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1. Резонансное вторичное свечение (РВС) центра люминесценции в кри-
сталле с учетом локального и кристаллических колебаний в отдельности
исследовано в [ 1 > 2 ]. На эксперименте в случае центров с локальными
колебаниями, как правило, наблюдается также их взаимодействие с крис-
таллическими фононами. В связи с этим представляет интерес провести
одновременный учет взаимодействия центра с отмеченными колеба-
ниями. В этом случае каждая бесфононная линия РВС либо резо-
нансного комбинационного рассеяния (КР), либо горячей люминесцен-
ции (ГЛ), либо обычной люминесценции (ОЛ) имеет фононное
крыло. Нас интересует зависимость этого спектра от частоты возбуж-
дения; спектр РВС будет найден при возбуждении 1) в резонансе с
одной из бесфононных линий и 2) в области одного фононного крыла
спектра поглощения.

Для локального колебания используем одноосцилляторную модель
['], в которой спектр РВС определяется следующим коррелятором:
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Этот коррелятор учитывает изменение положения равновесия g и частоты
До) =«г локального колебания при электронном переходе, а так-
же ангармоническое затухание его со скоростью Г. При этом считаем,
что Асо > Г,

Влияние кристаллических колебаний можно рассмотреть, если умно-
жить ЛДртт') на коррелятор [ 2 ]
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учитывающий кристаллические колебания в гармоническом приближе-
нии, с изменением лишь положений равновесия (s*) этих колебаний
при электронном переходе.

Рассматриваемый спектр РВС определяется следующим интегралом
(см. [»]):

со оо

W (coo, П) - / d[x ei< Q fJ dx dx' x
—oo 0

(4)
( (itx')Ax ( ртгт') ,

где oo иQ частоты возбуждения и РВС, Q 2 i частота чисто-элект-
ронного перехода, -у радиационная ширина возбужденного электрон-
ного состояния, В нормировочный фактор [2 ].

При изучении зависимости спектра РВС от соо надо иметь в виду, что
актуальная область интегрирования по рф-т' х определяется обрат-
ной шириной сш 1 спектра поглощения, по р обратной шириной рас-
сматриваемой области РВС, а переменная t = (т + т')/2 есть время
пребывания системы в возбужденном (промежуточном) состоянии, ин-
тегрирование по которой в области £ |р + т' — т| р дает релеев-
ское рассеяние (РР) и КР, а в области » | р + т' —т], |р] ОЛ и
ГЛ [2 ’ 3 ]. Мы будет считать, что ширины бесфононных линий гораздо
уже ширин их фононных крыльев. Поэтому актуальные области инте-
грирования по р, х и х' существенно зависят от того, где находятся час-
тоты возбуждения или илучения: в области бесфононной линии или в
области фононного крыла.
2. Спектр РВС при возбуждении в резонансе с бес-
фононной линией спектра поглощения находится триви-
ально: интенсивность бесфононных линий КР, ГЛ и ОЛ, вычисленная с
учетом лишь локального колебания (см. [*]), умножается на фактор
ехр Действительно, в рассматриваемых областях поглоще-

г

ния и РВС актуальные значения р, т, |т/ большие ( Г-1 ), так что
можно ограничиться асимптотикой lim^ x(x)'= —JŠJ s*2 и, следова-

i
тельно,

А™{\ухх') ~ехр {—2 s 2. }.
г

Фононные крылья отмеченных линий при таком возбуждении также
легко находятся: в этом случае актуальные р^со*- 1 <С т, т'~Г-1 (со*
средняя частота кристаллических колебаний) и поэтому

—5s 2

А°Ф ( ртг') <
4

exp {gx (р)}.
В результате спектр РВС в области фононного крыла при рассмотрен-
ном возбуждении определяется сверткой

оо
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спектра люминесценции кристаллических колебаний
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И спектра РВС локального колебания [Д
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Здесь хм вероятность поглощения при возбуждении в области М-го
вибронного повторения чисто-электронной линии (со o Й2l + <л2М),
Ь2 и Li номера исходного и конечного уровней радиационного пере-
хода, {Ь2 \Ь Х ) фактор Франка—Кондона; первый член в фигурных скоб-
ках описывает линии РР {Li =o)и КР (L\ » 0), второй линии ГЛ
{М > L 2 > 0) и ОЛ (L 2 = 0).
3. Спектр РВС при возбуждении в фононном крыле
спектра поглощения несколько сложнее. Рассмотрим прежде
всего КР. В этом случае актуальные т, т'~сГ-1

, т. е. в корреля-
торе Ля(щст') можно считать Гт ä Гт'^О;

Ля(ртт') ä; е~ 2^2 exp{^2 [ei“ii*-r lii l ( i) ( е-гсо 2т_ l)-fe*®i<-J-er*ei'I ]}. (8)
Этот коррелятор дает нам рассеяние на локальном колебании. Если же
учитывать рассеяние и на кристаллических колебаниях (ограничимся
здесь однофононным рассеянием), то (8) надо умножить на

оо

=exp[g Jt(T / )i+gx(—’t) ] / dws 2 (Q)e^:(e iCÖT' —1) (е-* шт —1) (9)
—oo

(см. [2 ]). В результате интенсивность линии КР р- го порядка по локаль-
ному колебанию и первого порядка по кристаллическому фонону опре-
деляется формулой

оо
В £г2р Г№кр(со o,Й)=- \~~ J 'dp eW-Vo)» e^pv-rpl^x

P ■
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где
gi{x) =i2 (e<®**— 1),

а
(S* {x) ) = exp {—i (coo Q2i) *+£* (*) }

Фурье-образ фононных крыльев в спектре поглощения.
Покажем, что

£—р оо
]р= ф\т) {т\р) ё^тх

, (11)
фр! т=o

где интегралы Франка—Кондона

(o| m)=er^l % mJ^m\ ,

IP в-м 42)
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Для этого преобразуем
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«50 |2(k+p) k+p / fa —J—p \

ехр[гх(т)][г,М]р =2—rp-u (-i) ft+p' m \
fe=o

’ m=o

Переходя к новому индексу суммирования /=k + р — m, имеем

oo t2m oo £2j ('Ш-ГЛ!
eiü) ?пт X1 C 13jJE . ' Lil j=24 ml { ' j! (m p+j)l

m=o 3=o 3 v r \ s >

oo £2m
= eiCO 2rnT l /

7
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где iFi{a,y,z) вырожденная гипергеометрическая функция. Для до-
казательства формулы (11) остается учесть, что x F\{a,a\z ) = ez2 и

(z/y) IFi (a-f 1, V+l; z) = i/д (a+l, у ; 2) i/д (a, у; г) ,

откуда
£2m ,

h m_py (m-fl, m-l-1 —p; —g2 ) ={o|m>(m|p)|P-|/p!. (13)

Проинтегрируем теперь (10). Интеграл not

oo
/ б/т(5и(т))(ег' шт —1)е гЧ°2г?lТ =ф(соо озг^г — со) —Ф(соо —со2ш) (14)
о

выражается через комплексную функцию показателя преломления
оо

Ф(х) =ф da —j-ijtx(x),
со х—оо

где х(х) форма фононных крыльев в спектре поглощения.
Проинтегрировав и по р, получим, что при возбуждении в фононном

крыле т-го вибронного повторения чисто-электронной линии интенсив-
ность линии КР р-го порядка по локальному колебанию и первого по-
рядка по кристаллическому фонону определяется формулой

оо

Wкр (соо, П) =- / dcos2 (co) —— : —— -~Х2я_ (Q соо-фоззр-рсо) -(- (Гр)
(15)

Xl 2 <° I т) <m I Р)[ф (соо (02т со) Ф (со o сот) ] 1 2 .
т=р

В этой формуле сумма по т учитывает интерференцию разных каналов
рассеяния с участием различного числа виртуальных квантов локаль-
ного колебания. В рассматриваемом случае возбуждения в фононном
крыле ее учет существен, поскольку ширина фононного крыла, как пра-
вило, сравнима с частотой локального колебания оз2. Если же ширина
фононных крыльев гораздо уже «2, то достаточно учесть вклад лишь
резонансного вибронного перехода в комплексный показатель преломле-
ния, положив т = М. Тогда формула (15) существенно упрощается:

оо

IЕкр((Оо, П) =—- Jd(i)Sz {ü)) —— 1 —

2
- : X2я -оо (П озо“розlр-(-оз) -)- (Гр)

(16)
Х |(O|М) (М|р)| 2 |Ф(озo оз2ЛI оз) Ф (озо азгЩ | 2.
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Рассмотрим в заключение линии ОЛ и ГЛ, возбуждаемые в фонон-
ном крыле. В этом случае актуальные значения t Г -1 сох-1 . Следо-
вательно, коррелятор Лх(ртт') можно заменить его асимптотическим
значением [2 ]

Иш Л х (ртт') ■= exp[gx (fx) ( p+t' т) ]=
t-voo

(17)
OO DO v '

I— / dioF(ко) ег f d(x)'F (со') е^'^+т'-О,
■—OO -HOO

где
оо

/r (co) / te2 (x)s2((D х)+. ..
.

—IOO

Подставляя (17) в (4) и учитывая (1), получаем, что рассматриваемый
спектр выражается в виде сверток

оо

( Шо »
Q ) Jа <й,р {<й') км {too — <й')Х

•—'ОО

■ (18)
Г (1-~oЬмШ+2Г(Г.+l2 )]|Дг |l.)| г

(Q Q2l+ w 24~ [Г (7д—(— Zy2 ) -)-у/2] 2
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