, lidzautoriem,
kolégiem, gimenei, vadibai, kas atlava darboties CFI, un tiem, kas ietekméja
manu pievérSanos zinatniskiem pétijjumiem.
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