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Люминесценция эпитаксиальных пленок гадолиний-галлиевого
граната при возбуждении синхротронным излучением
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При возбуждении синхронным излучением исследована люминесценция монокристаллических пленок
гадолиний-галлиевого граната, выращенных методом жидкофазной эпитаксии из Pb- и Bi-содержащих
растворов-расплавов на подложках Gd3Ga5O12. Показано, что интенсивность люминесценции в видимой
области спектра зависит от типа и концентрации примесных ионов, входящих в пленку из растворителя.

PACS: 78.20-e, 78.66.-w

В последнее время наблюдается большой интерес
к разработке эффективных сцинтилляционных рантге-
новских экранов с высоким пространственным раз-
решением, которые можно создать только на осно-
ве пленок [1–3]. Монокристаллические пленки толщи-
ной 0.1−100µm, в частности, со структурой граната
можно вырастить методом жидкофазной эпитаксии из
переохлажденного раствора-расплава на изоморфных
подложках [3–5]. В качестве растворителя в этом методе
чаще всего используют PbO–B2O3 или Bi2O3–B2O3.

Основным отличием эпитаксиальных пленок от их
объемных аналогов, выращиваемых, например, по ме-
тоду Чохральского, является вхождение в состав плен-
ки примесных ионов из растворителя [6–8], причем
этими ионами наиболее сильно обогащен переходный
поверхностный слой пленка/воздух [9–12]. Примесные
ионы в пленках дают дополнительное по сравнению
с подложкой оптическое поглощение. В частности, в
пленках, выращенных на подложках Gd3Ga5O12 (GGG)
из Pb-содержащего раствора-расплава при малом пе-
реохлаждении, это дополнительное поглощение связа-
но с электронным переходом 1S0 →3 P1 примесных
ионов Pb2+, а при большом переохлаждении возни-
кают еще полосы поглощения, обусловленные меж-
валентными парными переходами ионов Pb2+ и Pb4+

(Pb2++ Pb4++ hν → Pb3++ Pb3+) и переходами с пере-
носом заряда (O2−+ Pb4++ hν → Pb3++ V2−

O ), где hν —
энергия кванта, V2−

O — вакансии кислорода [7]. В по-
следнем случае пленки приобретали фиолетовую окрас-
ку. В пленках, выращенных на подложках GGG из
Bi-содержащего раствора-расплава, дополнительное по-
глощение связано с электронным переходом 1S0 →3 P1

примесных ионов Bi3+ [8].
Целью настоящей работы является сравнение лю-

минесценции, возбужденной синхротронным излучени-

ем (СИ) [13] в эпитаксиальных пленках гадолиний-
галлиевого граната, выращенных из Pb- и Bi-содержащих
растворов-расплавов.

Заметим, что после нанесения эпитаксиальной пленки
на поверхность монокристаллической подложки интен-
сивность люминесценции, возбужденной СИ, существен-
но возрастает [14]. Особенности жидкофазной эпитаксии
этих пленок обсужаются в работах [7,8]. Условия роста и
параметры некоторых исследованных пленок приведены
в таблице (Tg — температура роста пленки, f g —
скорость ее роста, 2h — суммарная толщина пленок
на обеих сторонах подложки). Образцы № 1 и 2 были
выращены из растворов-расплавов с разным содержани-
ем Gd2O3 (6.1 и 2.0 mol.% соответственно [8]). Заметим,
что образец № 7 в качестве примесей содержал ионы
Pb2+ и Pb4+ в отличие от образцов № 3−6 и 8, которые
содержали только ионы Pb2+ (о валентности примесей
судили по спектрам оптического поглощения [7]). Ис-
следование спектров люминесценции в области энер-
гий 1.5−6 eV проводилось на установке Superlumi
(DESY, Гамбург, Германия) [15,16]. Установка располо-
жена в канале СИ позитронного накопителя DORIS III.
При всех измерениях спектров люминесценции норми-
ровка на аппаратную фунцию не производилась.

Под действием возбуждающего СИ эпитаксиальные
пленки, как и монокристаллы GGG [17], темнели, что,
по-видимому, связано с процессом образования дефек-
тов. Со временем (через сутки) наблюдалось частичное
исчезновение окраски исследованных образцов.

Спектры люминесценции I (λ) эпитаксиальных пленок,
показанные на рисунке, содержат ряд узких полос. Как и
для подложек GGG [17], наиболее интенсивными явля-
ются полосы с центрами на длинах волны λ ≈ 382, 415
и 438 nm. Они связаны с неконтролируемыми примесями
или структурными дефектами кристаллической решетки.
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Условия роста и параметры эпитаксиальных пленок

Номер
Растворитель Примесь

Tg, f g, 2h, I 382, I 415, I 438,
образца ◦C µm/min µm arb. units arb. units arb. units

1 Bi2O3−B2O3 Bi3+ 794 0.6 18.4 296 190 100
2 Bi2O3−B2O3 Bi3+ 912 0.8 22.8 2412 1474 697
3 PbO−B2O3 Pb2+ 1000 1.7 43.4 2342 1467 651
4 PbO−B2O3 Pb2+ 931 1.1 4.5 4461 3882 1751
5 PbO−B2O3 Pb2+ 931 0.8 3.1 3932 2608 1160
6 PbO−B2O3 Pb2+ 979 0.24 0.94 4629 2846 1302
7 PbO−B2O3 Pb2+−Pb4+ 945 2.0 59 29 059 38 900 17 232
8 PbO−B2O3 Pb2+ 929 0.19 11.5 3148 1988 898

Соответствующие значения интенсивности люминесцен-
ции I 382, I 415 и I 438 на этих длинах волн приведены в та-
блице. Полоса с максимумом на длине волны λ ≈ 313 nm
связана с ионами Gd3+ [18].

Из рисунка и таблицы видно, что интенсивность лю-
минесценции эпитаксиальной пленки на фиксированной
длине волны в зависимости от условий роста (состав
шихты, Tg и f g) может изменяться более чем на два
порядка величины. В целом, пленки, выращенные из
Pb-содержащего раствора-расплава, сильнее люминес-
цируют под действием СИ в исследуемом диапазоне
длин волн, чем пленки, выращенные из Bi-содержащего
раствора-расплава. При этом сильнее люминесцируют
пленки, содержащие разновалентные примеси свинца
(образец № 7).

Концентрация примесных ионов свинца на поверхно-
сти пленки более чем на порядок выше по сравнению
с основным объемом пленки, при этом они находятся
(примерно в равной концентрации) в двух- и четырехва-
лентном состоянии [3]. Ионы висмута являются не толь-
ко компонентом растворителя, но и гранатообразующим
элементом. Как следствие концентрации ионов Bi3+ на
поверхности и в основном объеме пленки различаются
слабее [5].

Спектры люминесценции I (λ) эпитаксиальных пленок. Номера
кривых соответствуют номерам образцов в таблице.

Таким образом, в настоящей работе для эпитаксиаль-
ных пленок гадолиний-галлиевого граната, выращенных
из Pb- и Bi-содержащих растворов-расплавов на подлож-
ках GGG, показано следующее.

1) По сравнению с подложкой наличие примесных
ионов существенно не влияет на положение полос
люминесценции, возбуждаемой СИ.

2) Интенсивность этой люминесценции можно варьи-
ровать более чем на два порядка величины, изменяя
условия роста эпитаксиальной пленки.

3) Пленки, выращенные из Pb-содержащего раствора-
расплава, сильнее люминесцируют под действием СИ.
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