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1. Введение

Развитая в работах ['] (см. также обзоры [2 ]) теория резонансного
вторичного свечения (РВС) примесных центров кристаллов учитывала
вклад в оператор поляризуемости только резонансного электронного
уровня (одного или нескольких). Цель настоящей работы рассмот-
реть картину вторичного свечения (ВС), учитывая наряду с резонанс-
ным электронным уровнем и все остальные (нерезонансные). Отметим,
что в ряде случаев учет последних весьма существен, поскольку возни-
кающая интерференция вкладов от резонансного и нерезонансных уров-
ней в сечении рассеяния влияет на форму возбуждающих профилей
рэлеевской и комбинационных линий.

2. Учет резонансной и нерезонансной поляризуемостей

Рассмотрим прежде всего интерференцию резонансного и нерезонанс-
ного рассеяния света в общем виде. Как известно, сечение рассеяния
света в телесный угол d@ в спектральный интервал (Q, Q dQ) опре-
деляется формулой

1{coo,Q)d& de= Q) dQ dQ, (1)
ooT
PP'

где coq частота первичного (возбуждающего) фотона, ia и % декар-
товы компоненты единичных векторов поляризации первичного и вто-
ричного фотбнов. Тензор четвертого ранга

((00, Q) = В Wi Jjj {Рар) if (Р+,а,
) fib ('too —Й+£г Ef) (2)

i f
есть тензор ВС. Здесь В я2й3соо/с4 и i,f номера начального
(1 i)) и конечного ((f)) состояний вещества, Et {Ej ) их энергии,
W{ вероятность нахождения вещества в начальном состоянии, тензор
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называется тензором рассеяния или поляризуемостью перехода i-+f,



ym константа радиационного затухания про межуточного состояния
р~У

|/n), <i оператор дипольного момента оптических электронов.
Электронно-колебательные состояния вещества будем описывать в

адиабатическом приближении. В качестве исходных и конечных состоя-
ний в (3) выберем колебательные состояния \vP и [ v'. 0) основного элект-
ронного состояния ]0): |t)i— 1иo> 10), \f)'= | гэ 7

0) (0); а промежуточные со-
стояния запишем в виде | т) \v e)\e). Тогда

(4)
где '■ 'Я ;
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нерезонансный и резонансный тензоры поляризуемости соответст-
венно. Здесь Мае = (е. |da j0) электронный матричный элемент пере-
хода О).-*- \ е). В (5) штрих у суммы до. е .означает, что не учтен уро-
вень е)= |г); в (6) сохранен только первый член из правой части
формулы (3), а второй член, описывающий процессы с двумя фотонами
в промежуточном состоянии поля, опущен ввиду его, малости в резонанс-
ном случае по сравнению с первым. "

/.

Используя интегральное представление 6-функции,, формулу (2) для
тензора ВС можно записать в виде

оо

Ы й) =ВI(2я) / dv.e-****»!?^)(и)(7)
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где (...)= wVo {üq\ ...[ Vo) Sp{e~H
» lkT .. .)/Sp (е-нь/ьт^—знак статисти-

ке
ческого усреднения по исходным колебательным состояниям; Р ар(ц) =

*= ехр (/р,Яо)Р«р ехр (—/рЯ0 ); Я0 колебательный гамильтониан ис-
ходного электронного состояния: Яo.| Vq) = EVo \ u0 );.Pap оператор поля-
ризуемости С матричными элементами "(oо|-Рар] V'o}=<(Pap)v 0v' 0 {Pafl)if-

Ниже для резонансного оператора поляризуемости основное |0) и
возбужденное ]г) .электронные состояния принимаются невырожден-
ными, используется приближение Кондона; ММг, аг ,ММг$г = const,. yr i=
= Y = const и предполагается, что колебательные гамильтонианы Я0
и Яг отличаются лишь положением равновесия ядер. В этом случае
резонансный оператор поляризуемости имеет, -следующий вид:

оо

Paf},r=—iMa+Mpf dr ег> ev<-t)-v
, (8)

о

Здесь
V (х)== |оy(aj e-iaix —a+ eiai*) , • 5•• (9)

j

hi2 безразмерные стоксовы потери, приходящиеся на осциллятор /;
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cij+ и dj операторы рождения и уничтожения фонона частоты to,-;
со 1 частота чисто электронного перехода; Т символ упорядочения
операторов в момент времени —тг слева от операторов в момент вре-
мени ноль. Как видно, в случае невырожденных основного и возбужден-
ного (резонансного) электронных состояний оператор поляризуемости
четный: Ра р,т Рsа ,г. . .

Для нерезонансного оператора поляризуемости предположим, как
обычно, что разности энергий электронных переходов и too много больше
колебательной энергии:
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Предполагая, далее, что электронные матричные элементы
зависят только от колебательных координат основного электронного
состояния (т. е. не зависят от координат промежуточных состояний), за-
пишем нерезонансный оператор поляризуемости в виде

Р _

2to oeM.a+Ml
*<Х$,П 2 2•tö„ (Oi

е 0е 0

Хотя, вообще говоря, тензор Рар,п несимметричен [ 3 ], однако в прибли-
жении (11) он, как и тензор Р ар >г, симметричен.

Разложим Р ар, п в ряд по безразмерным нормальным координатам
šj (х) aj e~i(0

/
x-j-a+ ei(oi x :

oo k
PaP,n=PaP,n )o4~ Jšj (l/^OPaP.n.tj... й(Ц[ Iv) • (12)

fe=l ' r= 1

В разложении (12) члены k-ro порядка по £, соответствуют комбинаци-
онному рассеянию k-ro порядка. Ниже мы ограничимся рассмотрением
рэлеевского и комбинационного. рассеяния первого порядка. В таком
случае

Pa(3,n Pafi, п,o~\~
г

где

-р^)„, (и)

е Ое 0 э

Следует подчеркнуть, что последовательная теория рэлеевского и ком-
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бинацнонного рассеяния должна учитывать не только поляризуемость
примесного центра, но и поляризуемость кристалла-основания. Поэтому
в формуле (12) под Р ар,п следует понимать нерезонансную часть поля-
ризуемости всего кристалла, включая центр.

3. Сечение рассеяния. Возбуждающие профили

Для получения тензора ВС (7) необходимо вычислить коррелятор

{РаЗРP'cl’ (ц))о := (Рар,г Р З'а',г (р) )о~Ь(Дхр,г РР'а',п (р) )оН“
(16)

аР,пРр'а',г (р) )о~Ь(Даs,пР З'а ',п (р) )о-
Подставляя (16) в (7), получаем, что первый член в правой части фор-
мулы (16) описывает РВС, последний нерезонансное ВС (НВС), а
два средних учитывают интерференцию РВС и НВС. Используя разло-
жение операторов Р ар,г и P a p,n по aj и аД, можно сечение всего ВС
представить в виде разложения по порядку (s) рассеяния
I ((OO) Q) = 27.S ( coo, Q) =2 [ Ir,s{ oo, П) -\-U,s ((ПО, П) -\-In,s ('OO, П) ]• (17)

S S

Следует отметить, что фигурирующие в (17) парциальные спектры РВС
описывают все компоненты ВС: резонансное рэлеевское и резонансное
комбинационное рассеяние (РКР), а также горячую и обычную люми-
несценцию [2 ], а парциальные спектры НВС лишь рэлеевское и нере-
зонансное комбинационное рассеяние (НКР). Член нулевого порядка в
(17), описывающий рэлеевское рассеяние, равен

/о(соо, Q);=B |ЛР|2ф((оо)+Рп,о Voo П), (18)

|ЛР’| 2
=2 IаП^1 а П^МГ аМl = 2 Ма’ , (19)

а,3 а',3'

I Р ia, ftfiP <хР,п,o== ia'ftp'P p'a',n,i, (20)
а,3 а',3'

ОО

ф (о) =—i f dx (21)
6

Функция

SW= (V2 )o-(VV(J)). (22)
определяет логарифм Фурье-образа спектров поглощения и люминес-
ценции [ 4 ]. В гармоническом приближении эта функция равна

g(x) = JS loit (e<V -!)«+!) + (e-<«v* -1) , (23)
3

где fij [exp (to jjkT) —l] -1 среднее число фононов частоты coj при
температуре Т.

Как видно из формулы (18), в случае парциального спектра нуле-
вого порядка происходит сложение амплитуд вероятностей резонансного
и нерезонансного рассеяния, что приводит к эффекту интерференции по-
следних. Парциальный спектр первого порядка
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Возбуждающие профили: нерезонанс-
ного рассеяния (/), резонансного рас-
сеяния (2), с учетом интерференции
резонансного и нерезонансного рассея-
ния в случае суммы ( 3 ) и разности
{4) амплитуд. Параметры: а =

=o,o2<Вог, (Оде = 1,5(ö0r, fr о ==; 0,1 и
ССг/Рг =0,1 (5) ИЛИ аг/Рг =—O,l (4).

h (©O, Q) =B { (w*+ 1)6 (Q CÖQ:+Oi) |44 г | 2|oг[Ф (cöo)
(24)

2 2
CD(Q)] — Pn,i -)-niö{Q, —OO ©г) 144 | 2^Ог[Ф(©о) — Ф(й) ] ~\~Pn,i },

ГД6
Рn,i= iaftfiPafi,n,i ==

j ia'ft&'P (2s)
а,|3 а',Р'

Для анализа возбуждающего профиля используем разложение Ф(й) ~

~ Ф (©о) + ©гФ/ (©о) , где знак «минус» соответствует стоксовой части
спектра, знак «плюс» антистоксовой. Тогда

h(©О, Q) =В {[ (йгД-1)б(й ©o~f-©i)

■ ■ *

Г
.

ОС)
-{-Пгб (Q — 0)0 ©г)] |44 | (о)о) Pn,i }.

Здесь возможны два случая (см. рисунок): действительная часть ампли-
туды резонансного рассеяния и амплитуда нерезонансного рассеяния
(которая целиком действительна) имеют либо одинаковые знаки (5),
либо разные (4). Из рисунка видно, что в этих случаях возбуждающие
профили существенно различаются. Знаки амплитуд зависят от вида
функции ф(©), знака сдвига положения равновесия £oг, знака произ-
водной [d(44a+44p )/д£г] =0

и знака разности ©oе2 ©о2. Сложение
или вычитание амплитуд происходит для каждого нормального колеба-
ния в отдельности. При этом эффект интерференции рассеяний возмо-
жен лишь на тех колебаниях, которые дают вклад как в резонансное
рассеяние, так и в иерезонансное. В рассматриваемом случае резонанс-
ного перехода между невырожденными уровнями вклад в РВС дают
только полносимметричные колебания. Поэтому и интерференция имеет
место только для рассеяния на полносимметричных колебаниях.

4. Оценки. Заключительные замечания

Сравним вклады резонансного и нерезонансных уровней в сечение рас-
сеяния первого порядка на колебаниях примесного центра. В этом слу-
чае вклад в рассеяние будет давать только та часть поляризуемости,
которая связана с центрами.

169Интерференция резонансного и нерезонансного рассеяния . .



Учтем, что Р гЛ ~ Р г, о, a Pn ,i ~ аР ПП о, где обычно а ~ 0,1 —O,Ol, и
воспользуемся следующей приближенной формулой (тензорные индексы
опущены);

Р, ~аХ T
±-f+^rS

—-' ( 27 )

.
<-“« 2ш»’°

Здесь fe о сила осциллятора перехода между уровнями 0и е, fro соот-
ветствует резонансному переходу (coor ~ too) , о ширина спектра по-
глощения. Согласно теореме о сумме сил осцилляторов,

Jjj' feo3~frO— 1. (28)
е

Поэтому

Рпл 2(i)0rO'(x(l fro)
/оо\

Pr, 1 fro (o^—o^)
где ©õe среднее значение частот электронных переходов свое. Напри-
мер, при о = 0,02 <öor, свое 1,5 (о 0 г и fro != ОД величина Рп ,\!Рг,\ ~ 0,03.

Вклад НВС в высшие порядки парциальных спектров обычно очень
мал и им можно пренебречь.

Для получения возбуждающего профиля рассеяния первого порядка
воспользуемся формулой

Ф(со) —Р J dxyi{x)] (со —х) (ях(со), (30)
где х(соо) спектр поглощения. Зададим его в виде нормального рас-
пределения

=е“270/2ясг), (31)
где

z= ( coo шог)/(У2а) (32)
безразмерная частота возбуждения, о2 второй центральный мо-

мент спектра. Это приближение хорошо выполняется для центров с
сильным тепловыделением. В этом случае [Д

Ф(соо) (1/2 /о) [W{z) i{fn!2)е~2Д, (33)

где

w{z) =e~ z2 J ех * dx (34)
о

функция Даусона, табулированная в [s ].
Подставляя (33) в (26), находим возбуждающий профиль для (-го

колебания
ф'(z) 2

l\,i ((Do) == \МГ 12 |ог(Ог — Pn,i
У2ö (35)

2 2
~ w' (z) e“z*-f-C : »'

™lе~ (У2а^+ : (оoг ) 2
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где

С=2ш(1 — fro)a/{mrfrofii) (36)
при учете формулы (28) и соотношений \МГ \ 2 —/гO / (2co 0r ) ,

Pn,\,i ]—

агРпя и hi Эгог/cöi, где (К 2 определяет относительный вклад коле-
бания i в суммарные стоксовы потери. Отметим, что щ и (З г - могут быть
как положительными, так и отрицательными.

На рисунке показан возбуждающий профиль (35) в случаях сложе-
ния (а г 7(3г >о, (ОеО >* соо) И ВЫЧИТЭНИЯ (аг/рг <O, (ОеО > СОо) ЭМПЛИТуД
рассеяния. Видно, что эффект интерференции РКР и НКР действительно
существенно влияет на форму возбуждающего профиля, причем в обоих
случаях по-разному. Из рисунка видно также, что в рассматриваемом
случае интерференция РКР и НКР практически не нарушает симмет-
рию возбуждающего контура рассеяния первого порядка относительно
частоты максимума полосы поглощения со,oг.0г. Это связано с тем, что в
случае НКР амплитуда рассеяния целиком действительна. Поэтому ин-
терферирует только действительная часть амплитуды РКР, которая яв-
ляется четной функцией г. Отметим, что указанная симметрия наруша-
ется, если имеются два близко расположенных электронных уровня,
полосы поглощения которых перекрываются. В этом случае интерфери-
ровать будут как действительные, так и мнимые части амплитуд рассея-
ния. Последние же в случае рассеяния первого порядка являются нечет-
ными функциями частоты г.

Отметим в заключение, что асимметрия возбуждающего профиля
может быть вызвана также отклонением от приближения Кондона для
резонансного перехода [6 ].
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INNA REBANE, V. HIZNJAKOV

VALGUSE RESONANTSE JA MITTERESONANTSE HAJUMISE
INTERFERENTS LISANDIKRISTALLIDES

On esitatud resonantse kombinatsioonhajumise teooria, mis arvestab resonantse elektron-
seistmdi kõrval ka kõigi teiste (mitteresonantsete) seisundite panust polariseeritavuse
operaatorisse. On vaadeldud nimetatud seisundite panuste interferentsi mõju hajumise
ristlõikes Rayleigh’ ja kombinatsioonhajumise joonte ergastusprofiilide kujule.

INNA REBANE, V. HIZHNYAKOV

THE INTERFERENCE OF RESONANT AND NON-RESONANT SCATTERING IN
IMPURITY CENTRES

An excitational profile of resonant Raman scattering of an impurity centre is investi-
gated with regard to the contributions of the resonant as well as non-resonant electronic
transitions into the polarizability operator. The vibronic states of the centre are described
in an adiabatic approximation. Lattice vibrations are considered to be harmonic. For
the resonant polarizability operator the Condon approximation is used, the ground and
excited electronic states are taken as non-degenerate, and the shift of the nuclear
equilibrium positions at an electronic transition are taken into account.

In the present case the probability amplitude of the Raman scattering consists of
two terms, one of which takes account of the resonant scattering and the other, of
the non-resonant one. The dependence of these two terms on the exciting frequency
differs essentially, which results in an appearance of specific interference peculiarities in
the excitational profiles of the Raman scattering.

In the case of the first-order partial spectrum there are two interference possibilities
for each normal mode; the probability amplitudes to be summed can be of the same or
of opposite signs. The «relative contributions» of the resonant and non-resonant parts
of the polarizability into the first-order Raman scattering are estimated and the sharps
of the excitational profiles for these two possible cases are calculated.
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