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РЕФЕРАТ

Отчет 42 с.,  19 рис., 1 табл., 20 источников, 3 прил.
ИОНОЛЮМИНЕСЦЕНЦИЯ, БЫСТРЫЕ ТЯЖЕЛЫЕ ИОНЫ, ПОПЕРЕЧНЫЙ СКОЛ, НАНОТВЕРДОСТЬ, ФОТОЛЮМИНЕСЦЕНЦИЯ
Объектами исследования кристаллы MgO.
Методы исследования: In-situ ионолюминесценции (ИЛ), АСМ, ПЭМ, ФЛ, КЛ.
Цель исследования: создание и совершенствование комплекса для измерения ИЛ на ускорителе DС-60. Измерение ИЛ в зависимости от условий облучения, и структурных повреждений, вызванных облучением. Представлены основные результаты, полученные на этапе 2020 года, за предыдущие годы нашли отражение в заключении:
1. Создан комплекс по in-situ измерению высокоэнергетической ионолюминесценции на ускорителе DC-60. В 2020 году были проведены работы по повышению временного разрешения установки. В новой методике для генерации стопового сигнала впервые использовалась эмиссия электронов непосредственно с поверхности облучаемого образца. Это позволило получить временное разрешение ∆τ=250 пс.
2. [bookmark: _Hlk54192171]По новой методике были измерены кинетики ИЛ Al2O3 и MgO. В более широком временном диапазоне. Для Al2O3 впервые зарегистрировано, что кроме «быстрой» стадии в них наблюдаются компоненты τ2 =1,8±0,1 нс и τ3=54÷70 нс. Излучение со временем жизни τ2 ассоциируется с F+-центрами. Наши данные, полученные в разных спектральных диапазонах, свидетельствуют, что излучение с постоянной времени затухания τ3 детектируется в диапазоне 300-400 нм и может быть связана с рекомбинацией автолокализованных экситонов вблизи дефекта. В кривых затухания ИЛ MgO наблюдаются компоненты длительностью, зависящей от уровня электронного торможения. Так, для ионов ксенона они составляют ~0,2мкс и ~ 100 мкс.
3. Спектры РИОП исследованы в диапазоне 1,4-7,5эВ для монокристалла MgO облученного ионами 230 МэВ 132Хе. Идентифицированы полосы поглощения.
4. Измерен и сделан анализ спектров катодолюминесценции облученных кристаллов MgO.
5. Измерен и сделан анализ профиля нанотвердости по глубине в облученном кристаллах MgO.
6. ПЭМ исследования монокристаллов MgO, облученных ионами 132Xe 167 МэВ и 132Xe 470 МэВ показывают отсутствие дефектов, ассоциируемых с образованием треков. Причина такого поведения –рекристаллизация трековой области.
Область применения: ядерная энергетика, ядерное материаловедение.
РЕФЕРАТ

Есеп  42 бет,  19  сурет, 1 кесте, 20 дерек көздері,  3 қосымша.
ИОНОЛЮМИНЕСЦЕНЦИЯ, ЖЫЛДАМ АУЫР ИОНДАР, КӨЛДЕНЕҢ СЫНЫҒЫ, НАНОҚАТТЫЛЫҚ, ФОТОЛЮМИНЕСЦЕНЦИЯ
Зерттеу нысаны: MgO кристаллдары. 
Зерттеу әдістері: in-situ ионолюминесценциясы, АКМ, ЖЭМ, ФЛ.
Жұмыстың мақсаты: DС-60 үдеткішінде ИЛ өлшеуге арналған кешенді құру және жетілдіру. Сәулеленудегі ИЛ ның сәулелену шарттарына тәуелділігін және құрылымдық зақымдануын өлшеу. Алынған негізгі нәтижелер 2020 жылдың кезеңінде алынған, өткен жылдар нәтижелер қорытындысында көрініс тапты:
1) DС-60 құрылғысында жоғарыэнергиялы ИЛ-ны in-situ зерттеуге арналған комплекс құрылды.2020 жылы қондырғының уақыттық шегін жоғарлату бойынша жұмыстар жасалынды. Алғаш рет, тежеу сигналын генерациялау үшін жаңа әдіспен сәулеленген үлгелердің бетінен тікелей электрондардың эмиссиясы қолданылды.Бұл ∆τ=250 пс уақытты рұқсат алуға мүмкіндік берді.
2) Кең уақыттық ауқымда, жаңа әдіспен Al2O3 және MgO үшін ИЛ кинетикалары өлшенді. Алғаш рет, алюминий оксиді үшін «жылдам» кезеңнен басқа τ2 =1,8±0,1 нс жәнеτ3 = 54÷70 нс компоненттері бақыланады. Өмір сүру уақыты τ2 сәулелену F+-центрмен ассоцияланады. Әр-түрлі спектральды ауқымда алынған біздің мәндер, 300-400 нм ауқымда анықталған өмір сүру уақыты τ3 сәулелену ақауға жақын автолокализацияланған экситондардың рекомбинациясымен байланысты екенін дәлелдейді. Магний оксиді ИЛ сөну қисықтарында электрондық тежелу деңгейіне тәуелді компоненттер баөыланады. Ксенон иондары үшін олар ~0,2 мксжәне ~ 100 мкс құрайды.
3)  230 МэВ 132Хе иондарымен сәулеленген MgO монокристалдары үшін 1,4-7,5 эВ аймақта РИОЖ спектрлері зерттелді. Жұтылу жолақтары анықталды.
4) Сәулеленген MgO кристалдарының катодолюминесценция спектрлері зерттелді және талдау жасалынды.
5) Сәулеленген MgO кристалдарында тереңдік бойынша наноқаттылық профилі зерттелді және талдау жасалды.
6) 132Xe 167 МэВ және132Xe 470 МэВ иондарымен сәулеленген MgOмонокристалдарын ЖЭМ зерттеу тректер түзілуімен байланысты ақаулардың болмайтынын көрсетті. Бұның себебі, тректі аймақтың рекристализацияланумен байланысты.
	Қолданылу облысы: ядролық энергетика, ядролық материалтану.
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ОБОЗНАЧЕНИЯ И СОКРАЩЕНИЯ

	БТИ 
	– Быстрые тяжелые ионы

	ИЛ
	– Ионолюминесценция

	КЛ
	– Катодолюминесценция

	ФЛ
ФЭУ
	– Фотолюминесценция
– Фотоэлектронный умножитель

	ЛКМ
ЛКСМ
	– Лазерная конфокальная люминесценция
– Лазерная конфокальная сканирующая люминесценция

	ИКЛ
	– Импульсная катодолюминесценция

	СЭМ 
	– Сканирующий электронный микроскоп

	АСМ 
	– Атомно-силовой микроскоп

	ПЭМ
РИОП (RIOA)
	– Просвечивающаяэлектроннаямикроскопия
– Радиационно-индуцированноеоптическоепоглощение
(Radiation Induced Optical Absorption)

	ОП (OD) 
	– Оптическая плотность (Optical dencity)




ВВЕДЕНИЕ

Актуальность и новизна НИР обусловлена тем, что исследования, связанные с изучением радиационных повреждений возникающих при облучении БТИ в различных экспериментальных условиях в кандидатных материалах (матрицах) ядерного топлива. Использование БТИ позволяет моделировать ситуацию облучения осколками деления. 
Отсутствие микроскопических механизмов формирования структурных нарушений делает практически невозможной теоретическую оценку поля напряжений, поэтому экспериментальные исследования в этом направлении очень востребованы и актуальны. 
С практической точки зрения такие работы представляют наибольший интерес для прогноза долговременной радиационной стабильности керамических и оксидных материалов, используемых в ядерно-энергетических установках, по отношению к воздействию осколков деления.
Основной задачей проекта являлось создание комплекса для изучения «in-situ» ионолюминесценции на ускорителе DC-60 и модификацией в процессе эксплуатации. Методы исследования: измерение ионолюминесценции на созданном в рамках проекта комплексе для изучения «in-situ» ионолюминесценции на ускорителе DC-60, абсорбционная спектроскопия, люминесценция, катодолюминесценция атомно-силовая микроскопия, просвечивающая электронная микроскопия.
Направление работы: прикладные научные исследования.
Основные задачи исследования на этапе 2020 года:
1) Модификация комплекса для для изучения «in-situ» ионолюминесценции.
2) Измерение кинетики ИЛ 
3) Исследование с помощью АСМ, ПЭМ поверхности образцов облученных БТИ.
4)  Измерение люминесценции, катодолюминесценции, спектров поглощения.
5) Апробация результатов. Подготовка публикаций.
Материалами исследования на данном этапе являлись алюминиевая MgO, Al2O3
Научно-технический уровень (новизна), заключается в том, что впервые измерена и исследована ИЛ на созданном в рамке проекта комплексе оборудования для«in-situ» измерения высокоэнергетической ИЛ на циклотроне DС-60.
Достоверность полученных результатов подтверждается:
1) применением комплекса современных методов исследований; 
2) корректностью постановки решаемых задач и их физической обоснованностью, и применением хорошо апробированных методов физического эксперимента;
3) широкой апробацией полученных данных и выводов исследования на научных конференциях, а также в публикациях.
Результаты могут быть использованы в ядерной энергетике, ядерном материаловедении.
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1 Измерение ионолюминесценции на циклотроне DС-60

1.1 Установка для измерения ионолюминесценции
Для измерения ИЛ используются были созданы различные установки. Комплекс для измерения ИЛ, собранная на ускорителе в национальной лаборатории Лэгнара в Италии, представлена на рисунке 1 [1]. 
[image: ]

Рисунок 1 – Макет комплекса для измерения ионолюминесценции в лаборатории Лэгнар, Италия [1]

ИЛ возбуждается пучком протонов с энергией 2 МэВ. Время срабатывание затвора для регистрации эмиссии 70 мкс. Установка была усовершенствована так, что позволяет собирать свет в диапазоне углов 2π. Область сканирования в настоящее время 0,5х0,5 мм2, и время сканирования, для карты 512х512 пикселей, порядка 18 секунд. Нужно несколько минут, чтобы получить хорошее распределение, в зависимости от излучательной эффективности мишени. Распределение на определенной длине волны также могут быть выполнены посредством интерференционных фильтров вместо монохроматора.
На рисунке 2 представлен комплекс для измерения ИЛ, созданная Лаборатории по исследованию ионно-пучковых взаимодействий в институте Рудер Берщковича, Загреб, Хорватия [2].
[image: ]

Рисунок 2 – Оптическая схема для измерения ИЛ [2]
Облучение проводилось протонами с энергией 2 МэВ и токами пучка в интервале 50-300 pA. Спектр ИЛ измерялся спектрометром Ocean Optics HR4000 с размером входной щели 100 лм, разрешением 3.5 нм и спектральным диапазоном 200–1100 нм. Для достижения максимальной чувствительности собирающая линза была расположена как можно ближе к фокусу пучка. Оптическая система (Thorlabs UV FusedSilica) расположена под углом в 1500 относительно направления пучка, как показано на рисунке 2.
На рисунке 3 показана схема комплекса ИЛ-спектроскопии в сочетании с системой inairmicro-PIXE. На микролучевой системе было установлено оптическое волокно диаметром 800 мкм. Этот комплекс создан Департаментом передовых радиационных технологий, Японского агентства по атомной энергии [3].

[image: ]

Рисунок 3 – Схема оптики и детекторов для системы ИЛ-спектроскопии [3]

В вакуумной камере на расстоянии 75 мм от мишени под углом 40◦ к оси луча размещена двояковыпуклая линза. Входной торец световода расположен в противоположном фокусе собирающей линзы. Противоположный торец оптического волокна подключался к спектрометру или ФЭУ для спектроскопии и 2D визуализации ИЛ. Спектры ИЛ и изображения были получены при облучении мишени пучком 3 МэВ протонов. Выход оптоволокна был подключен к двум разным фотодетекторам для двухмерной визуализации и ИЛ-спектроскопии. 
В нашем проекте создан и используется комплекс оборудования для «in-situ» измерений высокоэнергетической на ускорителе DC-60 (Нур-Султан, Казахстан).

На рисунке 4 представлен ускоритель с указанием расположения комплекса ИЛ.
Комплекс содержит в себе:
1) 4-x позиционный монитор (4pMon);
2) Детектор единичных ионов на основе микроканальной пластины (МКП) для генерации «стартовых» импульсов при измерении времени жизни возбужденных состояний;
3) Миникриостат с кварцевыми окнами, позволяющий проводить измерения в интервале температур 80-300 К и диапазоне длин волн 300-800 нм. 
4) Детектор регистрации единичных фотонов из облучаемых образцов на основе ФЭУ, генерирующий сигнал STOP для проведения временных измерений;
5) Устройство измерения времени жизни возбужденных состояний на основе время-амплитудного преобразователя TimeHarp 260 с дискриминатором следящего уровня CFD (constantfractiondiscriminator), с возможностью измерений в интервале от десятков пикосекунд до трех милисекунд с соответствующим программным пакетом;
6) Программу контроля параметров измерительного оборудования (коэффициентов усиления предусилителей, напряжения на МКП и ФЭУ).
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	Рисунок 4–Общий вид комплекса для измерения ИЛ



Этот комплекс предназначен для измерения ИЛ и кинетики люминесценции при облучении высокоэнергетическими ионами.


1.2 Модификация комплекса по измерению ИЛ
За отчетный период (2020 г.) были проведены работы по повышению временного разрешения установки и эксперименты по измерению кинетики ионолюминесценции в процессе облучения монокристаллов Al2O3 и MgO тяжелыми ионами высоких энергий. 
В использовавшейся ранее стандартной методике, стартовый сигнал формировался детектором на основе МКП (MCP) в результате регистрации электронной эмиссии из тонкой металлической фольги, возникающей при прохождении через нее ионов (Рис. 5а). Дисперсия по энергиям из-за рассеяния на фольге, дополнительно к уже имеющейся в исходном пучке, являлась основным источником погрешности в измерениях интервалов времени между сигналами Start и Stop и, следовательно, измерениях времени жизни возбужденных состояний. 
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а) первоначальная версия комплекса; b) блок схема комплекса по измерению ИЛ после модификации

Рисунок 5 – Блок-схема различных методик формирования стартовых сигналов
В новой методике для генерации стопового сигнала впервые использовалась эмиссия электронов непосредственно с поверхности облучаемого образца (Рис. 5б). Это позволило получить временное разрешение ∆τ=250 пс.
На рисунке 6 приведены результаты измерения кинетики люминесценции монокристаллов оксида алюминия при воздействии единичных ионов Xe с разным временным разрешением и ионов Ar (∆τ=250 пс).
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Рисунок 6 – Кривые затухания люминесценции -Al2O3,облучаемого ионами
132Xeи Ar с энергией 1,2 МэВ/нуклон

Как следует из рисунка 7, данные, полученные для ионов аргона и ксенона, демонстрируют стадию «быстрой» люминесценции, которую было сложно выделить при разрешении 600 пс. 










Рисунок 7– Кинетика люминесценции -Al2O3 при облучении ионами 12C (1,6 МэВ/нуклон),132Xe и Ar (1,2 МэВ/нуклон)
Параметры этой стадии определяются уровнем удельных ионизационных потерь энергии. Наиболее вероятным процессом, ответственным за эту стадию, является рекомбинация носителей заряда непосредственно в области траектории быстрых тяжелых ионов [4].
Кривые затухания люминесценции в более широком временном интервале даны на
рисунке 6. Как видно, кроме «быстрой» стадии в них наблюдаются компоненты τ2=1,8±0,1 нс и τ3=54÷70 нс, впервые зарегистрированная нами в экспериментах по ионолюминесценции. Излучение со временем жизни τ2 ассоциируется с F+- центрами [5]. Литературные данные по третьей компоненте представлены только в одной работе, в которой изучалась катодолюминесценция неактивированного оксида алюминия [6]. 
Было высказано предположение, что так называемая Е-люминесценция с τ= от 280нс до 28 нс в интервале температур от 80К до 300К, регистрируемое в полосе с максимумом 3,8 эВ, может быть связана с рекомбинацией автолокализованных экситонов вблизи дефекта. Наши данные, полученные в разных спектральных диапазонах, также свидетельствуют, что излучение с постоянной времени затухания τ3 детектируется в диапазоне 300-400 нм (Рис. 8). 
[image: ]
Рисунок 8– Кинетика люминесценции -Al2O3 в разных областях спектра.Облучение ионами 132Xe (1,2 МэВ/нуклон)

Эксперименты, проведенные на монокристаллах MgO, показали, что в кривых затухания люминесценции наблюдаются компоненты длительностью, зависящей от уровня электронного торможения. Так, для ионов ксенона они составляют ~0,2 мкс и ~ 100 мкс (Рис. 9-11), в настоящее время проводится работа по установлению природы этих компонент и зависимости от условий облучения, в частности, в более широком интервале удельных ионизационных потерь энергии. Было установлено, что данные компоненты отсутствуют в предварительно облученном кристалле, как видно из рис. 9, что указывает на то, что они не связаны с радиационными повреждениями, а обусловлены примесями.
[image: ]

Рисунок 9 – Кривая затухания люминесцеции MgO, генерируемой ионами 
132Xe (1,2 МэВ/нуклон)

[image: ]

Рисунок 10 – Кинетика люминесценции MgO, генерируемой ионами 
132Xe и 40Ar(1,2 МэВ/нуклон)

[image: ]

Рисунок 11 – Кинетика люминесценции MgO, облученного ионами 1
32Xe (1,2 МэВ/нуклон) до флюенса 2,28×1013 см-2. Облучение ионами ксенона (1,2 МэВ/нуклон)


2.АСМ и ПЭМ исследования. Фотолюминесценция и катодолюминесценция

2.1 АСМ исследования нанотвердости и вдоль ионного пути. ПЭМ исследования
[image: ]Профили твердости от глубины проникновения иона были исследованы на поперечном сколе вдоль ионного пути. Измерения проводились на постоянной глубине вдавливания (150нм). На рисунке 12 приведены изменения нанотвердости вдоль пути иона 132Xe в кристаллах MgO, облученных до разных флюенсов и потерь энергии, рассчитанная с помощьюSRIM Твёрдость возрастает с увеличением флюенса, причем наблюдается её насыщение до 15,6 ГПа при дозе 1014 Хе/см2 (эффект упрочнения ΔH/H0 ~ 50%) [7].

Рисунок 12 – Изменение твердости вдоль пути ионов 132Xe с энергией 230 МэВ с разными флюенсами в MgO

На начальном участке пробега иона упрочнение коррелирует с электронными потерями энергии, на данном участке (до 5 мкм) электронные потери превышают порог 22 кэВ/нм, что соответствует образованию латентных треков и созданию предельных возбуждений [8], но как показали наши ПЭМ исследования треки не создаются (Рис. 13 и 14).
[image: ]

Рисунок 13 – ПЭМ исследования кристаллов MgO, облученных 470 МэВ ионами Xeдо флюенса2х1010 ионов/см2

[image: ]

Рисунок 14 – ПЭМ исследования кристаллов MgO, облученных 167 МэВ  ионами Xe до флюенса 2х1010 ионов/см2

Электронные потери для 132Xe 167 МэВ составляют 21 кэВ/нм, а для 132Xe 470 МэВ составляет 24кэВ/нм, но никаких дефектов, ассоциируемых с образованием треков нет. Причина такого поведения -рекристаллизация трековой области[9]. Этот процесс также вносит свой вклад в упрочнение.
В конце ионного пути твердость при высоком флюенсе достигает максимума. В этой области электронные потерь энергии ионов уменьшаются до малых значений, в то время как ядерные потери энергии достигают своего максимума и доминируют в создании радиационных дефектов. В качестве основной причины упрочнения рассматриваются ионно-индуцированные сложные дефекты, в том числе дислокации и комплексные дефекты [10]. При флюенсе Ф<1012 Хе/см2 не наблюдается никакого вклада упругого торможения в упрочнение кристалла.
Результаты позволяют сделать вывод о том, что как электронные, так и ядерные потери ионов 132Xe способствуют не только созданию центров окраски, но и созданию агрегатов дефектов и более сложных дефектов.

2.2 Анализ точечных дефектов
[image: ]Спектры поглощения в различных спектральных диапазонах были измерены на двух установках: двухлучевом спектрофотометре Jasco 660 – в области от 1,4 до 6,5 эВ и вакуумном монохроматоре ВМР-2 – от 5 до 7,5 эВ. На рисунке 15 представлен набор RIOA-спектров, измеренных для монокристаллов MgO, облученных ионами 132Xe с флюенсом, варьирующийся почти на три порядка.

Рисунок 15 – Спектры RIOA монокристаллов MgO облученных ионами 230 МэВ132X до различных флюенсов

Спектры состоят из нескольких хорошо выраженных широких полос с максимумами  5,0, 3,48 и 2,16 эВ, которые ранее были проанализированы в литературе в аддитивно окрашенных или сильно облученных кристаллах MgO [11-17]. Неэлементарная полоса при ~5 эВ является наложением двух полос с максимумами 5.03 и 4.92 эВ, приписываемыми так называемым F и F+центрам (два или один электрон, захваченные вакансией кислорода, соответственно), простейшие агрегатные центры F2 (два пространственно близких F центра) отвечают за полосу, пик которой составляет 3.48 эВ, в то время как комплексная полоса, пик которой составляет ~2.1 эВ, принадлежит к структурным дефектам еще неясного происхождения. Связанные с примесью железа полосы имеют значения в максимумах 4,26 и 5,74 эВ. В случае высокого флюенса верхняя часть сложной УФ полосы восстанавливалась по известному контуру полосы поглощения при измеряемом флюенсе.
[image: ]Для анализа зависимости концентрации радиационных дефектов F-типа от флюенса облучения (девять различных значений) спектры РИОП кристаллов MgO, были аппроксимированы путем разложения на Гауссовские компоненты. Пример приведен на рисунке 16.

Рисунок 16 – Разложение спектра радиационно-индуцированного оптического поглощения кристалла MgO (Ф = 1×1014 Хе/см2) на Гауссовские компоненты
[image: ]
Рисунок 17 – зависимость числа центров F-типа (по Гауссовскому максимуму RIOA) от флюенса
[bookmark: _Hlk53840832]
Концентрации дефектов F-типа в кристаллах MgO, облученных тяжелыми ионами, можно оценивать по формуле Смакулы-Декстера [18]. При облучении тяжелыми ионами средний пробег иона R значительно меньше толщины образца, в таком случае поверхностная плотность дефектов равна


		(1)

где Imax – радиационно-индуцированная OD в максимуме полосы поглощения, коэффициент k учитывает силу осциллятора f и полуширину (W1/2) полосы поглощения центра F-типа, а также показатель преломления (n = 1.74) для MgO. Принимая f = 0.8 для обоих центров, F и F+ и основываясь на наших результатах разложения W1/2 (F) = 0,77 эВ, W1/2 (F+) = 0,62 эВ, мы получаем значения k = 5,76 и k = 4,64 для F- и F+-центров, соответственно. Среднюю объемную концентрацию дефектов N [см-3] можно оценить по формуле:


		(2)

Согласно рисунку 15, ионы ксенона создают очень малое количество F2-центров (см. значения оптической плотности OD на правой ординате) и, кроме того, наблюдается даже уменьшение количества F2-центров (а также соотношения F2/F) при Ф ≥ 1013 Xe/см2.Параметры центров окраски в кристаллах MgO, облученных ионами 132Xe с энергией 230 МэВ в диапазоне флюенсовΦ = 5×1011 – 3,3×1014 Xe/см2 представлены в таблице 1. 

Таблица 1 – Параметры центров окраски в кристаллах MgO
	Ион
	E,
ГэВ
	R,
мкм
	Флюенс,
Xe/см2
	Imax
	N [см-3] ∙1019

	
	
	
	
	F+
	F
	
N,
	
N

	Xe
	0,23
	14
	5×1011
	0,32077
	0,21397
	0,24
	0,2

	
	
	
	1×1012
	0,61341
	0,24399
	0,5
	0,3

	
	
	
	3,3×1012
	0,94701
	0,57586
	0,7
	0,5

	
	
	
	6,7×1012
	1,54813
	1,01653
	1,2
	1

	
	
	
	1×1013
	1,7122
	1,12941
	1,3
	1,1

	
	
	
	3,3×1013
	2,63649
	1,76907
	2
	1,7

	
	
	
	6,7×1013
	3,18196
	2,13508
	2,4
	2,1

	
	
	
	1×1014
	3,57158
	2,4401
	2,7
	2,3

	
	
	
	3,3×1014
	4,39414
	3,13552
	3,35
	3,1



Дозовая зависимость концентрации радиационных дефектов содержит приблизительно линейную область выше Ф= 3,3×1014  Xe/см2 (более очевидно, в случае линейной шкалы абсцисс), в то время как значительно более высокая скорость накопления дефектов характерна для области низких флюенсов облучения. Общепризнано, что быстро растущая нелинейная составляющая дозовой зависимости ниже Ф= 3,3×1013 Xe/см2, может быть объяснена частичным образованием центров F-типа за счет кислородных вакансий, уже существовавших в кристалле до облучения. В то же время, вторая нелинейная стадия накопления (стадия насыщения) дефектов, возникающая предположительно из-за агрегации одиночных центров F-типа (например, образование F2 или более сложных дефектов) не наблюдается даже при максимальном флюенсе Ф= 3,3×1014 Xe/см2 в рамках данного эксперимента. Данный факт также подтверждается зависимостью концентрации F2-центров от флюенса облучения.

2.3 Анализ спектров фото- и катодолюминесценции 
Спектры катодолюминесценции измерялись при возбуждении образца пучком электронов с энергией 10 кэВ и током 0.1 мкА в лаборатории института физики Университета Тарту. По данным моделирования CASINO [19], глубина проникновения таких электронов составляет около 0.5 мкм. Установка была оснащена гелиевым криостатом замкнутого цикла (5-400 К) и двумя монохроматорами, охватывающими широкий спектральный диапазон 1.5-10 эВ: монохроматором ARC SpectraPro 2300i и самодельным вакуумным двойным монохроматором. Во избежание поверхностного заряда кристаллов во время возбуждения пучка электронов на все образцы осаждались пленки Pt 3 нм.
[image: ]На рисунке 18 представлены спектры катодолюминесценции для необлученного и облученного ионами 132Хе до разных флюенсов кристаллов MgO, измеренные при 5 К, люминесценция возбуждается 10-кэВ электронами. Предварительное облучение ионами Xe приводит к резким изменениям в спектрах.

Рисунок 18 – Катодолюминесценция не облученного (кривая 1) и после облучения (кривая 2-4) кристаллов MgO возбужденных электронами 10-кэВ при 6 K. 
2 - Φ = 51011Xe/cм2; 3 - Φ = 11012Xe/cм2; and 4 - Φ = 11013Xe/cм2. Навставкеразложениеполосы~3.1 eV (символы – экспериментальная кривая) в Гауссовских компонентах для MgO облученного доΦ = 11013Xe/cм2


Резкое затухание свечений экситонного типа с флюенсом связано с появлением радиационно-индуцированных структурных дефектов, где и происходит эффективный безызлучательный распад подвижных экситонов, а подавление катодолюминесценции при ~5,3эВ можно объяснить реабсорбцией этого излучения созданными ионным облучением F и F+ центрами. С другой стороны, трансформация видимого катодолюминесценции и значительное усиление люминесценции с максимумом при ~3,1 эВ, также связаны с радиационно-индуцированными структурными дефектами. 
Разложение сложной полосы КЛ при 2-4 эВ в облученном образце дает три гауссиана, связанных с излучениями F- и F+- центров (пики при 2,4 и 3,2 эВ с полушириной W1/2 = 0,6 эВ для обоих компонентов), а компонента при ~ 2,8 эВ, предположительно приписывается бивакансиям, созданным деформацией решетки при облучении БТИ. Как видно из рисунка 4.4, интенсивность свечения F+-центров (3,2 эВ) значительно выше, чем свечения F-центров (2.4 эВ). 
Для данных полос люминесценции были измерены спектры возбуждения в кристалле MgO, облученного ионами 132Xе с флюенсом 1012 ион/см2. Как видно из рисунка 19, в спектре возбуждения для свечения 3.15 эВ, видна четкая полоса с максимумом около 4.8 эВ (кривая 1), а для свечения 2.4 эВ – менее выраженная полоса с максимумом при 4.7 эВ (кривая 2). Очевидно, что зарегистрированные полосы возбуждения должны принадлежать F+ и F-центрам, соответственно. 

[image: C:\Users\Guldar\Desktop\25.03.2020\guldar\MgO_figures_dissertation\vozbujdenie.jpg]

Рисунок 19 – Спектры возбуждения для свечений F+- и F-центров кристалла MgO, облученного ионами 132Xе с флюенсом 1012 ион/см2: кривая 1 – спектр возбуждения свечения при 3.15 эВ, кривая 2 – спектр возбуждения свечения при 2.4 эВ, кривая 3 – спектр оптического поглощения. Спектры возбуждения измерялись при температуре 79 К, спектр оптического поглощения измерялся при комнатной температуре

Для сравнения на рисунке также приведен спектр поглощения этого же кристалла при комнатной температуре (кривая 3). Напомним, что полосы поглощения F+- и F-центрам из-за сильного перекрытия не разрешаются.
В спектрах КЛ наблюдается явное усиление излучения F+- и F-центров с флюенсом ксенона (до не самых высоких величин). В то же время, резкое ослабление/подавление катодолюминесценции в других спектральных областях происходит за счет частичной реабсорбции люминесценции радиационно-индуцированными структурными дефектами (в том числе F+- и F-центрами), а также в связи с возможным ростом эффективности безызлучательных процессов в облученных Xe-ионами кристаллах. 
В Xe-облученном MgO интенсивность свечения F+-центров значительно выше, чем свечение F-центров, а объемная концентрация F+ и F-центров, определяемая по спектрам поглощения, примерно одинакова.
При возбуждении предварительно облученных ВТИ кристаллов MgO электронным пучком, радиационно-индуцированные F+- и F-центрами вступают во вторичные реакции с образующимися при возбуждении 10-кэВэлекртонамиe-h парами, что и может искажать реальное соотношение числа F/F+ центров. Соотношение интенсивности свечений F+- и +-центров зависит от типа внешнего воздействия (облучение быстрыми нейтронами или ВТИ, термохимическое восстановление) на кристаллы MgO [20]. Такое различие, в частности, свидетельствует о несводимости механизмов образования центров F-типа при облучении быстрыми тяжелыми ионами к только ударному механизму, полностью описывающему процессы дефектообразования под воздействием быстрых нейтронов [20].


ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Поставленные на 2020 год задачи реализованы полностью. В заключение также представлены основные результаты за предыдущие годы.
Работа выполнена в рамках программы грантового финансирования на 2018-2020 годы, в сотрудничестве с д.ф.-м.н., Скуратовым В.А. ЛЯР имени Г.Н. Флерова ОИЯИ (Дубна), в соответствии с календарным планом.
Основные результаты:
1) Создан комплекс по in-situ измерению высокоэнергетической ионолюминесценции на ускорителе DC-60. Нами получен акт внедрения комплекса на ускорителе.
2) В 2020 году были проведены работы по повышению временного разрешения установки. В новой методике для генерации стопового сигнала впервые использовалась эмиссия электронов непосредственно с поверхности облучаемого образца. Это позволило получить временное разрешение ∆τ=250 пс.
3) По новой методике были измерены кинетики ИЛ Al2O3 и MgO. В более широком временном диапазоне. Для оксида алюминия впервые зарегистрировано, что кроме «быстрой» стадии в них наблюдаются компоненты τ2=1,8±0,1 нс и τ3=54÷70 нс. Излучение со временем жизни τ2 ассоциируется с F+- центрами. Наши данные, полученные в разных спектральных диапазонах, свидетельствуют, что излучение с постоянной времени затухания τ3 детектируется в диапазоне 300-400 нм и может быть связана с рекомбинацией автолокализованных экситонов вблизи дефекта. В кривых затухания ИЛ оксида магния наблюдаются компоненты длительностью, зависящей от уровня электронного торможения. Так, для ионов ксенона они составляют ~0,2 мкс и ~ 100 мкс.
4) Спектры РИОП исследованы в диапазоне 1,4-7,5 эВ для монокристалла MgO облученного ионами 230МэВ 132Хе. В спектрах были зарегистрированы несколько комплексных полос с максимумами при ~5 эВ, ~5,6-5,8 и 2,16 эВ. Анализ показал, что полосы с максимумами 5.03 и 4.92 эВ, связаны с F и F+ центрам, простейшие агрегатные центры F2 отвечают за полосу, 3.48 эВ, полоса ~2.1 эВ, принадлежит к структурным дефектам еще неясного происхождения. Связанные с примесью железа полосы 4,26 и 5,74эВ. 
5) Измерение и анализ спектров катодолюминесценции облученных кристаллов MgO показал резкое затухание свечений свободных и связанных экситонов. Затухание экситонной люминесценции с ростом флюенса связано с появлением радиационно-индуцированных структурных дефектов, на которых и происходит эффективный безызлучательный распад подвижных экситонов. При малых флюенсах регистрируется рост интенсивности внутри-центровых свечений, созданных радиацией F+- и F-центров, что позволяет следить за накоплением радиационных дефектов и по сигналу катодолюминесценции.
6) Анализ профиля нанотвердости по глубине в кристаллах MgO показал, что он коррелируют с энергетическими потерями ионов Хе. Таким образом, подтвержден совместный вклад ударных и ионизационных механизмов в образования сложных структурных дефектов.
7) ПЭМ исследования монокристаллов MgO, облученных ионами 132Xe 167 МэВ и132Xe 470 МэВ показывают отсутствие дефектов, ассоциируемых с образованием треков. Причина такого поведения - рекристаллизация трековой области. Этот процесс также вносит свой вклад в упрочнение.
8) Вклад «трековых эффектов» был обнаружен в ИЛ кристаллов Al2O3, измеряемой во время облучения ионами C, Ar, Kr и Xe с энергиями 1,67 МэВ/нуклон, когда с увеличением плотности возбуждения растет вклад быстрой люминесценции. Наиболее вероятной природой которой является рекомбинация носителей заряда в области латентного трека. 
Исследование ФЛ на поперечном сколе кристалла Al2O3, показали, что профили выхода (вспышка) ФЛ F2+центров коррелируют с пространственным распределением дефектов, образованных в упругих столкновениях. Таким образом, формирование точечных дефектов вакансионного типа и их комплексов в Al2O3, не связано с латентными треками, образующихся по каналу ионизационных потерь энергии. На поверхности кристалла Al2O3,при облучении БТИ формируются хиллоки. С помощью ПЭМ исследований показана кристаллическая структура для оксида алюминия Поверхностный слой аморфизирован.
9) Спектры ИЛ кристаллов LiF в зависимости от флюенса показывают уменьшение интенсивности экситонной ИЛ с флюенса 2 1011 ионов/см2, уменьшение интенсивности ИЛ F2 центров начинается с флюенса 8.4 1011 ионов/см2, а ИЛ F3+ центр достигает насыщения, при этом начинается увеличение ИЛ F2+ центров.
Исследование ФЛ на поперечном сколе кристалла LiFпоказали, что профили выхода (вспышка) ФЛF2 и центров коррелируют с пространственным распределением дефектов, образованных в упругих столкновениях. Это дает основание утверждать, что формирование точечных дефектов вакансионного типа и их комплексов в LiF не связано с латентными треками, образующихся по каналуионизационных потерь энергии. Наблюдалось затухание интенсивности люминесценции F2 и  агрегатных центров окраски в конце трека. Эффект связан с образованием нелюминесцентных агломератов путем сегрегации агрегатных центров окраски на ионно-индуцированных дислокациях в качестве ловушек для радиационных дефектов. Предполагается активирующая роль локального поля напряжений с расширенными дефектами в таких преобразованиях.
10) В 2020 году опубликованы три статьи Q2. Мы получили акт внедрения  в учебный процесс учебное пособие «Ионолюминесценция диэлектриков», созданный в рамках проекта.
Полученные результаты показывают, что in-situ ИЛ может прогнозировать поведение инертных матриц ядерного композитного топлива под воздействием осколков деления.
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Hacrosiuii aKT COCTaBlEH O BHEAPEHWH KOMIICKCa oGopysioBaHHs 110

{3MepeHHto in-situ BBLICOKOIHEPTeTHYECKOH HOHOIIOMHUHECUCHUHI HA YCKOPHTEIE
TsKebIX 1HoHOB JILL-60, pa3paGoTaHHBIX B PAMKAX BbINOTHEHNS MPOCKTA 110 Teme
AP05134257In-situ ucc1edo8anuis. cmpykmypol U MeXaHUUeckux HaAnpsscenutl 6
npoyecce  0GIYUEHUS  ObICMPbLMU MANCCTBLIL wonayu  MemooamMi
BbICOKOIHEPSLMUUECKOL UOHOTIOMUHECUCHYU -
Kommiekc — YCTEIIHO — HCHOJb3yeTCs  A714  MCCACNoBaHMi CTPYKTYpbl M
MeXaHHUeCKHX HAmpskeHWil B matepuanax B PEeKMME peanbHOro BpEMEHH B
npotiecce 00IyYeHHs MYYKaMH  TAKEIBIX  HOHOB. Kommjieke OTHOCHTCS K
MepesioBbIM COBPEMEHHbIM MeToZlaM HCCICA0BatI MaTepHaioB M nacimpser
npesiesibl AeATelbHOCTH YCKOpHTEd JILI-60.Ha Tepputopun ctpan CHI™ nannas
YCTaHOBKA SBISIETCS YHUKAILHOM, U Ha CeroHsIHMil 1eHb, MPUBIEKIA BHUMAHHE
GOMbIIOr0  KOAMUECTBA HAYMHBIX TPYNM IS MPOBEACHHS  COBMECTHBIX
{icesel0BaHMI B JaHHOM HAMpPaB/IeHUH.

Onucanue 00vexma eneoperus na 3(mpex) aucmax npunaeaemcs u AeAemca
neomwveatiemoll uacmoio Akma.

Hauanbhnk unkiaorpona JIL-60 N.A. UBanos
HauanbHuk ciy:KObl ynpasieHHs

uuknorpona JIL1-60 JI.LA. Mycradun

PyKOBOZUTEIb MPOCKTA A. T. AknabekoB
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Pe3yJIbTaTOB HAY4YHO-HCC/IE10BATEIbCKOM paﬁo’ru

Msi,  HmKenoanucasimecs, AMpeKTop JlenapTaMeHTa MO  aKaJIEMHYECKHM BONPOCAM
Kamxpin6aii B., HauanbHMK oTena MeToaMuecKoil paGoter CaburoBa JI., nekaH ¢usmko-
Texunyeckoro dakynprera Hypmommn E.E., saBexyioumii kadenpoit Texmuueckoi busnku
Camixomuka X.M. H pyKOBOAHTE/Ib HAYIHOTO MpoekTa AKHIGeKoB A.T. COCTABH/IN HACTOSIIHIT
aKT O TOM, YTO PE3y/IbTaThl HAYYHO-UCCIIEI0BATENLCKON paboThl 110 Teme AP05134257 «In-situ
UCCIO06AHUS CIPYKMYPbI U MEXAHUYCCKUX HANPSOICEHUTl 6 npoyecce 00nyyenus Guicmpoivu
MANCENLIMU UOHAMU  MEMOOAMU  6bICOKOIHEpeemuyeckoi  uonoomunecyenyuu (I'panToBOE
(uHancHpOBaHHE  HAYYHBIX  MCCICIOBAHMIT  Ha 2018-2020rr) u  yueGHoe mocoGue
«Hononomunecyenyus ousnexmpuroe» A.T.Akunbekosa, A.K. Jlayner6exoBoii, LT,
PunnstoBoit m A.C. CeiithacBa M3NaHHOE B pamMKaX MpOEKTA, HOCHT TEOPETHIECKOE H
MpPaKTHYECKOE 3HAYEHHE JUIsl yu4eGHOro npouecca.

Pe3yIIbTaThl HaydHBIX HCCIIE/IOBaHNH, yueGHOE TTOCOOHE BHEAPECHBI B y4eOHBIH Tpomecc
YHHBEPCHTETA /Ul JOKTOPAHTOB MEPBOro Kypca B 1 cemectpe mo cremuansHoctd §D05323
«Texnuueckas pusuka» no mucunminze Monno-myueas Moaubukamus marepuaios) B 2019-
2020, 2020-2021 yue6GHBIX ros1ax.

Jlupektop JlemapramenTa 1o

aKaJIEMHYECKHM BOIIPOcamM Mﬁaﬁ b.b.

Havansank oTzena

MeTOMYECKOi paGoThi =Y e V Ca6urosa JI.C.
JlexkaH (U3NKO-TEXHHIECKOTO

dbakyibTera Hypmonaun E.E.
3aenyrommit Kadepoit W Cammxoka AK.M.
TEXHHYECKOH PU3HKH

Pykosoauresns Hay4HOTO

MpoeKTa 7 Axunbekos A.T.
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