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Iy (t) ist die Zeit bis zur Haftstellenentleerung; sie
wichst mit sinkender Temperatur. Iy () verhilt sich
wie ein Polarisationsstrom: wird ein Ladungstrager
im Kristall beweglich, so wird er auf einer mittle-
ren Verschiebungsstrecke verschoben; diese Ver-
schiebung wird als Anderung der Influenzladung
auf den Elektroden beobachtet. Hier ist wesentlich,
dall Iy (¢) (s. Abb.2) in einfach logarithmischer
Darstellung keine geraden Abschnitte und keine
Knicke aufweist, wie etwa im Fall von Anthracen-
kristallen 16, sondern kontinuierlich verlauft.
Insgesamt ist also zu folgern, daB die Haftstel-
len bzw. Terme fiir optisch angeregte Elektronen von
ganz anderer Art sind als jene, welche Stromtriager
speichern konnen. Von aullen injizierte Ladungs-
trager konnen also nicht in Haftzentren geraten, von
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denen aus ein optischer Ubergang stattfinden kann.
Am deutlichsten sehen wir das bei der Injektion
nach der UV-Anregung. Wenn dabei die Elektranen
in irgendwelche, mit dem angeregten Zentrum nicht
zusammenhingende, aber optisch besetzbare Haft-
stellen gelangen und dort auch verbleiben wiirden
(wie die TGK auch vermuten lassen), so miil3te sich
bei der anschliefenden starken Injektion (bei T =
T Anrezune) eine sehr deutliche Emission durch Re-
kombination der injizierten Triger mit den Zentren
zeigen. Dies ist aber nicht der Fall.

Bei den Haftstellen, die man in Thermolumines-
zenz beobachten kann, handelt es sich um Zentren
bzw. Zustinde, die eng mit dem Leuchtzentrum zu-
sammenhéngen und zu deren Bildung die UV-An-
regung erforderlich ist.
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The luminescence yield of CsJ/Tl-crystals under the influence of electric fields is investigated.
At excitation with ionizing radiation the intensity depends on the incident particles and their
differential energy loss. The Tl-centres are not influenced by the electric field during UV-irradiation,
while at f- and y-excitation a decrease of luminescence intensity is observed, depending on the
Tl-concentration. When a-irradiated, the intensity of the Tl-band remains unaffected. The possible
mechanisms of the energy transfer are discussed in terms of the excitation density and Tl-concen-

tration.

Der Lumineszenzprozell der Aktivator-Leuchtzen-
tren in Cs] ist haufig untersucht worden*~6. Wih-
rend Zentren durch Experimente unmittelbar beein-
flult und untersucht werden konnen, ist dagegen eine
Aussage iiber den Anregungsmechanismus schwierig.
Durch Messungen der Quantenausbeute 7+ 8, des dif-
ferentiellen Energieverlustes ?, der Abklingzeiten 1% 11
und der Anregungstiefen !> wurden unterschiedliche
Moglichkeiten fiir einen Energietransport gefordert:
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1. Erzeugung und Diffusion von unabhingigen
Elektronen und Lochern mit nachfolgendem Ein-
fang und strahlender Rekombination an Leucht-
zentren.

2. Ambipolare Diffusion der Ladundstriager, aus-
gehend von einer Stelle mit grofler Anregungs-
dichte.

3. Excitonen-Diffusion (in den Alkalihalogeniden
durch Frenkel-Excitonen).
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4. Lichtemission und Reabsorption durch strahlende
Rekombination von Ladungstrigern an Gitter-
pldtzen und nachfolgende Reabsorption durch die
Aktivatoren.

Untersuchungen mit starken elektrischen Feldern an
angeregten Alkalihalogeniden haben sich als eine
Methode erwiesen, die Energieiibertragung direkt
zu beeinflussen.

An CsJ/TI deuteten LomoNoOsoV und NemiLov 13
eine Abnahme der Lumineszenzausbeute bei f-An-
regung im elektrischen Feld als Beeinflussung der am
Energietransport beteiligten Leitungs-Elektronen und
-Locher. Die Unbeeinflulbarkeit bei a-Anregung er-
kldrten sie durch eine Excitonendiffusion. Ebenfalls
an den einzelnen Szintiallationen untersuchten GRI-
GOREV und Mitarbeiter * die Abnahme der Lumines-
zenzausbeute der langsamen Abklingkomponente an
f- und p-Impulsen und an Impulshohenspektiren.
Die schnelle Komponente (0,5 us) wurde, da un-
beeinflulbar, als Excitonenanregung gedeutet, wih-
rend die langsame (7 us), beeinflulbare einer Elek-
tronenlochdiffusion zugeschrieben wurde.

Die Untersuchungen der vorliegenden Arbeit wur-
den bei Anregung durch einen Teilchenstrom an der
(Dauer-) Lumineszenz durchgefiihrt. Hierbei konnte
das Lumineszenzlicht spektral zerlegt und der Effekt
in Abhingigkeit von der Aktivatordichte bis zum
reinen Material beobachtet werden.

Experimentelles

Zu den Untersuchungen wurden CsJ/Tl-Kristalle der
Firmen E. Leitz und Harshaw verwendet, die
nach dem Bridgemann-Stockbarger-Verfahren hergestellt
waren. Die Tl-Konzentrationen waren flammenphoto-
metrisch bestimmt worden. Die Kristalldiinnschliffe von
0,1 —0,5 mm Dicke und 12 mm Durchmesser waren zur
Temperaturfestlegung an einem heiz- und kiihlbaren
Kupferblock in der evakuierbaren Mefivorrichtung be-
festigt. Die Bestrahlung erfolgte mit den radioaktiven
Priparaten Cs 137, Sr 90 und Po 210 durch ein 1 x Al-
Lenard-Fenster von aullen, so dall ein Austausch der
Anregung ohne sonstige Anderung der Betriebsdaten
moglich war. Das Lumineszenzlicht wurde mit Hilfe
eines Zeiss- Monochromators M 4 Q III spektral zer-
legt und iiber einen Photovervielfacher 9858 QB regi-
striert. Die Intensitdten wurden direkt von einem Schrei-
ber 680 M als Spektren aufgeschrieben und anschlie-
Bend auf PV-Empfindlichkeit und Monochromatordis-
persion korrigiert. Anregung mit UV-Licht erfolgte mit

13 1. I. LomoNosoV u. Yu. A. NEMILov, Soc. Phys. Sol. State
2, 1476 [1961].
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einer Hy-Lampe und dem Monochromator. Hierbei
wurde die Lumineszenz nach Durchgang durch ein
Interferenzfilter (4 =550 nm) registriert.

Als Elektroden wurden Al-Folien von 1 um Dicke,
Cu-Drahtnetze bis 4 um Dicke und mit besonderer
Effektivitdt Leitsilberstriche verwendet.

Bei Anlegen der elektrischen Felder wurden durch
Verwendung von Gleichspannung Elektrolumineszenz
und andere Nebeneinfliisse erkannt und vermieden.

MeBergebnisse

Die Untersuchungen wurden an mehr als 40 Ein-
zelproben durchgefiihrt, welche von 12 verschiede-
nen CsJ/Tl- und CsJ-Einkristallen stammten.

Wihrend fiir die thermische Beeinflussung des
Lumineszenzvorganges im Tl-Zentrum eine Verbrei-
terung und Verschiebung der Tl-Bande mit steigen-
der Temperatur charakteristisch sind, mufiten solche
spektralen Veridnderungen durch Aufnahme des
Emissionsspektrums ohne und mit elektrischem Feld
ausgeschlossen werden. Abb.1 zeigt die Wirkung
eines Feldes von 50 kV/cm bei f-Anregung. Es tritt
nur eine Abnahme der Intensitat und keine spektrale
Veranderung auf. Die relative Lumineszenzinderung
bleibt iiber die ganze Bande konstant und betrigt
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Abb. 1. Die Lumineszenz von CsJ/T1 (0,15 mol.-%) bei Anre-

gung mit Sr?-f-Teilchen: (1) ohne elektrisches Feld, (2) mit

elektrischem Feld (50 kV/cm), 41/I die relative Lumineszenz-
abnahme bei Anlegen des elektrischen Feldes.

14 V. A. GriGorev, V. K. Lyaripevskii, I. M. OBODOVSKII u.
V. V. RyrLTsoN, Instr. Exp. Techn. No. 5, 1121 [1966].
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25% an Kristallen mit 0,15 mol-% TI. Im folgenden
soll sie einfach Feldeffekt genannt werden.

Fiir - und y-Anregung wurde die gleiche Abhin-
gigkeit von der Feldstirke gefunden (Abb.2).
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Abb. 2. Abhiingigkeit der relativen Lumineszenzabnahme A1/1
von CsJ/T1 bei Sr*-f-Anregung und Cs'¥7-y-Anregung von
der elektrischen Feldstirke.

Bei schwachen Feldern besteht eine lineare Be-
ziehung zwischen der Feldstirke £ und dem Feld-
effekt

——I— =
=41

Die Konstante % liegt fiir 0,15 mol-% Tl-Dotierung
bei 8:1073cm/kV und ist noch abhingig von der
Giite des Kristallmaterials. Ab etwa 30kV/cm ist
der Feldeinfluf} nicht mehr linear. Er geht auf einen
Grenzwert zu, der fiir diese Dotierung bei 7 =0,25
liegt.

Die Abhingigkeit des Feldeffektes von der TI-
Konzentration ist implizit in der Proportionalitits-
konstanten £ enthalten. So ist fiir eine Tl-Konzentra-
tion von 0,7 mol-% k=4,5-1073, fir 0,7-1072
mol-% k=12-1073 und fiir 10"*mol-% k= 30-1073
(Abb. 3).

15 V. P. DENKS u. V. J. LEIMANN, Sov. Phys. Sol. State 10,
1426 [1968].
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Abb. 3. Relative Lumineszenzabnahme A4I/I von CsJ/TI-Kri-
stallen mit unterschiedlicher Tl-Konzentration bei Sr®-f-An-
regung als Funktion der elektrischen Feldstiarke.

Mit abnehmendem Thalliumgehalt ist die Lineari-
tat bei geringeren Feldstirken und ein Grenzwert
bei hohen Feldern besser ausgeprigt.

Bei a-Anregung wurde an der Aktivatorbande bei
allen Dotierungen kein Einflull des Feldes gefunden.

Dieses letzte Ergebnis kann zusammen mit der
spektralen Unbeeinflulbarkeit bei - und y-Anre-
gung schon als ein Hinweis dafiir gewertet werden,
dall der Lumineszenzvorgang im Tl-Zentrum nicht
beeinfluit wird. Untersuchungen von DENKS und
LEIMANN 15 mit UV-Anregung von Tl-dotiertem KJ
und KBr zeigten allerdings einen Feldeinfluf} in der
Anregungsbande. Eigene Untersuchungen bei UV-
Anregung im Bereich der Tl-Anregungsbanden er-
gaben, dal} der Lumineszenzvorgang der direkt an-
geregten Tl-Zentren in Cs] nicht beeinflufit wird
(Abb. 4).

GwINN und MURRAY ® stellten eine Absorption der
Tl-Aktivatoren bei 330 nm fest. Die eigenen Unter-
suchungen an schwach dotiertem CsJ/Tl ergaben eine
Absorption bei 300 nm, die sich mit einer Grund-
gitteremission bei 315 nm iiberlappt. An einem Kri-
stall von 3 mm Dicke und 0,005 mol-% Dotierung
wurden bei a-Anregung die Emissionsspektren der
bestrahlten und der unbestrahlten Seite aufgenom-

men, wodurch eine Reabsorption besonders deutlich

wird (Abb.5).

Diskussion

Die Messungen der relativen Lumineszenzdnde-
rung durch elektrische Felder, die an der Lichtsumme
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Abb. 4. Anregungsspektrum von CsJ/T1 (1)

CsJ/TI 1 Anregungsspektrum wE| und Absorptionsspektrum von CsJ (2) bei
10 2 Absorptionsspektrum 8 20 °C. Feldeffekt bei Anlegen eines elek-
trischen Feldes von 50 kV/ecm ( &).
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Abb. 5. Emissionsspektrum von CsJ/Tl1 bei Anregung mit
Po210-q-Teilchen. —— — ohne, mit Reabsorption.

von Szintillatoren durchgefiihrt wurden, bestatigen
die Ergebnisse von LoMoNosov und NemILOV 13
und von GRIGOREV !4, die an Einzellichtblitzen ge-
wonnen wurden. Das durch sehr schwache Teilchen-
strome (10713 A) erzeugte Licht erlaubte eine Unter-
suchung der spektralen Verdnderung der Emission.
Damit sind Messungen, die ausschlieBlich mit Fil-
tern durchgefiihrt wurden, gerechtfertigt. Zugleich
wird beachtet, dal die Tl-Bande stets mit einer
blauen Schulter der Fehlstellenemission erscheint
und eine Kopplung der beiden Lumineszenzzentren
mit einer Energielibertragung noch nicht geklart ist.
Durch diese Untersuchung des Emissions-Spektrums
und durch die UnbeeinfluBbarkeit bei UV-Bestrah-
lung im Bereich der Tl-Anregungsbanden, kann eine

Wirkung des elektrischen Feldes auf den Lumines-
zenzvorgang im Tl-Zentrum ausgeschlossen werden.

Bei Teilchenanregung ist die Ionisationsdichte
bzw. der differentielle Energieverlust bekannt. MUR-
RAY und MEYER® fanden, daB in CsJ ein f-Teil-
chen von 0,15MeV einen mittleren Energieverlust
von 2 keV cm?/mg hat, entsprechend 1 Ionisation pro
30 Gitterebenen. Bei a-Anregung mit 4 MeV tritt
eine Energieabgabe von 400 keV cm?/mg auf, ent-
sprechend 6 Ionisationen pro Gitterebene.

Die Wirkung starker elektrischer Felder ist dar-
auf beschrinkt, die quasifreien Ladungstriager durch
eine gerichtete Driftbewegung aus dem Kristall zu
ziehen. Bei zunehmender Dotierung wird die Beweg-
lichkeit der Ladungstridger verringert durch die
Streu- und Haftstellenwirkung der Aktivatoren 6.
Elektronen und Locher werden lingere Zeit im An-
regungsgebiet festgehalten, wo die Rekombinations-
wahrscheinlichkeit grofl ist. Deshalb ist bei hoher
Dotierung der Feldeinfluf} gering (#=0,2) und ein
Endwert wird erst bei hohen Feldstirken erreicht
(60kV/cm). Umgekehrt ist die Feldwirkung bei ge-
ringer Dotierung am stiarksten (7=0,6). Es zeigte
sich auch, dal dann ein Endwert bereits bei mittle-
ren Feldstirken (25kV/cm) angenommen wird und
bei hoheren Feldern nur noch unwesentlich ansteigt.

Daraus kann geschlossen werden, daf} tatséchlich
der groBtmogliche Anteil an Elektronen und Lochern
vom Feld erreicht und extrahiert wird. Fiir 8- und
y-Anregung ist demnach eine Beteiligung von we-

16 C. DELBECQ, Phys. Rev. 111, 1235 [1958].
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nigstens 607% freier Ladungstriger am Energie-
transport gesichert.

Aus einer unterschiedlichen Wirkung bei f-, y-
und a-Anregung allein kann nicht auf verschiedenen
Energietransport geschlossen werden. Die Tatsache,
dal} die Anregungsdichten nicht gleich sind, verlangt
noch eine entsprechende Berticksichtigung. In den er-
wihnten Arbeiten!® und !* wurde das getan durch
die Beobachtung der schnellen und der langsamen
Abklingkomponenten. Das Arbeiten mit verschie-
den stark dotiertem Material erlaubt die Unterschei-
dung eines Ionisationsdichteeffektes von der Wir-
kung eines Energietransportmechanismus. Bei hoher
Dotierung ,,uberschwemmt® eine dichte Ladungs-
tragerwolke, wie sie ein a-Teilchen um den Anre-
gungskanal erzeugt, die in einem Radius von
120 A ? liegenden Aktivatoren und schafft eine hohe
Rekombinationswahrscheinlichkeit (200-mal grofer
als bei f-Anregung).

Mit abnehmender Dotierung muf} sich eine L1
dungstragerwolke radial weiter ausdehnen, um Aki -
vatoren zur Rekombination zu erreichen. Sie nimn::
dabei wegen der raumlichen Ausdehnung und durch
Rekombination in der Dichte etwa mit der 3. Poten:
ab. Dadurch wird bereits bei einem Radius von
160 A die Dichte der A-Anregung unterschritten. Bei
einer Dotierung von 1073 mol-% Tl miite dann ein
tiber diesen Radius hinaus existierender Anteil von
50% der Ladungstriager noch einen Feldeffekt von
insgesamt 25% ergeben. Tatsichlich wurde aber in
diesem Fall der a-Anregung kein Feldeffekt im Rah-
men von 2% MeRungenauigkeit gefunden.

17 J. FRENKEL, Phys. Rev. 37,17, 1276 [1931].
18 N. F. MoTT, Trans. Faraday Soc. 34, 500 [1938].
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Diese Experimente widerlegen sowohl die Vorstel-
lung, da} alle Leuchtzentren bei einer groflen An-
regungsdichte ,,iiberschwemmt* werden, als auch die
einer lockeren Bindung der Ladungstriger durch
ambipolare Diffusion. Der Energietransport muf} also
von Mechanismen durchgefithrt werden, die durch
das elektrische Feld in keiner Weise beeinflulbar
sind. In Alkalihalogeniden finden sich dazu fiir
schwach dotiertes Material nur noch die Ubertra-
gung durch Excitonen und durch Lichtreabsorption.

Das erstere ist schon mehrfach vorgeschlagen
worden 17> 18: 19 ynd muf} auch als der Hauptanteil
am Energietransport wegen der folgenden ergianzen-
den Versuche gefolgert werden:

Es hat sich gezeigt, da} die Grundgitteremissions-
bande bei 315 nm noch in das Anregungsspektrum
des Tl-Zentrums fallt und damit ein Energietransport
durch Licht in schwach dotiertem Material erfolgt.
Da die Intensitit der 315nm-Bande nur schwach
ist und von der Anregungsdichte abhingt, ist der
Anteil der Reabsorption an der Ubertragung von
Energie bei f-Anregung nur etwa 1%, bei a-Anre-
vung um 3%. In stark dotiertem Material ist die
lekombinationswahrscheinlichkeit an Gitterpldtzen
wegen der Storung des Gitters durch die Aktivatoren
wesentlich geringer, und damit ist dieser Anteil am
Energietransport ebenfalls kleiner.

Wir danken den Herren Dr. W. REHMANN und Dipl.-
Phys. G. BorN fiir dauernde Unterstiitzung, der Deut-
schen Forschungsgemeinschaft fiir Beihilfen.

19 W, J. VAN Sciver, Stanford H.E.P.L. Report No. 38
[1955].



