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Резонансное комбинационное рассеяние (РКР) широко использу-
ется для изучения электронно-колебательного взаимодействия в моле-
кулах и кристаллах. Возбуждающие профили РКР изменение ин-
тенсивностей линий РКР при сканировании частоты падающего света
по полосе оптического поглощения проявляют колебательную струк-
туру, обычно более четкую, чем в соответствующем спектре поглоще-
ния. Анализ этой структуры на основе теории возбуждающих профи-
лей РКР [ l_3] позволяет получить детальную информацию о микро-
параметрах электронно-колебательного взаимодействия [ 2~B ].

В данной работе проведен модельный анализ возбуждающих про-
филей РКР неполносимметричных колебаний, центров с учетом эф-
фекта Яна—Теллера в вырожденном возбужденном электронном со-
стоянии. Рассматривается поляризованное рассеяние кубических цент-
ров в случае возбуждения с резонансе с электронным переходом
A\(g)-^Tци). Электронно-колебательное взаимодействие в возбужденном
электронном состоянии Т\ описывается в линейном приближении по
смещениям ядер матрицей

jaQü~\~b {о.\. ~Qz ) cQs cQi \

V= cQs üQo Qi-j—— Q2 j cQ3 j, (1)
о и I

\ cQi cQ 3 aQo-j—-Q 2 /

1/3
где a, b, с являются константами взаимодействия c ai(Q O )-, e(Qi, Q 2)*

и T2(Qs, Q4, Qs) -колебаниями.
Вычисляется возбуждающий профиль РКР первого порядка на не-

полносимметричном недиагональном (в смысле вклада в матрицу V)
тг-колебании, приводящем к деполяризации рассеяния. Отметим, что
возбуждающие профили а\- и е-колебаний, как показано в [ 9 ], опи-
сываются формулами стандартного метода преобразования [ ! > 2 ], рас-
сматривавшегося в целом ряде работ (см., напр., [ 10~13 ]).

Возбуждающий профиль РКР первого порядка на т 2-колебании час-
тоты o)ft рассчитывается по формуле [ и ]

/
± (со) = |ЛаР ((о) | 2

, (2)
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где

deep (to) =Ck ( nh -\-1) 1/27 dx exp J —icox yx-fgo (x) gi (x) ] X
O Ö J

X
__

X/ ds exp [ims+gi (s) +gi (x —s) ] (3)
0

амплитуда рассматриваемого рассеяния, co = fi—Qo, частота
возбуждающего света, £ž 0 частота чисто-электронного перехода,
у радиационная ширина возбужденного электронного уровня,
а, (3 =х,у, z декартовы компоненты поляризации падающего (а)
и рассеянного ((3) света (а=^|3),

go{x) =a2 «QoQo(*)> <Qq>).
gi(*)—2b2 (<QiQi(A:)> <Q 2,»

фононные корреляционные функции a\- и е-колебаний, равные

gm (*) =2J Irni [ (räi+ l) (Ä —1) +hi (rv —1) ]
, (5)

1 .

{

m =0,1, ni = (exp (— со i/kT) I) -1
, ±coc=d=coc iTv, Гг константа

затухания нормального колебания i, |mi безразмерные стоксовы
потери на данном колебании. Функции gm {x) в каждом конкретном
случае могут быть вычислены методами локальной динамики решетки
[ ls ]. В данной работе эти функции выбираются из модельных сообра-
жений.

Ниже использовались gm {x) -функции
gm =='im (в*“л* 1), (6)

соответствующие модели локальных колебаний в случае нулевой тем-
пературы. На рис. 1, 2 представлены модельные расчеты возбуждаю-
щих профилей (ВП) / (со) РКР первого порядка на хг-колебании
по формуле (2) с учетом (3) и (6).

1. Рис. 1 демонстрирует зависимость ВП РКР хг-колебания от па-
раметра взаимодействия с е-колебанием |i. Как следует из рис. 1, эта
зависимость немонотонная: например, пик при со/оц£ =l, соответствую-
щий тг-колебанию, вначале (при gi= 0,5) исчезает, а затем при уве-
личении начинает возрастать.

На рис. 3 также показано немонотонное поведение пиков ВП при
увеличении gi в случае разных отношений частот e-(coi) и Хг-колеба-
ний (coh). Пиковые интенсивности ВП тг-колебания на частотах
(0= ПоО)о+Пlo)l И tO'=CO/i + + /ri(jL»i вычислялись по формулам

I {tlo(Oo-\-ni(üi) / : j— ) 1 ( /г± ) 12 ’ (^)
\ Пo\ П\,\ (У+ЦOГO+/Г1Г1) /

П °Е П ‘
/ (w/i+rtotöo+fticoi) = / j———! р" 7—р , Гч ) 15-(ni) | 2, (8)

\ «о! П\\ (y+i o+nj 1) /

где л0 и П\ номера квантов полносимметричной ощмоды и неполно-
симметричной е-моды соответственно;

v-fv lll (9)
р—o т— o СО/г+ {р ni-j-/n)(0i



346

Рис. 1. Возбуждающие профили РКР
тг-колебания при разных стоксовых по-
терях gi на е-колебание; | 0 —2,5; соо —3,6;
Г0 =0,05; со, = 1,5; +1 =0,075; со й =1;

Гft =0,1; у=0,02.

Рис. 2. Возбуждающий профиль РКР
тг-колебания в случае колебательного ре-
зонанса o) h =o) 0 (частота тг-колебания
совпадает с частотой пояносимметричного
ai-колебания); |0 =2,5; со 0=1; Г 0=0,1;
со 1=0,7; Г!=0,075; со й =1; Гл =0,04;

у=0,02.

Рис. 3. Отношения пиковых интенсивностей возбуждающего профиля Т2-колебания в
зависимости от стоксовых потерь на е-колебание |i в частотах; а б coi,
в сил+о)ь г 2о)l. Отношения частот с-колебания и Т2-колебания ор/со/!=0,4 (/),

0,75 (2), 1,5 (5), 2,5 (4).

Формулы (7) (9) получены разложением формулы (3) в ряд по сте-
пеням g(x) с последующим интегрированием по т. Представленные на
рис. 3 относительные пиковые интенсивности ВП в частотах
ш= сOk, toi, (Oi+tüft, 2o)i равны R±(m) = \S+{m) | 2/|S+(O) 12-I2 -

Отмстим, что эти зависимости могут быть использованы для опре-
деления стоксовых потерь |i на е-колебания.

2. В частном случае слабого вибронного взаимодействия с непол-
носимметричными е-колебаниями можно приближенно взять g- 1 (x)~0.
Тогда амплитуда (3) приводится к виду
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до
/4сср(со) =сл (йй + 1 ) 1/2 / dtexp [—гот уг+£о (t) ] {е**** —1), (10)

о
где первое в скобках слагаемое описывает резонанс по рассеянному,
а второе по возбуждающему свету. (Формула (10) аналогична фор-
муле для амплитуды РКР полносимметричного колебания, т. е. соот-
ветствует основной модели.) В этом случае при cofe=o>0 (но ТцфТo )

возникает интересный эффект расщепления линий ВП первого и вто-
рого порядков, обусловленный интерференцией резонансов по возбуж-
дающей и рассеянной частотам (см. рис. 2). Действительно, согласно
(10) интенсивность ВП (2) вблизи частоты со =П—-Q 0 = 0 равна

/± ~((Асо+г'АГД- 1 (Aco+i ДГо) | 2
, (11)

где Дм =о) 0 со, AF/=y+F/ (/=O, k) .
При равных ширинах Го=Г/ 4 =Г

/
±
-(1-Ы2 (А^I+АГ2)-1

расщепления нет. Однако если ТоФТь и АГй=^“ IАГо, то 1
±

=0
при Ао) = 0 и /

±
>o при Следовательно, при и

линия действительно расщепляется.
При включении взаимодействия с е-колебаниями (рис. 2) расщеп-

ление исчезает. Поэтому отмеченный интерференционный эффект мо-
жет наблюдаться только в ВП РКР недиагонального неполносиммет-
ричного колебания при совпадении частот последнего с частотой пол-
носимметричного колебания.
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	Рис. 1, Температурные зависимости бесфононной линии и выжженного провала в спектре поглощения облученного нейтронами кристалла а-А120з. а исходный контур линии при 5 К; б—е контуры линий и провалов при 5, 20, 30, 60 и С5 К соответственно.
	Рис. 2. Термостойкость выжженного спектрального провала после различных термоциклов. а исходный контур линии при 5 К; б линия с выжженным провалом при 5 К; б, г, а' линия с выжженным после термоциклов К, 5->- •->-460—>-5 К и 5->-560—>-5 К соответственно.

	О ПЕРКОЛЯЦИОННОЙ ПРОВОДИМОСТИ ВЫСОКОТЕМПЕРАТУРНЫХ СВЕРХПРОВОДНИКОВ
	ВОЗБУЖДАЮЩИЙ ПРОФИЛЬ РЕЗОНАНСНОГО КОМБИНАЦИОННОГО РАССЕЯНИЯ ТРИГОНАЛЬНОГО КОЛЕБАНИЯ КУБИЧЕСКОГО ЦЕНТРА
	Рис. 1. Возбуждающие профили РКР тг-колебания при разных стоксовых потерях gi на е-колебание; |0 —2,5; соо —3,6; Г0 = 0,05; со, = 1,5; +1 = 0,075; сой =1; Гft = 0,1; у = 0,02.
	Рис. 2. Возбуждающий профиль РКР тг-колебания в случае колебательного резонанса o)h = o)0 (частота тг-колебания совпадает с частотой пояносимметричного ai-колебания); |0 = 2,5; со0 =1; Г0 = 0,1; со 1 = 0,7; Г! = 0,075; сой =1; Гл = 0,04; у=0,02.
	Рис. 3. Отношения пиковых интенсивностей возбуждающего профиля Т2-колебания в зависимости от стоксовых потерь на е-колебание |i в частотах; а б coi, в сил+о)ь г 2о)l. Отношения частот с-колебания и Т2-колебания ор/со/! = 0,4 (/), 0,75 (2), 1,5 (5), 2,5 (4).
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	Рис. 1. Спектральная зависимость кругового дихроизма (Т’ = 2,14 К, Н— 2,38 Тл) и спектр поглощения = 4,2 К) кристалла СаО, облученного в реакторе (nF* «3-1015 см~3).
	Рис. 2. Зависимость скорости спин-решеточной релаксации Р+-центров СаО от магнитного поля при Т= 2,14 К. Точки быстрый, крестики медленный компонент двухэкспоненциального разложения.
	Рис. 3. Зависимость скорости спин-решеточной релаксации Р+-центров СаО от температуры в соле 0,1 Тл (кружки), 1,2 Тл (крестики) и 2,65 Тл (треугольники). Показаны аппроксимации степенным законом Та и однофононным приближением coth {g\\H/2kT) (пунктир).
	Рис. 1. Поперечный разрез ПВ: 1 средний слой; 2 промежуточные слои; 3 дополнительные внешние слои.
	Рис. 2. Зависимость величин s и f от приведенной толщины симметричного трехслойного ПВ. Цифры у кривых номера мод. drN = jiN.
	Рис. 3. Зависимость решения уравнений (12) (сплошные кривые) и (22) (штриховая кривая) от относительного скачка на границах внутренних разделов сред: 1 Bз/е2 = 0,5 (воздух/стекло), 2 Bз/82 = 0,1 (воздух/полупроводник типа AIUBV).
	Рис. 4. Зависимость относительных разностей КУ ортогональных мод четырехслойного ПВ с непоглощающим диэлектрическим внешним слоем (сплошные кривые расчет по приближенной формуле (5), штриховые точный расчет на ЭВМ) и параметра р (штрих-пунктирные кривые) от толщины промежуточного слоя; К= 1,55 мкм; d 3,75 мкм; ei'/2 = 3,6+t-10-3; е2‘/2 = 3,5—t-5-Ю-4; ез=l (воздух). Цифры у кривых номера мод.
	Рис. 5. Зависимость относительных разностей КУ ортогональных мод четырехслойного ПВ с металлическим внешним слоем (сплошные кривые расчет по формуле (19), штриховые точный расчет) от толщины промежуточного слоя: Я=l,9 мкм; d 7,19 мкм; ез =—l9B—г-6,76 (серебро [8]); а ei'/2=l,s+iX XIО-3; 1,4—МО-3; б ei‘/.= I.5+M О"5, ег'/2 = = 1,4—МО-5. Цифры у кривых – номера мод.
	Рис. 1. Интервалы ориентационного угла |3 (внизу), в пределах Которых монокрисаллы дают вклад в интенсивность линии при фиксированном значении функции F (на фиксированной частоте) и расчет на основе уравнения (20) линии центрального перехода (вверху). rj=—, r)cs=—, ф1 = —2, ф2 = ~~ЦсB\ а) б) (“Тф*) =l, в) (“7Ф’)=4-
	Рис. 2. Интервалы ориентационного угла (3 (внизу), р пределах которых моно-, кристаллы дают вклад в интенсивность линии при фиксированном значении функции F (на фиксированной частоте) и расчет на основе уравнения (20) линии цент-112 / 1 \ рального перехода (вверху). г)=—, rics =—, ф, = —2, ф2 = rics; а) I ф* = 223 \ 2 7 = 10> б) ( -уф*) =2s’
	Рис. 3. Интервалы ф*) и ( . в пределах которых положения граней линии порошка vmin (вверху) и vmax (внизу) задаются определенными функциями сингулярностей из числа (23) (31). ф*) —U/, = —2(2 + ri)(3 + ri) уф* ), /2=(3 + ri)(s + ri) +( --Ф*)’ /з=—2(2 —ф(3-ф—(—lФ;), /4= (3 Г]) (5 Г]) —( уф*). 3—Тl Г / 1 \ 1 I 1 J /5 = /4+—[л(l+Зтl)-(-уФ*)], /б=-(/з-Ш. /7=у ifl+fs).
	Рис. 4. Интервалы <p*j и В nPeÄejiax КOТOРЫХ положения пиков Vp,! (вверху) и Vр,2 (внизу) задаются определенными функциями сингулярностей из числа (23) —(31). fi— /7 см. на рис. 3, /..4-2(3+П,]/з[(-|^)-л]. 1,2=1, [л(l+3л) —j ]. /н=/« 2(3 —ч) У 3[ч-(-“'Рг*)]'
	Рис. 5. Экспериментальная центральная линия 41Nb j порошка 5гМЬ20б (вверху), Vb = 48,9 МГц. Отмеченные положения особых точек и формы (3-интервалов (внизу), в пределах которых монокристаллы дают вклад в интенсивность линии на фиксированной частоте, рассчитаны с использованием следующих значений пара-2 e2Qq метров: <р, = —2, ф2 = )]cs, =23,40 МГц, = 0,59, õCs = 6,3-Ю~4, i]cs = 0,73. 3 h
	/ 9 \ Рис. 6. Экспериментальная центральная линия 41Nb ll=— 1 порошка ЗгМЬгОб (сверху, сплошная линия) при v'L = 122,25 МГц. Рассчитанные на основе уравнений (18) и (20) форма линии (вверху, пунктирная линия) и форма (3-интервалоз (внизу) соответствуют комплекту значений параметров, идентичному использованному / e2Qq на рис. 5. I—-—• = 23,40 МГц, н = 0,59, ões = 6,3-10~4, Нее = 0,73, epi =— 2, 2 \ ф2 = —=4CS j .
	Рис. 1, Температурные зависимости бесфононной линии и выжженного провала в спектре поглощения облученного нейтронами кристалла а-А120з. а исходный контур линии при 5 К; б—е контуры линий и провалов при 5, 20, 30, 60 и С5 К соответственно.
	Рис. 2. Термостойкость выжженного спектрального провала после различных термоциклов. а исходный контур линии при 5 К; б линия с выжженным провалом при 5 К; б, г, а' линия с выжженным после термоциклов К, 5->- •->-460—>-5 К и 5->-560—>-5 К соответственно.
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