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Возбуждение экситонов в щелочногалоидных кристаллах (ЩГК) и флюо­
ритах приводит к образованию френкелевских пар дефектов (F-Я-пары) [1, 2 ] . 
Однако механизм этого явления до конца не выяснен. Ранее предложенные меха­
низмы (см. обзор [ 2 ] ) , во-первых, не рассматривают все этапы экситон-дефект-
ного превращения, во-вторых, в эксперименте [3] не оправдывается предсказы­
ваемое для всех ЩГК существование температурной зависимости создания дефек­
тов. Целью данной работы является дальнейшее развитие теории экситоиного ме­
ханизма образования дефектов в ионных кристаллах, принципиально отличающейся 
от представлений [ 2 ] . 

Как известно, после создания свободных экситонов происходит их автолока-
лизация с преодолением энергетического барьера при условии А > V ЪВС или без 
барьера при А < \J3BC [ 4 ] , где А - полуширина экситонной зоны, В и С - соот­
ветственно вклады акустических и оптических фононов в энергию релаксации ре­
шетки вокруг локализованного экситона [5].В момент образования двухгалоидный 
автолокализованный экситон (ДАЭ) находится на колебательно нерелаксирован-
ных возбужденных 3 2 ^ и основных 3 2 „ электронных состояниях. В ходе колеба­
тельной релаксации возможно сосуществование следующих каналов распада ДАЭ 
на F-Я-пары: диссоциативные безызлучательные распады 

с последующим неадиабатическим переходом в состояние F + Н и потенциальное 
смещение ДАЭ как целого в междоузлие при неадиабатических переходах 

где l%+g— основное состояние кристалла. Вероятность этих переходов при двухкрат­
ном прохождении системой области пересечения термов по Ландау—Зинеру равна 

(1) Р12 =2ехр[-2тг| V12\2/h vAF]{\ - е х р [ - 2 т г | Vl2\2/h vAF)\9 

где Vi 2 - матричный элемент перехода, v - скорость прохождения системой об­
ласти неадиабатической связи, AF - разность наклонов термов в точке сближе­
ния. Pi 2 достигает максимального значения 0,5 при прохождении системой области 
неадиабатической связи со скоростью 

vm =2тг| V12\2h A Fin 2. 

Компоненты ДАЭ в колебательно нерелаксированньгх 3 2 £ - и -состоя­
ниях участвуют в двух видах колебаний: симметричном и антисимметричном [6 ] . 
При симметричных колебаниях атомы ДАЭ имеют разные эффективные массы 
Мг и М2 за счет изменения силы связи этих атомов с соседними атомами решетки. 
Поэтому при диссоциативном распаде ДАЭ его компоненты разлетаются с разной 
кинетической энергией [6] : 

где Ее - энергия экситонного возбуждения. В результате более легкая компонента, 
получив в среднем энергию Е ^ 0,842Ге, образует динамический краудион, распро-

Ех = [ М 2 / ( М , +М2) ]Ее, Ег = Щх \ (М, +М2)]Ее, 
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страняющийся вдоль ( 1 1 0 ) и < 100) направлений соответственно в ЩГК и флюо­
ритах в виде нейтрального атома галоида Х° с последовательной перезарядкой в 
каждом столкновении по реакции Х° + А " Х~ ; Х° Вероятность резонансной 
перезарядки % 

(2) Pr=sm2[ T(H12lh)dt], 
— оо 

где Нг 2 матричный элемент обменного взаимодействия атома с ионом. Усред­
нение по фазе даетР г = 0 , 5 . Тогда вероятность разделения компонентов первичных 
F-Я-пар на расстояние R равна Pr

n

9 п = R/a - число фокусирующих столкновений, 
а - межатомное расстояние. 

Таким образом, компоненты F -Я-пары будут разделены на несколько меж­
атомных расстояний с помощью фокусного механизма [7] и распределены в 
пространстве в зависимости от степени асимметричности деления Ее между компо­
нентами ДАЭ. Эффективность образования этих пар дефектов можно определить из 

(3) %=РАРХГРАР\2РГ", 

где РА = Waj(WA + W R ) , WA и WR — скорости автолокализации экситонов и их 
излучательной аннигиляции, Р Х 2 - вероятность диссоциативных безызлучательных 
переходов, Р \ 2 - вероятность неадиабатических переходов с термов 3 Г ^ , ъЪи и 
11?g на основной терм F + Я, РА — вероятность асимметричного деления Е€ между 
компонентами ДАЭ. При симметричном колебании компонентов ДАЭ, кроме дис­
социативного распада, возможно также потенциальное смещение его ядерной ком­
поненты как целого в междоузлие за счет кулоновского отталкивания со стороны 
отрицательного заряда, локализованного на образуемой вакансии галоида.' Это 
соответствует неадиабатическому переходу системы с терма ДАЭ на терм F + Я 
в области их пересечения. При этом F-Я-пары создаются в соседних узлах решет­
ки, т.е. в области спонтанной аннигиляции. Тогда эффективность образования пер­
вичных F-Я-пар 

(4) rip=PaP\2[\-ехр(-п1т2)], 

где Ti - время жизни спонтанно неустойчивых F-Я-пар, что составляет ~ 1 С Г 1 2 с, 
т 2 — время их регистрации. 

Из (3) и (4) видно, что температурная зависимость образования F-Я-пар 
обусловлена существованием автолокализационного барьера для экситонов или 
дырок. Действительно Wa = v[D + ехр(-Еа/кТ)], где v - частота атомных коле­
баний, D - коэффициент прохождения через автолокализационный барьер, Еа = 
= (4/27Я 2 ) [А2 - ЗВС]3/2 - высота этого барьера. 

Оценим величины Еа для KJ и КС1. Для дырок А равно полуширине ва­
лентной зоны и имеет значения для KJ и КС1 соответственно 1,40 и 1,35 эВ [ 8 ] . 
Величину В определим из -Ed - А - В С , где Ей - глубина потенциальной ямы 
автолокализованного состояния, которая равна энергии диссоциации молекулы 
Х2 [9]. Для KJ и КС1 при С = 0,24 и С - 0,64 зВ соответственно получим В = 1,96 эВ, 
Еа = 0,016 эВ и В = 1,98 эВ, Еа = 0. Поэтому эффективность образования первичных 
F-Я-пар в КС1 не зависит от температуры из-за Еа = 0, что находится в согла­
сии с [ 3 ] . 

Теперь оценим эффективность образования F-Я-пар из (3) и (4 ) . Для КС1 
РА = 1 и при Р \ 2 - Р[2 = Р А - = 0>5> п- 2т (3) находим r\d = 0,031, что близко к 
экспериментальным значениям т? = 0,025 и п ] соответствующим 4 К. Эффектив­
ность т? образования спонтанно неустойчивых F-Я-пар по потенциальному каналу 
при п « т 2 из (4) равна т?р == 0,30, что близко к опытным значениям т? = 0,16, полу­
ченным при г 2 = 46 пс и Т = 12 К [ 2 ] . При температуре выше 800 К ДАЭ не может 
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переходить на более низкие колебательные уровни, лежащие ниже точки пересечения 
термов. Иначе говоря, существует многократное прохождение системой области 
неадиабатической связи, что приводит к Рг2 = Р\г ~* I и г\р > 0,63. Это согласуется 
с высокотемпературным пределом rj - 0,8 при 880 К [2 ] . Этого предела можно 
достичь путем лазерной накачки ДАЭ на высоколежащие колебательные уровни. 

Таким образом, предложенный экситонный механизм образования дефектов 
находится в согласии с имеющимися экспериментальными данными [2, 3, 10] , 
поскольку учитывает все этапы экситон-дефектного превращения и распада ДАЭ 
из колебательно-нерелаксированных состояний. Вместе с тем показано, что распад 
ДАЭ на дефекты возможен только при симметричном колебании его ядерных ком­
понентов и температурная зависимость образования первичных F-Я-пар обусловлена 
существованием автолокализационного барьера для экситонов или дырок. 

Институт ядерной физики Академии наук УзССР Поступило 
Улугбек Ташкентской обл. 25 VI 1982 
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