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Метод коррелированного по времени счета одиночных фотонов был использован для изучения кинетики 

фотолюминесценции монокристаллов алюмо-магниевой шпинели (MgAl2O4), облученной ионами Kr (100 

МэВ), Ar (46 MэВ), Xe (148 МэВ) и Bi (710 МэВ). Люминесценция возбуждалась импульсным (~ 80 пс) 

лазерным излучением на длине волны 445 нм. Установлено, что спектральный состав фотолюминесценции 

радиационных дефектов, образованных в результате воздействия быстрых тяжелых ионов, представляет 

собой широкую неэлементарную полосу 500 - 750 нм с временами высвечивания 8 нс (500 нм), 8.9 нс (520 

нм), 12 нс (620 нм) 13.7 нс (650 нм). Предполагается, что люминесценция может быть обусловлена излуча-

тельной рекомбинацией возбужденных состояний F+- центров окраски и комплексами F+- центр плюс 

примесь.  

Ключевые слова: MgAl2O4; фотолюминесценция; TCSPC; центры окраски; тяжелые ионы высоких энер-

гий. 
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Kinetic of photoluminescence of Magnesium Aluminate spinel (MgAl2O4) single crystals irradiated with high 

energy of Kr (100 MeV), Ar (46 MeV), Xe (148 MeV) and Bi (710 MeV) heavy ions in the fluence range from 1010 

to 2·1013 cm-2 have been studied using the TCSPC (Time Correlated Single Photon Counting) technique. The lumi-

nescence was excited by a pulsed (~ 80 ps) laser light at a wavelength of 445 nm. As was found, the luminescence 

spectra of intact spinel consist of a sharp emission peak at 1.8 eV attributed to Cr3+ impurity and a maximum at 2.35 

eV ascribed to Mn2+ impurity. Photoluminescence spectra of samples, irradiated by swift heavy ions, have a broad 

non-elementary emission band in the spectral range at 500 – 750 nm, which indicating the radiation origin of the 

corresponding luminescence centers. Intensity of this band increases with the ion fluence, up to 1013 cm-2. It is as-

sumed that luminescence can be caused by radiative recombination of excited states of F+-color centers and F+-color 

center plus impurity complexes. The emission decay times in this band for Xe ion irradiated spinel are ranged from 

8 ns (500 nm) – to 13.7 ns (650 nm). 

Keywords: MgAl2O4; radiation resistance; TCSPC; photoluminescence; high energy heavy ions; color centers; 

lifetime of excited state. 
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Введение 

Алюмо-магниевая шпинель (MgAl2O4) 

является одним из самых перспективных 

материалов оптических компонентов 

ядерно-энергетических установок ввиду 

высокой радиационной стойкости, хими-

ческой и термической стабильности 

(например, [1]). Так, аморфизация шпине-

ли, облучаемой легкими и тяжелыми 

ионами низких энергий, не наблюдалась 

вплоть до дозы повреждений ~ 100 сме-

щений на атом [2, 3]. В тоже время, воз-

действие тяжелых ионов высоких энер-

гий, начиная с порогового уровня удель-

ных ионизационных потерь энергии 7,5 

кэВ/нм, приводит к образованию латент-

ных треков, в результате перекрытия ко-

торых происходит полная аморфизация 

облученного слоя кристаллов MgAl2O4 и 

его распухание [4, 5]. Практически все из-

вестные из литературы данные по радиа-

ционным повреждениям, вызываемым вы-

сокоэнергетическими ионами, были полу-

чены с помощью просвечивающей элек-

тронной микроскопии. Однако микроско-

пия, даже высокоразрешающая, не дает 

информацию о точечных дефектах, кон-

центрация и свойства которых определя-

ют радиационно-стимулированное изме-

нение оптических свойств, для чего 

требуется применение методов 

оптической спектроскопии. В настоящей 

работе представлены результаты 

исследования кинетики затухания 

люминесценции, возбуждаемой 

пикосекундным лазерным излучением, 

монокристаллов MgAl2O4, облученных 

высокоэнергетическими ионами аргона, 

криптона, ксенона и висмута.  

 

Эксперимент 

Образцы алюмо-магниевой шпинели 

облучались при комнатной температуре 

ионами висмута (710 МэВ), ксенона (148 

МэВ), криптона (100 МэВ) и аргона (46 

МэВ) в диапазоне флюенсов 1010 - 2×1013 

см-2. Облучение проводилось на ускори-

телях ИЦ-100 и У-400 в Лаборатории 

ядерных реакций ОИЯИ.  

Для измерений спектров и кинетики 

фотолюминесценции был использован 

конфокальный микроскоп Integra Spectra, 

NT-MDT, дополненный оборудованием 

для коррелированного по времени счета 

одиночных фотонов. Люминесценция 

возбуждалась на длине волны 445 нм (2.75 

эВ) импульсом с длительностью (FWHM) 

<80 пс. Кривые затухания в спектральном 

диапазоне 500 – 700 нм регистрировались 

с помощью системы на основе детектора 

PMA-175 и TCSPC (Time-Correlated Single 

Photon Counting) модуля TimeHarp 260 с 

временным разрешением 300 пс. 

Благодаря конфокальному микроскопу, 

исследумый приповерхностый слой 

облученного образца шпинели не 

превышал двух микрометров, что 

полностью исключает влияние 

необлученной части кристалла.  

Анализ временных профилей люми-

несценции проводился методом скорости 

убывания «хвостовой» части экспоненци-

альной функции (Exponential tailfit model) 

с помощью программного пакета Easy 

Tau2. Для этого спад интенсивности фо-

толюминесценции во времени описывался 

как сумма экспонент с вычитанием фона: 

 

                                                               (1) 

где τi – время жизни, Ai – амплитудный 

коэффициент i-ой компоненты, Bkgrdec – 

фон. Точность фитирования спектров 

оценивалась по статистическим критери-

ям χ2. 

 

Результаты и их обсуждение 

Спектры люминесценции исходного 

(чистого) и облученных ионами криптона 

до различных флюенсов кристаллов 

MgAl2O4, приведены на рис. 1 и 2, соот-

ветственно. В спектре чистой шпинели 

были зарегистрированы полосы люминес-

ценции при 2.35 эВ и 1,8 эВ, обусловлен-

ные излучением неконтролируемых при-

месей атомов Mn2+ и Cr3+, соответственно, 

что согласуется с работами [6, 7]. В рабо-

те [6] авторами показано, что в полосе 
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эмиссии Cr3+ регистрируется серия узких 

линий: R1 (685 нм), N1 (686 нм) и N3 (688 

нм).  

Из рис. 2 видно, что в результате облу-

чения высокоэнергетическими ионами по-

является широкая неэлементарная полоса 

излучения в диапазоне 1.7 – 2.5 эВ, свиде-

тельствующая о радиационном происхож-

дении соответствующих центров люми-

несценции. Интенсивность излучения рас-

тет до флюенса ионов криптона ~ 1013 см-

2, затем начинает снижаться. При этом 

выход люминесценции примесей Cr3+ и 

Mn2+ полностью подавляется и становится 

незаметным на фоне люминесценции, 

обусловленной радиационными дефекта-

ми. Аналогичные зависимости наблюда-

ются и для других типов высокоэнергети-

ческих ионов.  

Известные к настоящему времени 

литературные данные не позволяют 

однозначно интерпретировать природу 

процесов, ответственных за 

люминесценцию в указанном выше 

интервале энергий фотонов. Наиболее 

близким по спектральному составу 

являетcя излучение F+- центров  в полосе с 

максимумом 2,7 эВ, выход которого не 

зависит от энергии возбуждения [8]. Вре-

менной профиль люминесценции в этой 

полосе представлят сумму трех экспонент 

с временами затухания 3.5, 9.3 и 46.3 мкс 

[8]. Однако, время жизни возбужденных 

состояний центров фотолюминесценции 

шпинели, облученной ионами высоких 

энергий, находится в пределах от 8 до 13.7 

нс (таблица 1), увеличиваясь со сдвигом в 

длинноволновую область. Пример кривых 

затухания люминесценции, возбуждаемой 

импульсным лазерным излучением, 

приведен на рис. 3. Необходимо отметить, 

что времена высвечивания примесных 

центров люминесценции MgAl2O4 нахо-

дятся, как правило, в микро- или милли-

секундном диапазоне [9]. По аналогии с 

Al2O3, где возбуждение на длине волны 

445 нм вызывает F2
2+-центров (максимум 

полосы 540-550 нм), можно предполо-

жить, что и в случае шпинели фотолюми-

несценция обусловлена излучательным 

распадом возбужденных состояний агре-

гатных центров F-типа.  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Рис. 1. Спектр нормированной на максимум ин-

тенсивности фотолюминесценции исходной (чи-

стой) алюмо-магниевой шпинели при возбуждении 

в полосе 2,78 эВ (445 нм) 

Fig. 1. Normalized (on maximum of intensity) photo-

luminescence spectrum of intact (pure) magnesium 

aluminate spinel at the 2.78 eV (445 nm) excitation 

band  

 

 

       

 

 

 

              

 

 

 

Рис. 2. Зависимость спектров фотолюминесценции 

алюмо-магниевой шпинели от флюенса ионов Kr 

(100 МэВ) в полосе излучения 1.7-2.5 эВ  
Fig. 2. Dependence of the photoluminescence spectra 

of magnesium aluminate spinel on the fluence of Kr 

ions (100 MeV) in the emission band at 1.7-2.5 eV 

 

Заключение 

Таким образом, установлено, что воз-

буждение на длине волны 445 нм моно-

кристаллов алюмо-магниевой шпинели, 
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Таблица 1. Характеристики люминесценции 

MgAl2O4  

Table 1. Luminescence characteristics of MgAl2O4 

 

Энергия излу-

чения, эВ 
2.5 2.4 2.0 1.9 

Время жизни 

возбужденных 

состояний, нс 

8 8.9 12.3 13.7 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

 

Рис. 3. Кривые затухания фотолюминесценции 

алюмо-магниевой шпинели, облученной ионами 

Xe с энергией 148 МэВ и флюенсом 1.2·1012 см-2  

Fig. 3. Photoluminescence decay curves for magnesi-

um aluminate spinel irradiated by 148 MeV Xe ions. 

Ion fluence is 1.2·1012 cm-2  

облученных высокоэнергетическими тя-

желыми ионами, приводит к люминесцен-

ции в диапазоне 1.7-2.5 эВ с временами 

распада от 8 до 13.7 нс. Установление 

природы процессов, ответственных за 

люминесценцию, требует дальнейших 

исследований. 
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