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ФИЗИКА
С. А. Агабаляи, Ф. П. Сафарян

К теории многофононных безы лучательных переходов 
в примесных диэлектрических кристаллах

(Представлено академиком АН Армянской ССР М. Л. Тер Микаеляном 0/1У 1990)

1. Для вычисления нероятности многофононных безызлучатель­
ных переходов (МБП) до сих пор учитывался или вклад линейного 
н фононным операт рам члена гамильтониана электрон фоно,՛;1:։՝го 
взаимодействия (ЭФВ) (։ 6), или л-фононный член (|6). Однако та­
кой подход не имеет достаточного обоснования.

В настоящей работе сделана попытка получения формулы для 
вероятности МБП на основе учета вкладов всех членов гамильтониа­
на ЭФВ.

На конкретном примере показывается, что заранее нельзя пре­
небречь вкладом того или иного члена гамильтониана ЭФВ и что 
величина вклада каждого из этих членов зависит от рассматривае­
мой системы, от конкретного электронною перехода и от числа фоно- 
нов. участвующих в процессе МБП. Кроме того, для проведения срав­
нительно простых количественных вычислений, применительно к при­
месным РЗ-ионам, мы преобразуем эту формулу к виду, позволяю­
щему, отвлекаясь от штарковской структуры мультиплетов, вычис­
лить вероятность МБП непосредственно между электронными уров­
нями.

2. Вероятность МБП. Выражение для вероятности МБП, полу­
ченное в рамках общей теории электрон-фононной релаксации энер­
гии электронного возбуждения, имеет вид (5 7):

(!)

где —(е,—(а,—энергия электрона в штарковском 

состоянии )).
Формула (1) соответствует МБП из верхнего уровня X на ниж­

ний примесный уровень |* с участием // фононов типа а,........зл,
V, ֊ |ехр(1|''<£7 >— I ] ’ — число заполнения фононов. Коэффициенты 
ЭФМ В (/р) можно представить с помощью рекуррентной форму-

лы (')

(2)
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|> каждом .иене выражения (2). „роводя суммярова.

нне по промежуточным состояниям *,(// принимает значения ,, и 
нумерующие штарковские состояния верхнего и нижнего мультипле 
топ) способом, описанным н (“), мы получим следующее выражение

В‘М (/.«) (Ч0ДВ.1*’
П-Л4- (3)

номияльные коэффициенты, А/?<>

*-1
Дв<*‘ *

/-1
Д/?(*-’) />

* в/+1

(

а (4)
К

где

Выражение (5) для Дв(*> записано в наиболее общем виде. 

Выражение для адиабатического приближения мо/кно по-

лучить из формулы (5). записывая ее для случая двух изолирован­
ных друг от друга невырожденных уровней (>./=)-, н = |1)

Дв<*)
в»; (И.)

(6)

Подставляя в (1) выражение коэффициентов Дв<*’ 
’/.1/4*

(6), по­

лучим формулу вероятности МБП в адиабатическом приближении, 
где учтены все члены гамильтониана ЭФВ. При этом последний член
полученной формулы (£=//—!» /=/?—!) совпадает с выражением ве­
роятности МБП, полученным в (՛ 2).

3. вероятность МБ/7 в случае вырожденных уровней. Формулу 
(5) можно упростить также для случая двух вырожденных уровнен 
X и ц, если в нее подставить Лчч = 0.

Переход от коэффициентов ЭФВ к соответствующим матричным 
элементам можно осуществить с помощью соотношения ( ')

/?<*• */2 п 
п 
/-։

։,р/։<7| И*’|> >$1п<. (7>и
Ит»й

где ,М масса кристалла. „„-средня։ скорость акустических ноли в 
кристалле, —случайная фаза нормальных колеоанни, ՝*> ьы
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член в разложении гамильтониана ЭФ8 по фононным операторам (։0)| 
V Г«»>

1'.։.»> ՛ ' '

I (2я+2/ -1)!
I (2л-1 1)1(2/ I)!

+ СК-ин,} < ^У‘ (*'0/> И»>, (8)
//яглтя 1тг Н л ту пт м ՝ г

где введены следующие обозначения: / —эффективный заряд лиган­
дов первой координационной сферы, (/о, Но/), ('.О,) и (ДО',, £? | - 
сферические координаты радиус-вектора у -ого лиганда, радиус-век­
тора оптического электрона примесного иона и вектора относитель­
ного смещения -ого лиганда, соответственно, (‘/.—нормированные 
сферические функции), —коэффициенты Клебша-Гордана.

Выражение для относительного смещения Д'7/ в длннноволно-
։ риб.-иг книи приведено в ( °). Подставлял в (Ь) и ил >ль- 

з\я известные формулы разложения тензорного произведения сфе­
рических функций (.“), для потенциальной функции Г՛/» нетрудно 
получить выражение

(4֊)*֊[ (2// +
(21 (- 1)(_/ 1)| (2/) (2л)’(֊’//-, 2/ , 1)

(9)

где

I., ; 2я-+ I. / .^2.7, — И;4- гшг - 0.

Заменяя в (9) сферические функции их среднеквадратич­
ными значениями, для коэффициентов ЭФВ получим

։/?

(10)

(11)

где введены следующие обозначения:

5<;»- п
(7-* I И 2л -а-2/Г

(2/4-1 )(2,ч + 1)- ։2л)!(2/) (2л֊г2/4-1)
У ) /у (12)

(видно, что параметр 5<։7) зависит от расположения лигандов, ок­
ружающих примесный ион, и от числа фононов (п), участвующих в 
процессе ДА БИ);

' ч (13)

ЗА ,>-2£<(.|),„։։■,>!- (И>

Отметим, что значения / и <’։ определяются правилами отбора 
электронных переходов. |

214



Подставляя выражение (3) (с учетом 
(1), для вероятности МБП получим

О

л

(10) и (И)) в формулу

(15)

где интеграл имеет вид

/<"» , п \ »- X “ ՛)՛ <՛"? п < । '-I / / —1 V,) ч *с/шь (16)

-^АТ П V 
\

"3-* Г», 
И у1А* *2 

т . ....... (И)

В частном случае, когда при распаде электронного возбуждения 
образуются фононы ранных частот*, для интеграла /( ’ нетрудно по­
лучить выражение

'| /чл ехр(1Ч,.„4Т)
X « / 1 |ехр(Ь1>.,/л4Л')-11՞ (1Я)

где

Для решеток типа граната параметр принимает следующие 
значения: -? м

/^ - ֊ 1.5 4-1.81 К, /<3) = —0,8-г6,2Д г-2,51 )

/р’=0.2-+ 10,71 К-15.61 Р-»֊ 3.21 К3. (21)

Отметим, что по величине каждого из членов выражении (17) и 
(19) можно судить об относительном вкладе в вероятность МБП то 
го или иного члена разложения гамильтониана ЭФВ. В частности, 
первый член (5։п,։') дает вклад н-фононного члена, а последним (£- 
=«-֊! ,/•=',՝ — |)—вклад линейного члена гамильтониана ЭФВ. Их от­
носительные величины посредством 1Г зависят от конкретного иона 
и электронного перехода.

Формулой (18) целесообразно пользоваться для проведенн- <*ыл 
ночных вычислений вероятностей МБП.

Так как в формуле (15) учитываются колебания по всем направ­
лениям, то ненулевой вклад дают только те члены в (16) и (18), ко­
торые содержат четные степени параметра ДА.

Известно, что такнё процессы имеют больш; ю вероятность ( I.

215



Если отвлечься от старковской структуры, способом, предложен­
ным в (9). для усредненных значений параметров и ЛА' получим:

1<АЦХ/|ИЛ>1* . 
/Հ՚ + | "(24+1)(2Հ + 1)՝

где < Л >7.|приведенные матричные элементы, величины 
которых для РЗ-иоиов табулированы в (,13) ( Л—полный угловой 
момент в состоянии Л).

Формулу (15) можно использовать также д.т1 вычислении веро­
ятностей МБП между электронными уровнями примесных РЗ-ионов 
(9), так как штзрковские расщепления этих ионов малы.

Результаты вычислений вероятностей МБП для кристаллов 
ПАГ-\’с3 и ПАГ-Ег3', проведенных для температуры I =0°К и зна­
чения 7=1 ат. ед, сведены в таблицу.

\’<р- Переход ձ/Ա
(СМ-Ч

Ո• ձր 4 ո (С֊1)4 ա* И » ксп 
(с֊Ч 
х1о»

л нт

‘о; _■ = НГ0
1

3 1-4 1.6 >1 (1Տ)
Տ//Ա' -</9/2 827 շ 1-2 4 >1 |’Տ)
4 Л9/2- 4/՜7/2 913 2 1 Յօ >1 (”)

֊ 4гл/-> 86ս 2 12 20 >1 (Պ
4/г ? 4/13/? 3 .. 2-9 3
41\ձք.—*/ւ ւ/շ 1400 3 2-4 10
4հ}ք2—*/9,՚2 1150 3 3 3 1 (”)

Ег3’ 4/՝3/2- */ Տ/2 1520 а 1.1 8 ■1

А —энергетическое расщепление мультиплетов;
п—число фононов;
1Г(л՝—расчетное значение вероятности МБП;

'■՝ —экспериментальные значения вероятностей МБП, взятые из литературы, 
приведенной в последнем сюлбце.

Институт физических исследований
Академии наук Армянской ССР

II. Ա. ԱՂԱՐԱԼՏԱՆ, ձ. Պ. 11Ա1Ա|՚յԱՆ
Խաոք|Ո1րր]Ա1 |ին րփէփկտւփկ բյուրեղներում, ոշ եառաղայ թափն անցումներիտեսության շուրչ

փողվածում ոշ եաոադայթային անցումների հավանականության Համար 
ոտացվել / բանաձև, որտեղ հաշվի է առնված էլեկտրոն֊ ֆոնոն փ ոխաղդեցու֊ 

[(1/տն հ• 99 I ոն ի աՆՒ րո Աէ ֆ ոն ոնա ք ին օւ^ և քւս> տ որն ե ր ի վ1՝ր յէէու թ լ ան բոլ որ ս»ն“

էլամների սերղրումր։ Ցույց է տրվտ ծ , որ տյւլ վերլուծության յուրաքանչյուր 
անդամի ներդրման մեծությոէնր կախված / դիտարկվող Համակարգից, տվյալ 

216



1,1,1^...^ и,ъяп.^д I. u,beJulfll, д.пЬМ,1ч,ь

Jujp имиджи* ( ршЪшЛЬ, прр pntJ/ ( 
?UI ujpijj ujL ршцшцрпсР Jnibfigi

muj/fiu i/L(iiiiLuii Jm/i/i/uiff liinb Lpfi
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