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Âïåðâûå äëÿ ñâîáîäíûõ êëàñòåðîâ èíåðòíûõ ãàçîâ îáíàðóæåíà ëþìèíåñöåíöèÿ ïîâåðõíîñò-
íûõ è îáúåìíûõ ýêñèòîíîâ. Ýêñïåðèìåíòû ïðîâåäåíû íà êëàñòåðàõ êñåíîíà, ôîðìèðóåìûõ â
ñâåðõçâóêîâîé ñòðóå, èñòåêàþùåé â âàêóóì. Îïòè÷åñêèå èññëåäîâàíèÿ äîïîëíåíû ýëåêòðîíî-
ãðàôè÷åñêèìè èçìåðåíèÿìè äëÿ âûÿñíåíèÿ âëèÿíèÿ ñòðóêòóðû êëàñòåðîâ íà èõ îïòè÷åñêèå
ñïåêòðû.

Âïåðøå äëÿ â³ëüíèõ êëàñòåð³â ³íåðòíèõ ãàç³â âèÿâëåíî ëþì³íåñöåíö³þ ïîâåðõíåâèõ òà
îá’ºìíèõ åêñèòîí³â. Åêñïåðèìåíòè ïðîâåäåíî íà êëàñòåðàõ êñåíîíó, ÿê³ ñôîðìîâàí³ ó íàäçâó-
êîâîìó ñòðóìåí³, ùî âèò³êàº ó âàêóóì. Îïòè÷í³ äîñë³äæåííÿ äîïîâíåíî åëåêòðîíîãðàô³÷íèìè
âèì³ðàìè äëÿ ç’ÿñóâàííÿ âïëèâó ñòðóêòóðè êëàñòåð³â íà ¿õí³ îïòè÷í³ ñïåêòðè.

PACS: 36.40.Vz Îïòè÷åñêèå ñâîéñòâà êëàñòåðîâ;
61.14.–x Äèôðàêöèÿ è ðàññåÿíèå ýëåêòðîíîâ.

Êëþ÷åâûå ñëîâà: ïîâåðõíîñòíûé è îáúåìíûé ýêñèòîíû, êñåíîíîâûé êëàñòåð,
êàòîäîëþìèíåñöåíöèÿ.

1. Ñâîáîäíûå è àâòîëîêàëèçîâàííûå ýêñèòîíû
ÿâëÿþòñÿ ôóíäàìåíòàëüíûìè ýëåêòðîííûìè âîçáóæ-
äåíèÿìè â êðèñòàëëàõ èíåðòíûõ ãàçîâ. Ñïåêòð ñâî-
áîäíûõ (êîãåðåíòíûõ) ýêñèòîíîâ áûë çàðåãèñòðèðî-
âàí â ñïåêòðàõ ïîãëîùåíèÿ è ëþìèíåñöåíöèè ìàñ-
ñèâíûõ êðèîêðèñòàëëîâ. Â ñâîáîäíûõ êëàñòåðàõ
èíåðòíûõ ãàçîâ ýêñèòîííûå óðîâíè ïðîÿâëÿþòñÿ â
ñïåêòðàõ ïîãëîùåíèÿ, êîòîðûå ôîðìèðóþòñÿ çà õà-
ðàêòåðíûå âðåìåíà ìàñøòàáà 10–14–10–15 ñ. Â ðàáî-
òàõ [1,2] ïîêàçàíî, ÷òî ýêñèòîííûå óðîâíè, êàê ïî-
âåðõíîñòíûå, òàê è îáúåìíûå, óæå ñóùåñòâóþò â
êëàñòåðàõ ñ ÷èñëîì àòîìîâ 50–150. Âðåìÿ æèçíè
ñâîáîäíîãî ýêñèòîíà çíà÷èòåëüíî áîëüøå (� 10–9 ñ),
ïîýòîìó îí ìîæåò ýôôåêòèâíî çàòóõàòü ïðè âçàèìî-
äåéñòâèè ñ ïðèìåñÿìè, äåôåêòàìè, ïîâåðõíîñòüþ
êðèñòàëëà, à òàêæå çà ñ÷åò àâòîëîêàëèçàöèè â àòî-
ìàðíûå è ìîëåêóëÿðíûå âîçáóæäåííûå öåíòðû. Â
ìàññèâíûõ êðèñòàëëàõ êñåíîíà ëþìèíåñöåíöèÿ ñâî-
áîäíûõ ýêñèòîíîâ íàáëþäàåòñÿ òîëüêî â äîñòàòî÷íî
ñîâåðøåííûõ áåçäåôåêòíûõ îáðàçöàõ, ïðè ýòîì åå

èíòåíñèâíîñòü ðåçêî óâåëè÷èâàåòñÿ ïðè ïîíèæåíèè
òåìïåðàòóðû íèæå 60 Ê.

Äî íàñòîÿùåé ðàáîòû î íàáëþäåíèè ëþìèíåñöåí-
öèè îò îáúåìíûõ è ïîâåðõíîñòíûõ ýêñèòîíîâ â ñâî-
áîäíûõ êëàñòåðàõ èíåðòíûõ ãàçîâ, â òîì ÷èñëå êñå-
íîíà, íå ñîîáùàëîñü. Âìåñòå ñ òåì îáíàðóæåíèå
ýêñèòîííîé ëþìèíåñöåíöèè êëàñòåðîâ èíåðòíûõ ãà-
çîâ ïðåäñòàâëÿåò íå òîëüêî ñàìîñòîÿòåëüíûé èíòåðåñ
äëÿ ôèçèêè êðèîêðèñòàëëîâ, íî è îòêðûâàåò íîâûå
ïîäõîäû äëÿ èçó÷åíèÿ ýôôåêòîâ êâàíòîâîãî êîí-
ôàéíìåíòà, â òîì ÷èñëå â êâàíòîâûõ òî÷êàõ íà îñíî-
âå âàí-äåð-âààëüñîâûõ êëàñòåðîâ. Â íàñòîÿùåå âðåìÿ
ïî ñïåêòðàì ëþìèíåñöåíöèè ýòè êâàíòîâûå ýôôåêòû
øèðîêî èçó÷àþòñÿ â ïîëóïðîâîäíèêîâûõ êëàñòåðàõ,
íàïðèìåð â ñèñòåìàõ òèïà CdS [3,4].

2. Ýêñïåðèìåíòû ïðîâåäåíû ìåòîäîì êîíäåíñà-
öèè ãàçà â ñâåðõçâóêîâîé ñòðóå, èñòåêàþùåé â âàêó-
óì. Èñïîëüçîâàíà ñìåñü àðãîíà è êñåíîíà, ïðè÷åì
êîíöåíòðàöèÿ C êñåíîíà â èñõîäíîé ãàçîâîé ñìåñè
âàðüèðîâàëàñü â èíòåðâàëå 1–6,5 àò.%. Äàâëåíèå p0
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è òåìïåðàòóðó T0 íà âõîäå â ñîïëî èçìåíÿëè îò 0,5
äî 2,5 àòì è îò 240 äî 160 Ê ñîîòâåòñòâåííî. Ýëåê-
òðîíîãðàôè÷åñêèå èññëåäîâàíèÿ, ïðîâåäåííûå ïà-
ðàëëåëüíî ñ îïòè÷åñêèìè, ïîêàçàëè, ÷òî â çàâèñèìî-
ñòè îò ýòèõ ïàðàìåòðîâ ðåàëèçóþòñÿ êëàñòåðíûå
ïó÷êè ñëåäóþùèõ ñîñòàâîâ:

— ñìåøàííûå àðãîí-êñåíîíîâûå êëàñòåðû ñ êñå-
íîíîâûì êîðîì, èìåþùèì èêîñàýäðè÷åñêóþ (êâà-
çèêðèñòàëëè÷åñêóþ) ñòðóêòóðó, è àðãîíîâîé îáî-
ëî÷êîé;

— ñìåøàííûå àðãîí-êñåíîíîâûå êëàñòåðû ñ êðè-
ñòàëëè÷åñêèì (ÃÖÊ) êñåíîíîâûì êîðîì;

— ÷èñòûå êñåíîíîâûå êëàñòåðû ñ èêîñàýäðè÷åñ-
êîé ñòðóêòóðîé;

— ÷èñòûå êðèñòàëëè÷åñêèå êñåíîíîâûå êëàñòåðû.
Â ñëó÷àå ñìåøàííûõ àðãîí-êñåíîíîâûõ êëàñòå-

ðîâ êñåíîíîâûé êîð è àðãîíîâàÿ îáîëî÷êà îáðàçóþò
ðåçêóþ ãðàíèöó (ñ ïðåíåáðåæèìî ìàëûì îáúåìíûì
ñîäåðæàíèåì îäíîãî êîìïîíåíòà â äðóãîì). Ïîäîá-
íîå ôàçîâîå ðàññëîåíèå ìû ðàíåå èçó÷àëè íà ñìå-
øàííûõ êëàñòåðàõ àðãîí–êñåíîí ñ êîíöåíòðàöèåé
êñåíîíà ìåíåå 1 àò.% [5], îäíàêî ýêñèòîííàÿ ëþìè-
íåñöåíöèÿ ïðè òàêîé êîíöåíòðàöèè íå íàáëþäàëàñü.
Êîãäà ïó÷îê ñîñòîÿë èç ÷èñòûõ êñåíîíîâûõ êëàñòå-
ðîâ, àòîìàðíûé àðãîí âûñòóïàë â êà÷åñòâå òåïëîîò-
âîäÿùåãî íåñóùåãî ãàçà. Òåìïåðàòóðà êëàñòåðîâ âî
âñåõ ñëó÷àÿõ ñîñòàâëÿëà 35–40 Ê è îïðåäåëÿëàñü ïî
ïàðàìåòðó ðåøåòêè. Îòìåòèì, ÷òî â ÷èñòî êñåíîíî-
âîé ñòðóå òåìïåðàòóðà êëàñòåðîâ ñîñòàâëÿëà íå
ìåíåå 70 Ê, ÷òî ñóùåñòâåííî âûøå, ÷åì ïðè èñïîëü-
çîâàíèè íåñóùåãî ãàçà. Èìåííî îòíîñèòåëüíî íå-
áîëüøèå êîíöåíòðàöèè êñåíîíà â ñî÷åòàíèè ñ áîëü-
øîé ïëîòíîñòüþ íåñóùåãî ãàçà ñäåëàëè âîçìîæíûì
íàáëþäåíèå ýêñèòîííûõ ïîëîñ èçëó÷åíèÿ. Ñïåêòðû
ñâå÷åíèÿ â îáëàñòè 8,1–8,5 ýÂ âîçáóæäàëè ýëåê-
òðîííûì ïó÷êîì ñ ýíåðãèåé ýëåêòðîíîâ 1 êýÂ. Ïîä-
ðîáíîñòè ýêñïåðèìåíòàëüíîé ìåòîäèêè ïðèâåäåíû â
ðàáîòàõ [5,6].

3. Â çàâèñèìîñòè îò ñîñòàâà êëàñòåðíîãî ïó÷êà
ñïåêòðû èçëó÷åíèÿ îò îáúåìíûõ è ïîâåðõíîñòíûõ
ýêñèòîíîâ ìîãóò ñóùåñòâåííî ðàçëè÷àòüñÿ. Äëÿ ïðè-
ìåðà ïðåäñòàâèì ðåçóëüòàòû, îòíîñÿùèåñÿ ê ñëó÷àþ
C = 3,0 àò.%, p0 = 1,0 àòì, T0 = 165 Ê. Íà ðèñ. 1,à ïî-
êàçàíà äèôðàêòîãðàììà, à íà ðèñ. 1,á — ñïåêòðû
ëþìèíåñöåíöèè ñâîáîäíûõ êëàñòåðîâ êñåíîíà. Íà
äèôðàêòîãðàììå âèäíû òîëüêî ïèêè, îòíîñÿùèåñÿ ê
êðèñòàëëè÷åñêîìó êñåíîíó (â ÷àñòíîñòè, îòñóòñòâó-
åò õàðàêòåðíûé äëÿ àðãîíà ïèê (200) ïðè çíà÷åíèè
âåêòîðà äèôðàêöèè s = 2,37 �

–1 è ïèê (311) ïðè
3,75 �–1). Ðàçìåð êñåíîíîâîãî êëàñòåðà, îöåíåííûé
ïî óøèðåíèþ äèôðàêöèîííûõ ìàêñèìóìîâ, ñîñòàâ-
ëÿë íå ìåíåå 1500 àòîìîâ (äèàìåòð îêîëî 55 �).

Ýêñèòîííûå ïîëîñû ðàñïîëàãàþòñÿ ñ êðàñíîé
ñòîðîíû îò àòîìàðíîé ëèíèè 3P1 (8,44 ýÂ), êîòîðàÿ

îòíîñèòñÿ ê èçëó÷åíèþ äåñîðáèðîâàííûõ èç êëàñòå-
ðà àòîìîâ. Îòìåòèì, ÷òî â ìàññèâíîì êðèñòàëëå
êñåíîíà äåñîðáöèÿ ýòèõ âîçáóæäåííûõ àòîìîâ â âà-
êóóì íå íàáëþäàëàñü [7]. Ïîëîñà ïðè 8,35 ýÂ ïðè-
íàäëåæèò èçëó÷åíèþ ñâîáîäíîãî ýêñèòîíà èç îáúåìà
êëàñòåðîâ (â ìàññèâíûõ êðèîêðèñòàëëàõ ýòó ïîëîñó
íàáëþäàëè íåîäíîêðàòíî, ñì., íàïðèìåð, [8]). Ïî-
ëóøèðèíà ýòîé ïîëîñû, èçìåðåííàÿ íàìè, ñîñòàâëÿ-
åò îêîëî 23 ìýÂ, ÷òî ïðèìåðíî â 2,5 ðàçà áîëüøå,
÷åì äëÿ ìàññèâíûõ êðèñòàëëîâ êñåíîíà. Ñ äëèííî-
âîëíîâîé ñòîðîíû îò ýêñèòîííîãî ïèêà ðàñïîëàãàåò-
ñÿ øèðîêàÿ ïîëîñà, ñîñòîÿùàÿ èç òðåõ êîìïîíåíò ñ
ìàêñèìóìàìè âáëèçè 8,26; 8,29 è 8,31 ýÂ. Â çàâèñè-
ìîñòè îò èñõîäíûõ âåëè÷èí ýêñïåðèìåíòàëüíûõ ïà-
ðàìåòðîâ ìû ìîãëè íàáëþäàòü îäíó, äâå èëè òðè èç
ïåðå÷èñëåííûõ ïîëîñ ñ ðàçëè÷íûì ñîîòíîøåíèåì
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Ðèñ. 1. Äèôðàêòîãðàììà (à) è ñïåêòð ëþìèíåñöåíöèè (á)
ñâîáîäíûõ êëàñòåðîâ êñåíîíà. Ñïëîøíûå ñòðåëêè óêà-
çûâàþò íà ïèêè òâåðäîãî Xe, à ïóíêòèðíûå — íà ïîëîæå-
íèÿ íåíàáëþäàåìûõ õàðàêòåðíûõ ïèêîâ òâåðäîãî Ar (à).
Ñïëîøíàÿ ëèíèÿ — ýêñïåðèìåíòàëüíûå äàííûå. Ïóíêòè-
ðîì ïîêàçàíî ðàçëîæåíèå ñïåêòðà: çàøòðèõîâàííûé êîí-
òóð — ëþìèíåñöåíöèÿ îáúåìíîãî ýêñèòîíà, çàòåìíåííûå
êîíòóðû — ëþìèíåñöåíöèÿ ïîâåðõíîñòíûõ ýêñèòîíîâ (á).



èíòåíñèâíîñòåé ìåæäó íèìè. Ïîëîñû ïðè 8,23 è
8,31 ýÂ íàáëþäàëèñü ðàíåå â îáúåìíîì êñåíîíå [9]
è áûëè îòíåñåíû ê ïîâåðõíîñòíîé êîìïîíåíòå ýêñè-
òîíà ñ n = 1, ðàñùåïëåíèå êîòîðîé îáóñëîâëåíî êðè-
ñòàëëè÷åñêèì ïîëåì.

Íà ðèñ. 2 ïðåäñòàâëåíà äðóãàÿ ôèçè÷åñêàÿ ñèòóà-
öèÿ, îòíîñÿùàÿñÿ ê ñëåäóþùèì íà÷àëüíûì óñëîâè-
ÿì: C = 6,5 àò.%, p0 = 2,0 àòì, T0 = 170 Ê. Âèäíî,
÷òî íà äèôðàêòîãðàììå (ðèñ. 2,à) îäíîâðåìåííî ñ
êñåíîíîâûìè ïèêàìè ïðèñóòñòâóåò àðãîíîâûé (311)
ïðè s = 3,75 �–1, à òàêæå íàáëþäàåòñÿ àíîìàëüíàÿ
âåëè÷èíà ïèêà ïðè s = 2,00 �–1 èç-çà íàëîæåíèÿ àð-
ãîíîâîãî (111) è êñåíîíîâîãî (200) ïèêîâ. Òàêèì
îáðàçîì, ýòà ñèòóàöèÿ ñîîòâåòñòâóåò êðèñòàëëè÷åñ-
êèì êëàñòåðàì êñåíîíà (ðàçìåð îêîëî 100 �), íà
ïîâåðõíîñòè êîòîðûõ ïðèñóòñòâóåò òîíêàÿ àðãîíî-

âàÿ îáîëî÷êà. Ñïåêòð ëþìèíåñöåíöèè (ñì. ðèñ. 2,á)
äåìîíñòðèðóåò, ÷òî â ýòîì ñëó÷àå îòñóòñòâóåò èçëó÷å-
íèå îáúåìíîãî ñâîáîäíîãî ýêñèòîíà, à òàêæå ïîëîñà
ïðè 8,29 ýÂ. Î÷åíü èíòåíñèâíûìè ÿâëÿþòñÿ òîëüêî
ïîëîñû ïîâåðõíîñòíûõ ýêñèòîíîâ. Êðîìå òîãî, íàðÿ-
äó ñ äåñîðáèðîâàííûìè àòîìàìè 3P1 ïðèñóòñòâóþò
ëèíèè èçëó÷åíèÿ, îáóñëîâëåííûå ôîðìèðîâàíèåì
ïîâåðõíîñòíûõ êâàçèàòîìíûõ 3P1s è îáúåìíûõ 3P1b
ñîñòîÿíèé. Òàêèì îáðàçîì, òîíêàÿ àðãîíîâàÿ îáîëî÷-
êà òóøèò ëþìèíåñöåíöèþ îáúåìíîãî ýêñèòîíà. Ýòî
òóøåíèå ìû òàêæå íàáëþäàëè, êîãäà êñåíîíîâûé
êîð áûë èêîñàýäðè÷åñêèì ðàçìåðîì 50–100 àòîìîâ
(C = 1,0 àò.%, p0 = 1,5–2,0 àòì, T0 = 170 Ê). Â ýòîì
ñëó÷àå îò÷åòëèâî íàáëþäàëàñü öåíòðàëüíàÿ ïîëîñà
ïðè 8,28 ýÂ, ïðèðîäó êîòîðîé åùå ïðåäñòîèò âûÿñ-
íèòü. Îòìåòèì, îäíàêî, ÷òî ýòà ïîëîñà ðàñïîëîæåíà
â îáëàñòè ðåçîíàíñíîé ëèíèè êñåíîíà 3P2.

4. Êà÷åñòâåííî íàáëþäàåìûå ñïåêòðàëüíûå êàð-
òèíû ìîæíî îáúÿñíèòü ñëåäóþùèì îáðàçîì. Êàê èç-
âåñòíî, â ìàññèâíîì êðèñòàëëè÷åñêîì êñåíîíå ðàäè-
óñ îáúåìíîãî ýêñèòîíà ñ n = 1 ðàâåí 3,2 �, ÷òî
íåñêîëüêî ìåíüøå ðàññòîÿíèÿ ìåæäó áëèæàéøèìè
ñîñåäÿìè â ðåøåòêå (4,3 �). Äëèíà ñâîáîäíîãî ïðî-
áåãà òàêîãî ýêñèòîíà ñîñòàâëÿåò íåñêîëüêî ñîòåí
àíãñòðåì, ÷òî çíà÷èòåëüíî áîëüøå ðàçìåðà êëà-
ñòåðà. Äëÿ ñâîáîäíîãî ýêñèòîíà èìåþòñÿ ñëåäóþùèå
êàíàëû íåóïðóãîãî âçàèìîäåéñòâèÿ:

— îáðàçîâàíèå äâóõöåíòðîâîãî Xe2
* èëè îäíîöåí-

òðîâîãî Xe*-ñîñòîÿíèÿ ñ ïðåîäîëåíèåì áàðüåðà àâ-
òîëîêàëèçàöèè (äåéñòâèòåëüíî, ìû íàáëþäàëè îä-
íîâðåìåííîå ñâå÷åíèå êàê îáúåìíîãî ýêñèòîíà, òàê
è ïîëîñû Xe2

* ïðè 7,1 ýÂ);
— ïðåîáðàçîâàíèå îáúåìíîãî ýêñèòîíà â ïîâåðõ-

íîñòíûå ìîäû;
— ñáðîñ ýíåðãèè íà äåñîðáöèþ âîçáóæäåííûõ è

íåéòðàëüíûõ àòîìîâ.
Íàáëþäåíèå ñïåêòðàëüíîé ïîëîñû îáúåìíûõ ýê-

ñèòîíîâ ñâèäåòåëüñòâóåò, ÷òî çà âðåìåíà èõ æèçíè
10–9 ñ äëÿ íèõ ñóùåñòâóåò êàíàë óïðóãîãî âçàèìî-
äåéñòâèÿ íà ãðàíèöå ðàçäåëà ñ âàêóóìîì ñ äîñòàòî÷-
íî áîëüøîé âåðîÿòíîñòüþ ìíîãîêðàòíîãî îòðàæåíèÿ
ýêñèòîíà îò ãðàíèöû. Åñëè êñåíîíîâûé êîð èìååò
ãðàíèöó ñ àðãîíîâîé îáîëî÷êîé, òî ïðîèñõîäèò íå-
óïðóãîå ðàññåÿíèå îáúåìíîãî ýêñèòîíà ñ ïî÷òè ïîë-
íîé êîíâåðñèåé åãî ýíåðãèè â èçëó÷àòåëüíûå öåíòðû
äðóãîé ïðèðîäû.

Èòàê, â äàííîé ðàáîòå âïåðâûå äëÿ êëàñòåðîâ
èíåðòíûõ ãàçîâ çàðåãèñòðèðîâàíû ñïåêòðû êàòîäîëþ-
ìèíåñöåíöèè ïîâåðõíîñòíûõ è îáúåìíûõ ýêñèòîíîâ.
Èõ ñóùåñòâîâàíèå â çíà÷èòåëüíîé ìåðå îïðåäåëÿåòñÿ
ñòðóêòóðîé êëàñòåðà, åãî ðàçìåðîì, à òàêæå íàëè÷èåì
íà åãî ïîâåðõíîñòè ñëîÿ äðóãîãî èíåðòíîãî ãàçà.

Àâòîðû âûðàæàþò áëàãîäàðíîñòü À.Ã. Áåëîâó çà
ïëîäîòâîðíîå îáñóæäåíèå ðåçóëüòàòîâ ðàáîòû.

Ïðÿìîå íàáëþäåíèå ñâîáîäíûõ ýêñèòîíîâ â ñïåêòðàõ ëþìèíåñöåíöèè êëàñòåðîâ êñåíîíà
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Ðèñ. 2. Äèôðàêòîãðàììà (à) è ñïåêòð ëþìèíåñöåíöèè
(á) ñâîáîäíûõ êëàñòåðîâ êñåíîíà, ïîêðûòûõ òîíêîé àð-
ãîíîâîé îáîëî÷êîé. Ñïëîøíûå ñòðåëêè óêàçûâàþò íà
ïèêè òâåðäîãî êñåíîíà è àðãîíà (à). Óêàçàíû ïèêè ïî-
âåðõíîñòíûõ ýêñèòîíîâ Ãs(3/2) è àòîìàðíûå ëèíèè îò
3P1-ñîñòîÿíèé (á).
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Direct observation of free excitons in
luminescence spectra of xenon clusters

V.L. Vakula, Î.G. Danylchenko, Yu.S. Doronin,
S.I. Kovalenko, M.Yu. Libin, and V.N. Samovarov

Luminescence of surface and bulk excitons
was detected for the first time for free rare-gas
clusters. The experiments were carried out on
xenon clusters produced in a supersonic jet flow-
ing into vacuum. The optical study was accom-
panied by electron diffraction measurements to
ascertain the influence of cluster structure on
their optical spectra.

PACS: 36.40.Vz Optical properties of clusters;
61.14.–x Electron diffraction and scat-
tering.

Keywords: surface and bulk excitons, xenon
clusters, catodeluminescence.
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