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RESUMO 

Neste trabalho, estuda-se o mecanismo pelo qual se dá o espalhamento Raman de luz 

em semicondutores. Inicialmente faz-se este estudo na região de ressonância (hwL "- Eg) em 

semicondutores com banda de condução não populada (T-O), usando-se a técnica de propagadores. 

Como estado intermediário para o processo considera-se o polaron. Para a interação elétron-fonon 

toma-se o hamiltoniano na forma do hamiltoniano de Friihlich. Obtem-se resultados numéricos que 

estão em bom acordo com experiências em CdS e GaP. Posteriormente, aplica-se o mesmo formalismo 

ao caso de semicondutores com a banda de condução densamente populada e com hwL longe da região 

de ressonância. Devido a interação coulombiana entre as partículas, há a formação de excitações 

longitudinais (plasmon) que poderão hibridizar-se com os fonons LO do semicondutor. A fim de se 

conseguir resultados mais realísticos, desenvolve-se uma teoria na qual se associa a cada um dos 

sistemas envolvidos, eletrônico e iônico, uma temperatura efetiva. Isto requer uma adaptação do 

Teorema da Flutuação-dissipação. A interação entre elétrons e fonons é considerada na forma do 

hamiltoniano de Frohlich, e é usada a aproximação de fase aleatória (R.P.A.) para o cálculo da secção 

de choque para espalhamento. Apresentam-se gráficos ilustrando a sensibilidade da teoria à 

concentração eletrônica, às temperaturas dos sistemas envolvidos, ao tempo de relaxação devido a_ 

•Colisão entre partículas, à largura do fonon LO, todos os quais repercutem na largura de linha e 

intensidade dos modos híbridos. Finalmente estudam-se estes modos na região de ressonância. 
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INTRODUÇÃO 

A importân~ia do espalhamento inelástico de luz, refe-

rido usualmente como espalhamento Raman, para o estudo de excita 

çoes elementares e hibridízação de excitaçÕes elementares na ma-

- . 1' d -1 . {1 ) 
ter~a, pode ser ava 1a o por seu uso nos u t1mos anos. 

(2) 
Basicamente, o efeito descoberto por Raman em 1928 

e que leva seu nome, predito por Smekal(J) em 1923, é exibido no 

espectro da luz espalhada pela matéria. Este espectro mostra uma 

banda de freqüência menor que a incidente, conhecida como campo-

nente Stokes, e uma banda de freqüência maior, conhecida como com 

ponente anti-Stokes. A detecção deste efeito, bastante fraco em 

comparação, por exemplo, com a Luminescência, tornou-se favorã -

vel com o aparecimento do laser,na dêcada de 60, que fornecia um 

poderoso feixe de radiação monocromâtico, coerente e de polariz~ 

ção bem definida. 

A têcnica do espalhamento Raman, sera usada neste tra 

balho, inicialmente para estudar o comportamento de um isolante 

quando excitado por uma radiação, com energia da ordem de sua e-

nergia de excitação eletr5nica. Para esta energia de excitação o 

espalhamento inelástico de luz é chamado Raman ressonante (R.R.S). 

O interesse no prOblema se traduz pela grande atividade, teÕri-

(4-8) (9) 
ca e experimental , na area, nos Últimos anos. 

Especificamente, o que se faz no CapÍtulo I, ê estudar 

o R.R.S. para o CdS e GaAs assumindo que este espalhamento se dâ 

atravis do polaron como estado intermediário virtual. A irnporti~ 

·cia dos estados intermediários no processo, foi evidenciada por 

Loudon (S). O excÍton foi, usado por Ganguly e B
• 6 1rman , como esta 



do intermediário, para o isolante excitado com radiação de ener-

gia menor que a energia de excitação eletrônica do cristal. O p~ 

lãriton foi tratado como estado intermediário por Zeyher, Ting e 

· (S) d d lh F f d G-1· B1rman , para o estu o o espa amento no os eto e a 10 

10 
{GaP), e o resultado conseguido discorda de um fator com a ex 
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periência, para energia de excitação, 1)0L, maior que a da banda 

de energia proibida E% do cristal. Para esta mesma região de ene~ 

gia, o presente trabalho propÕe o polaron como estado intermediá-

.rio para o estudo do R.R.S., para os semicondutores CdS e GaAs. 

Isto se justifica, dado que à excitação de um elêtron pela radia-

ção incidente, uma nuvem polarizante o envolve, originando o pol~ 

ron. ~ ainda esperado que apareiam efeitos de polaron desde que 

para energia incidente ~úJL>Eg , permite-se a produção de fonons 

reais devido a interação elêtron-fonon. Esta interação elêtron-ío 

non tomada na forma do hamiltoniano de Fr~hli-ch tem para a cons -

tante de acoplamento~, valores significativos. A importância des 

te acoplamento fica aparente confrontando-se os resultados do CdS 

e GaAs, atentando-se para o fato que n do primeiro é dez vezes 

maior que o do segundo. 

Para um tratamento ma1s apurado do R.R.-S., no contexto 

da Teoria de Perturbação, introduziu-se a vida média dos estados 

intermediários. Isto foi possível renormalizando-se os propagado-

res dos elêtrons de Bloch dos estados intermediários virtuais da 

teoria de Loudon. 

Como resultado do modelo, conseguiu-se um aumento nos 

valores da secção de choque do espalhamento, aproximando-a signi-

ficatiVamente dos resultados experimentais. Ficou evidente que a 

mistura de estados de elêtrons e fonons produz considerável efei-

to sobre o espectro de R~man ressonante e pode servir como meio 
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i~portante para o estudo de efeitos de polaron em semicondutores, 

Como extensao da anãlise anterior, considerou-se um se 

micondutor dopado tipo-n, isto ~' o sistema agora tem a banda de 

condução densamente populada. Antes de se estudar o espalhamento 

Raman ressonante neste sistema, fêz-se necessário estudar inici-

almente as excitaçÕes originadas dentro do semicondutor, devido 

a presença do gâs eletrÔnico e iônico, bem como a possível inte~ 

ferência entre elas. Isto é feito no Capítulo II, pela técnica 

de espalhamento Raman, com energia de excitação do sistema longe 

da região ressonante. 

No estudo do fenômeno de interferência, acima menciona 

do, foram associados conàiçÕes de não equilÍbrio térmico ao sub 

sistema eletrônico bem como ao sistema iônico. Para o gás ele-

trônico, foi considerada a interação coulombiana entre as partí-

culas, originando-se daÍ uma excitação coletiva de modos de vibE_a 

- 1 . d" 1 b d f" "d 1° F . "d f . d F .. hl" h çao ong1tu 1na em e 1n1 os • 01 assum1 o o e e1to e ro 1c 

entre os subsistemas iônico e eletrônico e da mistura das excitaçÕes 

elementares destes sistemas, originou-se os modos hÍbridos de vi-

braç~o chamados w+ e w • Esta hihridização ocorre devido a nature 

za longitudinal das excitaçÕes em cada sistema. 

Mooradian e Wright( 11 ) foram os primeiros a observar a 

hibridização plasmon-fonon, evidenciada pela transformação ocorri 

da na forma e largura· do espectro do espalhamento Raman do fonon. 

Discutiram os resultados em termos do formalismo da função respo~ 

. 1- . (12) ta d1e etrlca • 
. (13) 

Scott, Damen, Ruvalds e Zawadowsk1 aprese!: 

taram tambêm um modelo para o espalhamento inelástico da luz para 

o CdS dopado tipo-n, usando formalismo de funçÕes de Green. Efei-

tos assim~tricos semelhantes tamb~m foram observados em Silício 

(Si) degenerado tipo-p por Ccrdeira, Fje1dly e Cardona(l 4 ) c in-
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terpretado em termos do mecanismo de acoplamento de Breit-Wigne;(lS) 

como descrito por Fano. Mais recentemente Balkanski, Jain, Beser 

man e Jouannà16 ) desenvolveram um formalismo de funçÕes de Green 

que engloba ambos os casos. Incorporaram também efeitos de temp~ 

raturas. Mostraram que a forma assimétrica da linha do espalhame~ 

to inelástico da luz ê devido a presença de Um estado composto -

no qual ê possível separar as ca~acterísticas de fonon e de elê-

tron do espalhamento. 

No CapÍtulo II, então, desenvolveu-se um modelo para 

estudar as assimetrias das linhas do espalhamento inelâstico da 

luz por um semicondutor dopado tipo-n. Neste se considerou o 

plasma e vibraçÕes da rede cristalina como subsistemas em condi-

çoes de equilÍbrio interno caracterizado cada um por uma temper~ 

tu r a efetiva uniforme. A participação de excitaçÕes nestas condi 

- . . . (1,19) 
e observada em uma var1edade de resultados exper1menta1s. -çoes 

Para calcular a flutuação da densidade de carga, usou-se o form~ 

lisrno de funçÕes de Gr~en de tempo duplo dependente da ternperat~ 

ra, atribuído a Zubarev(l 
7>. E para obter a secção de espalhame~ 

(18) - -to de luz usou-se o formalismo de Van Hove . Fez-se necessa-

rio u~a generalização do Teorema da Flutuação-Dissipação apropr~ 

ando-o para aplicá-lo as condiçÕes de não equilíbrio térmico dos 

subsistemas. A interação entre os elétrons foi tratada na aprox~ 

maçao de fases aleatórias (R.P.A). Resultados para o Arseneto de 

Gãlio (GaAs) não degenerado, são comparados com recentes medidas 

no~ laboratórios do Instituto de F{sica ''Gleb Wataghin 11 (lg), pa-

ra várias concentraçÕes eletrônicas e temperaturas dos subsiste-

mas eletrônico e iônico. Foi possível analisar o tempo da relaxa 

çao do p1asina. 

Finalmente no Capitulo III estuda-se o espalhamento R~ 

man da hibridização na região de ressonância. Incluiu-se o tempo 



~e vida dos estados intermediários excitados nos diagramas rele

vantes, ã maneira do CapÍtulo I. Antecipa-se aos experimentais 

alguns resultados nesta região. 

5 
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ESPALHAMENTO RAMAN RESSONANTE (R,R.S) 

1.1. INTRODUÇÃO 

O estudo do espalhamento de luz em semicondutores, no 

qual a energia do laser excitante está prÕxima da transição ele-

trônica permitida, tem sido alvo de recentes publicaçÕes teÕ-

. 1-3 antecipando parcialmente resultados 
. . 4-9 

exper1.menta1s r1cas 

Em 1962, Grechko e Ovander 1 haviam proposto um modelo 

para o espalhamento Raman Ressonante em cristais polares, no qual 

o sÓlido era visto como uma coleção de moléculas e o arranjo dos 

níveis de energia dos elêtrons na banda não era considerado. Mas, 

a teoria sobre R.R.S somente veio ter algum êxito com a hipÕtese 

de 
2 

Loudon dos estados e letrÔni cos intermediários. ApÔs 

os trabalhos dele, ficou evidente a importância do papel dos esta 

dos intermediários neste processo. 

Estimulado inicialmente pela possibilidade de se dete~ 

minar as freqüências de vibração da rede em semicondutores 1 Loudon
2 

usou o efeito Raman.Embora este fosse um efeito fraco, o apareci-

mento recente do laser tornava experimentalmente possível a sua 

detecção . A teoria foi desenvolvida para dois tipos de 

semicondutores: o grupo rv. homopolar, tendo a estrutura da rede 

do diamante e o grupo III-V, polar, tendo a estrutura da 

rede do Sulfeto de Zinco cÚbico. Os cálculos para Efeito Raman de 

primeira ordem envolvem um quantum de vibração da rede (fonon)que 

é criado ou destruÍdo no processo de espalhamento de fÕtons. Lou-

don mostrou que,em ambos os tipos de semicondutores,a mais impor-

tante interação Raman entre fÕtons e fonons se dã através de esta 

dos elctr~nicos de Bloch comointermediãrios EntãoJa estrutura 

eletr;nica de banda do cristal deve ser levada em conta. Os semi-



condutores considerados tem dois ãtomos na célula unitâria,o que 

dá origem a três ramos acústicos e três Ópticos no espectro de 

vibração da rede. Ambos os tipos de fonons contribuem para o es-

palhamento Raman de primeira ordem, mas a contribuição do Õptico 

é mais fâcil de se medir e tem recebidomaior atenção. Para luz 

incidente 
-4 

com comprimento de onda de 10 cm no espaço livre,com 

um vetar de onda da ordem de 10 5 cm -l no cristal (vetar de onda 

• 2'iL )( Índice de refração/comprimento de onda), a conservação 

do vetar de onda para espalhamento de fÕton em ângulo reta re-

quer que o fonon envolvido tenha também um vetar de onda da or-

Esta quantidade é pequena comparada com a la~g~ 

ra da Zona de Brillouin (-10 8 cm- 1 ), e, assim os fonons do Efeí-

to Raman estio juntofi ao centro da Zona. 

Para semicondutores homopolares, o ramo de fonons Ep-

ticos, para comprimento de onda longo, i triplamente degenerado 

O espectro Raman de primeira ordem apresenta dois picos igualm.e_;: 

te espaçados acima e abaixo da freqüência de excitação, corres--

9 

pendendo ã destruição e ã criação de fonons, respectivamente.A ex 

citação de um fonon produz um deslocamento dos átomos da rede, e 

isto perturba a periodicidade do potencial que atua sobre os eli 

trons, originando uma energia de interação entre elitrons e rede. 

Esta - . 
un~ca fonte de interação entre elitrons e rede de um 

cristal homopolar,é chamada interação Potencial de deformação. 

Para semicondutores III-V o espectro do fonon Óptico, 

de comprimento de onda longo,é dividido em dois ramos devido ao 

campo elétrico de longo alcance na rede. O ramo transverso de e 

duplamente degenerado e tem frequência menor que o ramo lonr,itudinal 

não degenerado. Ambos os ramos contribuem para o espalhamento de 

. . . d lO 
pr1me1ra or em • Devido ao campo elétrico de lonr,o alcance 

rede, tem-se o aparecimento de um mecanismo de espall1amcnto 

na 

para 

o ramo l . d" 1 11 
ongl.tu ~na que não existe em cristais homopolarcs. 
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Este espalhamento estâ relacionado ao efeito eletro-Óptico. 

Loudon calculou a secção de choque de espalhamento de 

luz para as linhas Stokes por Teoria de Perturbação. Usou co-

mo hamiltoniano não perturbado a soma das energias dos elêtrons 

de Bloch não interagindo entre si, do fÓton e do fonon e os aco 

plamentos de elétrons-fonons e elêtrons-fôtons como perturbação. 

Perto da região de ressonância, quando a energia de excitação do 

laser estâ próxima da energia de excitação do cristal, tomou os 

·elementos de matriz do momento e do potencial el~tron-rede como in

dependentes do vetar de onda e considerou bandas parabÕlicas simples. 

Alim disso, converteu a soma sobre os estados de Bloch em uma· ~n 

tegral e obteve a intensidade de espalhamento Stokes, T(u.rl.) 

dependente da freq.üência incidente t.ú;.. como: 

(I. 1) 

(I. 2) 

com [§ a largura da banda proibida do cristal, TJüJ~ IL nuJS as 

energias da radiação incidente e espalhada,respectivamente. ~lani._ 

pulando algebricamente a equação acima, Loudon obteve o comport~ 

mento de NnJoch na região de ressonância como: 

para O comporiamento i o mesmo,tanto para cristais 

homopolares quanto polares. Este resultado obtido por Loudon di

fere substancialmente do de Grechko e Ovander 1 , que previam para 
-2 

NBioc.h • na região de ressonância, o comportamento (E\l-Qwl). 
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Posteriormente, Ganguly e Birman
3

,reenfatizara a im-

portância das quase partículas como estados intermediários vir-

tuais no processo de espalhamento Raman na região de ressonância. 

Sugeriram que a excitação intermediária deve ter as característi 

cas de um exciton, convencidos pelo fato da interação coulombia-

na entre elêtrons e buraco ser de longo alcance e estar sempre -

presente. Assim, admitiram que no espalhamento Raman os processos 

reais de absorção de um fÕton, emissão ou absorção de um fonon e 

finalmente emissão de um fÕton, deve ser acompanhadopela transi-

çâo virtual de excitons. Nesta, um exciton ê criado e espalhado 

produzindo um fonon e finalmente destruido, retornando o sistema 

eletrônico a seu estado fundamental. As interaçÕes podem ocorrer 

.em qualquer ordem no tempo. Os hamiltonianos envolvidos foram 

apresentados em termos de segunda quantização. Os elétrons foram 

~onfigurados na representaçio de.Wannier. Uma transformaçio can~ 

nica foi usada para eliminar as interaçÕes de ordem mais baixa no 

hamiltoniano, de modo que o hamiltoniano final foi ent~o tomado 

como aquele que produziria transiçÕes entre os estados dos ha-

"miltonianos livres. Esses autores consideraram que, para as ban 

das ·parabÓlicas, o espectro do exciton discreto é dado por: 

(I. 3) 

com o inteiro 

(I . 4) 

2 2 

E nr(cp)= to+ n k. 
s 2J-l 

n=i,'2,'3 ... , e do contÍnuo: 

onde, K e o vetar de onda do exciton formado da banda de condução 

c e banda de valência"""' me
~ 

onde 
~ 

e a massa 

efetiva do elétron e m~ do buraco. E!; é valor da 1 argura da 

banda proibida do cristal entre a banda de conduçio C c banda de 

valência tJ-. E,1( ê o Rydhcrr, cxcitônico que ê dndo por 
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onde~ -e a constante dielétrica. Para maior s1m 

plicidade consideraram que a transição eletrônica se dá entre a 

banda de valência mais alta e a banda de condução mais baixa. 

Assim, a interação do potencial de deformação ~ontribue mais fo~ 
'\. 

temente ao tensor de espalhamento do Raman R 12 que a interaçao 

12 
polar 

. 
(I. 5) 

'L 

1<1.'2 

Obtiveram que: 

N g-('2) 
ax 

O primeiro termo da equação acima representa a con-

tribuição de todos estados discretos do exciton ao tensor Raman, 

e o segundo termo, a contribuição de todos os estados do contl

nuo.Próximo ã freq'Uência ressonante do exciton,i.etJ{_x:=.~-·%, o 

termo devido aos excitons discretos (mais particularmente n~l) 

c~ntribue mais fortemente que o do contínuo, cuja contribuição 

é maior em outras regiÕes. 

Bendow, Birman, Ganguly, Damen, Leite e Scott 13 ob-

servaram que quando ·a energia da radiação incidente 1)WL for da 

ordem da energia do exciton iJWex um bom acordo existe entre -

teoria e experiência, para 1/WL < E'S • Exatamente para t.Úl;;Wex 

não existem dados experimentais e aparece forte ressonância na 

teoria. Para nu\>Eg+2Q<.úoa intensidade de espalhamento obti-

da experimentalmente e a da teoria do exciton não apresentam 

bom ajuste. Porém esta teoria apresenta um espalha~nto mais intenso 



13 

que a teoria do elétron de Bloch. 

1 d . . d B" 14 A gum tempo epo1s Ben ow e 1rman , propuseram no-

va teoria do exciton como estado intermediârio, onde incluem 

efeitos dispersivos, através da revisão da relação de dispersão 

Q=W/c pondo onde E(~w) ~ 

e a fun-

ção dielétrica. E, para controlar a divergência em Wl:; LÚex.., in 

corporam amortecimentos aos estados excitados de excitou para iso 

lantes
15

• A tal modelo Bendow e Birman denominaram de Teoria Ge 

neralizada dos excitons-livres eao anterior de Teoria dos exci--

tons-livres. A predição do posicionamento da energia na nova teo 

ria ê idêntica ã anterior se substituir-se E (/:f) da Teoria 

. "' 'c ~-.""") dos excitons-livres pela energia deslocada ~ ~ da Teoria Gene 

ralizada. Em relação i seccçio de choque, a prediçio ~ semelhan-

te nas duas teorias para o caso de pequeno acoplamento excitou-

radiação, desde que os resultados para a ~eoria dos excitons-livres 

sejam modificados para incluir o efeito de amortecimento da 

excitação. Contudo, quando o acoplamento excitou-radiação e au-

.mentado, os picos da Teoria Generalizada dos excitons-livres ,d.!:._ 

vido a efeitos de dispersão, 
. . ~ . 16 

tornam-se ma1s ass1metr1cos em 

flagrante contraste com a disposição simétrica dos picos da Teo 

ria dos excitons-livres. 

Concomitantemente ao estudo do excitou, Bendow e 

B. 17 
1rman , desenvolveram estudos em R.R.s. com po 1 ar i to_~, i . e' 

mistura de exciton discreto com radiação, como estado interme--

diário excitado virtual. O resultado apresentado
13 ê comparado 

ã Teoria dos excitons-livres e ã Teoria Generalizada dosexcitons 

-livres Desta comparação conclu~-se que nada rle novo se nos apr~ 

senta a Teoria do Polaríton para Entretanto, o 

b 11 d Z h T . . 17 1 . d tra a 10 e ey er, 1ng e B1rman , com po ar1ton como esta o in 

termedi~rio,apresenta resultado satisfat~rio para Fosfeto de Ga~ 

1io (Gal'). Para freqüência incidente muito pr~xima 
~ 

ao cont1nuo 
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' eletron-buraco, levaram em conta tambêm a parte imaginãria do 

tensor Raman • A secção de choque ê então proporcional à so-

ma do quadrado da parte real e do quadrado da parte imaginária 

do tensor Raman. 

Deste modo, a situação apresentada pelas teorias para 

o espalhamento Raman na·regiio resso~ante~para energia de excita 

ção maior que a largura da banda de energia proibida do cris--

tal, • • 1 • e , , enfatiza a necessidade de considera-

çoes detalhadas do mecanismo das interaçÕes microscÕpicas entre 

acoplamento de radiação, elétrons e vibraçÕes da rede nos cris-

-tais. Neste sentido, o presente trabalho propoe, na segunda par-

te deste capÍtulo, um modelo no qual se desenvolve uma anãlise 

desse mecanismo. 



1.2 POLARON COMO ESTADO INTERMEDIÃRIO VIRTUAL 

NO ESPALHAMENTO RAMAN RESSONANTE 

15 

Todas as teor.ias apresentàdas se mostram incapazes de 

explicar o compor_tamento da curva da intensidade da radiaçio esp~ 

lhada pelo Efeito Raman na região de ressonância, para valores de 

energia de excitação 1?W.L maior que o intervalo da banda proibi-

da, , do cristal. ~precisamente nesta região que se ob-

servou que os efeitos do polaron, i. e' 1 quase partícula formada 

por um elétron envolto por uma nuvem de fonons,começam a aparecer, 

desde que este intervalo de freqüência permite a produção de fo-

nons reais devido ã interação do elétron excitado com a rede. Tam 

bém ê esperado que estes efeitos tenham algum papel no processo 

devido ao valor elevado da constante de acoplamento de 

FrBhlich. Entende-se 1 a~sim,que, para , o espalha-

menta Raman Ressonante ocorra através de polarons como estadoo in-

d ·- . . . 18 terme lar lOS VlrtUBlS,. 

Sob outro ponto de vista, pretende-se controlar a for-

te ressonância em que aparece na Teoria de Loudon do 

elétron de Bloch como estado intermediário excitado, introduzindo-se 

nos cálculos a vida média dos estados intermediârios virtuais ex-

citados. Isto serã feito através do formalismo das FunçÕes de Green 

EsPecificamente, o propagador do elétron livre da Teoria de Lou-. 

don serâ substitu!do por propagador renormalizado devido ~ intera 

ção elêtron-fonon de FrÕhlich. É desta maneira que sera introduzi 

do o polaro~ como estado intermediirio virtual. 

Para efeito didãticoJ inicialmente seríi mostrado como 

o resultado de Loudon pode ser obtido, de maneira mais simples, -

usando o formalismo de propagadores •. Posteriorment"'e cate formalismo 



sera adaptado para o modelo do polaron. 

O process~ de Espalhamento Raman Ressonante em primei 

ra ordem num cristal, tomando-se como estado intermedi3rio exci-

tado virtual os elêtrons de Bloch, de acordo com o modelo teÕri-

2 
co de Loudon , pode ser representado através do diagrama: 

entendendo-se por 

,.-------------· 
r 
r 

h ~_._r--~ 

, respectivamente, quadriveto-

res momento e energia dos fÕtons incidentes, fOtons espalhados e 

16 

fonon criado. E Xt são pontos no espaço-tempo; as linhas que vão 

de :X1..àX2 e deX2 ãX
5

representam elétrons excitados e virtuais na 

banda de condução, e a linha que vai de X~ã X representa o burac() 
~ 1 

na banda de valincia. ~fomento e energia de cada um destes interva 

los são representados por: 

) e 

Nos pontos :X:J.j X:2 e X3 tem-se,respectivamente, interação elé 

tron-fÕton ( HER(X,) ) , elêtron-fonon ( 

elétron-fÕton ( HeR(X3) ) • Estes hamiltonianos de interação es-

tao definidos no apêndice A. 

Fisicamente, o diagrama acima deve ser entendido como 

uma excitação de um par elitron-buraco no ponto ~1 pelo f~ton ·~L 

do laser de excitação. O elétron excitado na banda de condução in 

teragirâ com a rede,produzindo um fonon 9- c se aniquilará com o 

buraco da b~nda de valência,emitindo um fÕton Rs 
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. '>r * A matr1z~fcalculada do diagrama ressonante de tercei 

ra ordem acima, dará a amplitude 

sistema passar do estado inicial 

de probabilidade de transição do 

i{) ao estado final lt> 

onde A ~ 

e uma constante e de 

momento 

O estado inicial do processo e dado pela função 

de onda do sistema, 

onde11Li'Y)S etJÇfsão,respectivamente, o número de fÕtons incidentes, 

fÓtons espalhados e fonons Õpticos presentes. Como o cãlculo ref~ 

re-se a espalhamento Raman espontâneo e não estimulado, o nÚmero 

11s de fÕtons ~spalhados, ÔW5 1 no estado inicial deve ser por

tanto zero. O zero a direita de~~ indica o estado fundamental 

,eletrônico. O estado final (ff para a linha Stokes do processo de 

espalhamento Raruan em primeira ordem e: 

< 11 -1 · 1 • 11 -+ 1 · o 1 S J I ~ i 

Como os subsistemas eletrÔnico, iÔnico e a radiação -na o se mistu-

ram, pode-se escrever: 

~ 
A _,.. 

(115 -=11 E.
6
.p 1115 -::0) 

' 
çx A ........ 

- < nL- ::11 EL.p 1 nl > 
r--1 o\ ~ < 11'+-11 I 'li';}> r-.-'}= 

* Ver apêndice para detalhes de cálculo. 



Assumindo a aproximação de bandas parabÕlicas e que 

independem do momento, obtém-se para a eficiência~do 

processo de espalhamento Raman Ressonante, 

(I • 7) 

comvfuma constan~e,e . 

I = l, ::;_~-- [( Eg-bwL + tit:?j2p)(E'S- "Qw0 +tli:<~ 2 p )]-
1 

(I , 8) 
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onde;u e a massa reduzida do elêtron e do buraco. Obtem-se para a 

integral I acima, o resultado: 

( 
1 36. [ l,f . ( ') '2 ~1 ~ ( ~ 'h4). ) J 

(I .9) I~ ltí'L/t/) (2p),7tJ'f (Eg-tJ~<1) arc:i.g ,I} l? .... ,.ji?p~(tg..:))uJ 5 ) - ,,uJ,-., l J 

onde hm~~ é tomado de acordo com referência 9. Próximo ã resso 

nância, i.e', quando ÔWLN f<g a integral 1 comporta-se-

como · 

( 
v2 4 ) )5h - .1/Q - !,{? 

<r.lo) I"' º'Ll~ (2p- :Yw51- [(tg-17%)- (~c.g-17<4_) ] 

Note-se qu'e Sé finito, exatamente 

mento de I com o aumento de 1)téJL 

par a "17<-t.i.= Eg . A razão de 

. -% 
diverge como (fg-17'4.) 

au-

Apresentada a técnica de câlculo por propagadores para a 

obtenção dos resultados de Loudon, será feita agora a adaptação 

da mesma às proposiçÕes do modelo de polaron como estado interme-

diário excitado virtual. Inicialmente,o propagador do elétron li-

vre será substituído por um propagador renormalizado (propagador 

do polaron) no qual se inclue o efeito do FrOhlich da interação 

• 1 1 9 'elêtron-fonon, 1 • e , 
_i 

gO<cE,In= i c t: -EO((Ri+-t s~ ~cê'; lf) J (1.11) 

onde 
~ 

e e ou h correspondendo ao polaron de eletron ou bura-

co,respectivamente, e 



(1.13) 

(1.14) 

e ainda, 

E e on = tl k/2 m: 
I 

E h c R')= - Eg - rF k?/2 rn: 
A quantidade 

-1 
Ç (E,R') é a vida média do polaron, e para um 

sistema à temperatura Trv0° • , obtern:..se 

A equaiio para a intensidade ~e espalhamento para o 

processo,fica agora: 

Após alguma algebra,a equaçao acima pode ser reescrita como! 
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'i ma'\l · -1 _ -l 2 

(1.15) IN tJl'X {X' ['X _.fl_ + 1-1 ror; tl}-+1'iws)] [x- n- { rur: El}-+i)wl)] 
o 

(1.16) 

(1.17) 

onde 

')( = (r? I// 2fi) / 1} Wo } 

Jl = ( 17 WL- Eg) I 17 uJ., J 

e 

A fim de se considerar efeitos de relaxaçao de outras excitaçoes 

do cristal, inclue-se em rck-:-w) um fator d . i .e'. um 

amortecimento fenomenolÕgico, e chama-se: 

e 

* Ver apêndice B 

r '-1 + fm~ (l>+1)ws) 

r ·~ 7' + r ( r<: El'J + nu.rl) _ 



Assim a intensidade :r de espalhamento fica, 

( 1.18) 

onde A e uma constante, e 

(1.19) 
t'I.T . 1 ' 1\.T 11 

..11\1 = .N + 'L .ll 

com 
')(h'la)l 

.N'- Jd-.xfi [ (X-JL+i)('X'-..0.) _ r'r''J/]) (1.20) 

o 

e 
')( )) 1 rYI.a')( !I I 

1f =o dxvx[(-x-.Il+.i)r +lx-n)r J/JD (1.21) 

onde 

(1,22) 

!2 1 2 2 )) 2 
])=[('x-ll+.1) +r J[ ('X'-11) +r J 

Uma comparaçao dos cálculos dos diferentes modelos 

com os dados experimentais para o Sulfeto de Câdmio (CdS) é mos 

trad a na figura I. 2 • Nota-se claramente, que o efeito do po-

laron como estado intermediârio excitado virtual ê produzir um 

drástico incremento nos valores da intensidade da radiação esp~ 

lhada ,para ..Jl..>1· Este aumento é da ordem de uma ·centena quando 

comparada aos valores obtidos por Loudon. f interessante enfati 

zar que para n~2 ·4 diferença entre valores experimentais e 

teÓricos é de um .fator de dois ou três. Uma imprecisão desta or 

dem pode ser esperada no posicionamento dos dados experimentais. 

lsto ê devido a incertezas inerentes ao se efetuar a correção 

pela absorção sobre a intensidade de radiação espalhada, nesta 

região·. Para valores de .fl< i os valores de Loudon são replic~ 

dos, quando se desprezam diferenças surgidas para valores razo~ 

veis de r . Incorporou-se nesta vida média finita r , efeitos 

de interaçÕcs com imperfeiçÕes e impurezas no cristal, da ordem 

do inverso do tempo de relaxação de transporte. 

20 



"Resumindo, pode-se interpretar que o presente modelo 

para semicondutores polaies, no qual a interação elétron-fonon 

2 1 

de Frohlich tem papel preponderante, prediz que quando a energia 

de excitação do laser for maior que o intervalo da banda proibl. 

da do cristal, existirá energia suficiente para o elétron exci-

tado produzir fonons rea1s e uma nuvem destes envolverem esse 

elétron para poduzir um polaron. Este, entao, participa no pro

cesso de espalhamento Raman na região de ressonância, como esta 

do intermediário excitado virtual e induzirá um incremento dr~s 

tico nos valores da intensidade de radiaçio espalhada. No caso 

de energia de excitação do laser ser menor que a energia de ex-

citação do cristal, i.e', il<O a nuvem de fonon nao aparece e 

os reSultados obtidos sao os mesmos de Loudon. 

Resultados para o Arseneto de Gálio (GaAs) também e 

apresentado na· figura I .2 O abaixamento da curva de inten-

sidade, em relação a do CdS, é esperado devido ã constante Ce 

acoplamento oC àe FrÜhlich para o GaAs ser um décimo do CdS. 

Neste c as o a vida média do estado intermediário excitado (Po-

laron) ~ muito maior e consequentemente e menor o incremento n~ 

intensidade de espalhamento. 

f enfatizado a possibilidade do modelo para o estudo 

do polaron em semicondutores polares. 



22 

COMENTÁRIOS FINAIS 

Neste capÍtulo, propoe-se um modelo para explicar o com-

portamento ressonante do espalhamento Raman em semicondutores pala 

res com a banda de condução vazia. Como em semicondutores polares 

a interaçio el~tron-fonon, na forma do hamiltoniano de Fr~hlic!1, i 

significativa, sugere-se que o espalllamento se di atrav~s de esta-

dos intermediárioS de polarons resultado da mistura de elétron com 

fonons. Nos cilculos isto~ levado em conta pela renormalizaçao dos 

propagadores dos estados intermediários incluindo-se 

a vida média destes estados, obtida usando-se o hamiltoniano de 1n 

teraçao de FrÜhlich. A largura de linha, como função do momento e 

energia transferidos correspondente a esta vida média é apresenta 

da na figura I.l. Uma comparação de diferentes cálculos para a i~ 

tensidade de espall1amento com dados experimentais para o CdS e GaP 

é mostrada na figura !.2. A tabela I dá os valores nuQCricos dos 

parâmetros. 

Para energias de excitação, 1Jr..ét , abaixo do v.:1lor da 

banda proibida, Eg, do semicondutor a teoria reobtet1 os resultados 

da teoria de Loudon, que usou elêtrons de Bloch como est3dos intpr 

mediários. Não foi entretanto nosso intuito fazer uma teoria para 

esta regiao, pois a teoria do excrton de Gangul1y e 
. 3 

Bt rrnan s ati s 

faz plenamente, como é vista na figura 1.2, pela curva formada de 

linha traço- um- ponto Para energia de excitaçao, 1)"UJL 

ma .da banda proibida, ('S nenhuma teoria apresenta rest1ltados 

compatrveis com as experiências. Nesta regiRo a teoria desenvolvi-

da neste capftulot mostra que o processo de espalhamento rcssonan-

te pode se ~ar atrav~s do polaron. Mais particularmente, para 

ljzq) tg-t2Qu..Jo , onde YJL~ 0 é a energia do fonon TO, ou em outros 

termos, para n >2 {fl._-::(~u'JL-Eg)/f'Jtt). tem-se para o CdS, um r,ran-
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de incremento a curva da intensidade de espalhamento (linha contf-

nua)com erro de um fator de 2 ou 3 em relação as experiências (ci.!_ 

vazio). Urna imprecisão desta ordem pode ser esperada nos da-cu lo 

dos experimentais devido a incertezas inerentes ao se efetuar a 

correçao pe~a absorção sobre a intensidade de radiação espalhada 

nesta regiao. 

Apresentamos ainda na figura 1.2, resultados para o GaAs 

(traço-2-pontos), ·sem dados experimentais, e para o GaP. Para este 

Último semicondutor a teoria consegue melhores result.ados que para 

o CdS. Os resultados experimentais (Ref. 18) sao os triângulos 

cheios com vértice para baixo e o resultado teórico e a linha pon-

tilhada. 

O grifi~o da largura de linha do polaron, figura I.l,foi 

construÍdo para Q=4, para o CdS a zero grau Kelvin. Esta largura 

de linha e relativa a excitação do polaron, antes de interagir com 
. Q 

é T;rú.J=--fg-('t7f?Ven a rede para produzir fonon. A energia deste estado 

, onde o seg~ndo termo é a energia livre do buraco. ApÕs 

interagir com a rede,o estado eletr;nico ficaria com a energia 

Q~=-Et,-(/')RJJ211)~+Q'l4; onde QLLTs é a energia da radiação espa -

lhada. Os cilculos indicam que o estado do buraco, correspondendo 

a linha que va~ de x
3 

até x
1 

no diagrama Tib tem largura de 

linha nula. 
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Semicondutores tais como GaAs, CdS, InSb, InAs t' 

outros, podem ser dopados de modo a ter um~ concentraç;o clc

trÔnica na banda de condução entre 1015 a to18 elétrons cen 

timetro cÚbico. Os elétrons podem ser vistos como um gás denso no 

interior do cristal. ~este ~as eletrônico as partitula~ inte-

ragem fortemente por causa do efeito de longo alcance da for-

ça de Coulomb, i.e', cada partÍcula interap,e ~i~ultanea~ente 

com todas as outras. Como - . consequenc1a as equaçoes 

to do sistema são de dif!cil solução. Soluç~es atravcs da Teo 

r1a de Perturbação usual, baseada na hipÓtese de que a inter3 

çao entre pares de partÍculas e pequena, nao sao possíveis. 

Bohm e . 1 
P1nes propuserac o modelo do efeito coletivo dos el~-

trons do gãS,em v~z de considerá-los como partÍculas indivi-

duais. Este modelo to r na possÍvel um método sir.1ples na r a tra-

ta r a interação simult~nea entre as virias ~articulas,~lt' 

contr~rio do tratamento de partlculas individuais que COt1SÍdt• 

ra a colisão entre pares. 

o 

Em um traball1o posterior, Bohm e Pines~ e~tudarar.1 o 

~omportamcnto dos el~trons componentes como pontos intera~en-

tes,para analisar a flutuaç~o da dcniiJade de um gas cletr~:1i 

co denso. Em vr.z de s~guircm o movimento das partlcul:t~ indivi 

duai~, descreveram o gas e~ termos de componentes de Yourricr 

d~ densidade eletr~nica ~~cada ponto no espaço. Verificaram 

Uma parte_rcpreaenta uma oscilação orp,ani~adA com frcqu~ncia 

caracter!Rtica de plasmn, e eati clarament~ associaJa coo u 

com)lOrtamento colativo do Bistema. A outra parte e"ta a~socia 

da com o movi.mento térmico aleatÓrio das pArtÍculA!! ínJividu.ais, 
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sem nenhum co.mportamento coletivo. Verificaram ainda que, rara 

comprimento de onda maior que um cornprirnentocrÍtico\(co~~ri~en 
D -

to de Debye), as flutuaçÕes estão associadns con o co~portaocn 

to coletivo dos el~trons. Para comprin~nt0 de ~nda me~or '1 u t.' 

~D entretanto,as flutuaçÕes estao associadas co~ o movi-

menta individual dos el;trons, e neste caso,o siste~a ~ ~ell1nr 

descrito por um tratancnto de partícul~s individuais. 

Xicroscopicaoente podemos entender os cornp0rta~cntos 

dos elêtrons, descritosaciroa, através do efeito Je 

de seu campo. Quando qualquer el;tron se move atravei Jo con-

junto, os outros elêtrons sao afastados dele pela re·,uls::io Cou 

lornbiana. Cada particula fica aszinenvolviJa ~or u~a ·~uvc~ de 

extensão Esta nuvem tem uma defici~ncia de ~l~tr011s, 

e responsivel pela blindagem do canpo da part!cul.l ~~: que~ 

tao. Como consequencia, a secçao de cl1oque da coli<>~-.) 

partÍculas e assim grander::ente reduzid.<!:,dado que l) c.1~:\\h'' !•i-

vre midio de um elitron e consideravel=ente caior ~u~ 0 t'SJldÇ~ 

mento entre partÍculas Assim, para mui tos propéisit~'"• U!:l 

tron e mais sua nuvem associada podem ser vistos ~r)rna uma partf 

cula livre efetiva. 

A divisio da ílutuaçio da densiJade das parti~~~~~ Jr 

um gas eletr~nico, en co~poncntcs colctivo e L n .~ i v i J u .1 l .1 p r~ 

O componente coletivo e produzido pelo efeito dt! lon~o alcance 

da força CoulomLian~ que leva aaintcraç~~s siMulta~eas cntrl.' 

a8 partículas O componente individual representa a flutu~ç~o 

da densidade, cJrir,in3.da do .oovl~cnto caÓtico dns J'llrtÍcul:tJ> in-

dividuais envolvidas por aua!i nuvens. Inclur. os efeito!i da for 

çu CoulomhiRna blind~da, nRorn de p~qucno alcance, qu~ l~v~ ao-

rnr.nte a colifl.1o entre doir; corpor, 



28 

t de interesse estudar o efeito coletivo (plasma) 

usando a técnica de espalha~ento de luz. Um diagrama esqueoãti-

co de uma experi~nci~ t!pica de espalhaoento de luz ~ o se~uin-

te: 

Plasma ~ ---~' feixe esp:tlh:tdo 

~~~~ \ 8tongulo de ospalh.,mento) 
feixe incidente ~ :_....--:: ~ 
~. ~------------

O processo ocorre se~ a luz incidente ser espalhada fortemente 

nem absorvida. Em plasma de semicondutores esta conJiç~o ~ equi 

valente ã . - 3 restrlçao 

s~o.respectivamence·,as frequ~ncias do plascon 

(quantum da excitação coletiva no plasma), iuz incidente c cner 

gia de excitação eletrônica da amostra. 

Em muitos casos de espalhamento en que /t~~~J~l f~~~ .1 

transfer~ncia de momento dada pela conservaçio de ~o~ento do 

processo e: 

<:f rv 2 RL :se n o/2 
A enerr.Lt ÕúJ transferida ao sistema, f": 

"'n'2(h 1 
- 1 e.:1 rn.,.) C} cose 

A te mpt'r .1 t urn. T- • ..._, O , s omcn tP uma pe qUI:' na f r a. ç;io do r. e 1~ 

trons dA banda. ( ...... ~_&T/EF ) participam do proces!\o. São, ju~t.lmC'!!_ 

te, os e_létrons que se t'!ncontram ma i& prÓximos d0 nÍvel dt." fertú. 

A~aim a f~rmula aci~a fica: 

é a v e 1 o c i d a d e d l' F e r m i . A r e l a ç ã o c n t r ~ e n e r r. i a T) u ... Y 

no 



diagrama: 

-------
tJJp "----------.,,.,-_ --

~-
Partlcul3s individuais 

'· ' 
ou pares de cl~tron-bur~cus 

'}c• 
------~~------------~.~---------/--------------------~ 

:-/ (e íih J 

No diagrama 

I 

·'/;> 

acima, o Ponto () indica :c a tr:~nsfc-

rência de momento . -CtltlC.:t. sistema de~cnerado, • e ' ' 

se encontra a baixas temperaturas, O corresponde 
-te 

ao 

to de Thorras.Fcrr:d Momentos abaixo de Cfc indi-

cnm no sistema plasma e particulas individuais. Ac1~a dr ~C , 

tem-se apenas pares de p~rt!culas, que correRponde~ a arca h~ 

churiada do dia~ran1a. Caso o sistc~a seja nao d~~cneraJo, .c 

encontre-se a alta~ tc~q·l!rar.uras. O corresponde ao co~r\rir:H!n
lc 

to da onda Ân de Dehyto. Est('s s ao os paramrtro~ ~a1~ imro~ 

tantes que caracterizac o pla6~a. 

. . h 4 
~ooradtan e ~r1~ l foram o~ prineiro~ a fazere~ ~x-

peri~ncias de cspa(lla~~nto de luz envolvendo modos de vibra~ao 

do pla~oa de um s~lido. U plasma foi criado em u~A amostra de 

C4As doflnndo-o 1 tipo-n. A fonte de luz. foi um laser ~d:YAC.. Es 

CaAs, e~ su!icientemente alta para que a ahsorç~o por portdd~ 

r~~ livre~ ~~jn deRprrt!vel !-lun1a cxnc-

riência dr eapnlharuento Rarn:.n, rudr.ram identificar pcrfcitaoen 
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te os picos devidos ao espalha~ento por fonon LO (6<..J=ú .... \-LU":.:. 
:::Wl0 ) por fononTO( ..6\.ú:c.JT) c pelo plascon ( L'.tú = C..V·p ) 

cujo deslocamento varia com a concentração eletrôr.ico 
" 'h [ "1"' ""/.. ·]·(2) 

Llu.Y = w1' = 1LI1c. e;E:'-L)n1e. } • Estes pi c os as si"' 

da 

amostra ( 

r e cem quando Entretanto,quando a conccn-

estes Jois t'lO-

dos se comporta~ de maneira cais co~plicada. Co~o awbos sao ~o 

dos longitudinais e~ natureza, u~a hibridização pode ocorrer 

resultante da interação- entre o campo Coulombiano de el~trons 

. 
e 1ons. 

5 
Varga apresentou un modelo para explicar esta hi-

bridização, para urn semicondutor polar der,enerado. U~o",.l o for:-::.1 

lismo da Função Diel~trica, onde considerou na constar1te cliel; 

trica total do cristal termos devidos ao plas~& e ~o íonotl.Foi 

suficiente analizar o cor=tpor~aoento desta função rar:1 f\---c, 
-o 
fc Jo desde que, quando 

gás de ~lCtrons é gránde co~par3do a ~b __ o:'<:_t;t<;; _C_q_n_d_i-

ç o e s , e par a o caso d c um c r is :: .1 1 c Ú h i c o ta l com o o C a:\~ , •- ~J •• 

tem socente dois itomos por c~lula unit;ria, a fu11ç~o (iiel~tri 

ca fica: 

(II.l) · 

onde (co e ~o sao n~ constantes diel;;tricas de al t11. c !J.'tiX•1 

frequência respectivamente, <!U;T~ A frcq,uê-ncin Jo fonon t:rttn~ 

veraal Óptico. 

Ao r..!zuo de (.(úJ) 

(II.2) l 
- ""2 

sao: 

Este resultado d~ Varga eatã em excelente acordo com cs experi-
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ências de Moorodian e . h 4 \..'r 1 g t A figura l l ' . " mostra o coetporta-

mento da expressao acima, Tem-se assim, pela Teoria de \'arga, 

bons resultados para o posicionamento dos picos dos modos 
.-, 

T e 

na relação de dispersão de freqüência com a concentraçao 

eletrônica do semicondutor. 

Posteriormente, Scott, Damen, Ruvalds e Zawadowski 
6 

apresentaram para o Sulfeto de Cádmio (CdS) degenerado e dopado 

tipG o, um modelo para espalhamento Raman dos modos hrbridos ·~~ 

e Estes autores foram motivados pela forte semelhança 

entre a forma de linha do plasmou no CdS e o espectro do fonon 

de B 
_.

0 
7,8 

a .1 1 
3 

e 
9 

Nestes casos do is diferentes fonons 

.opticos contribuer-.. -.o espectro Ra.man de primeira orde:n e inter.1-

gem via acoplamento a um estado interrr.ediário de dois fonons 

- . 8 '9 acustlcos • A interferência do 
. 10 

tlpo-Fano aparece no esprc-

tro como resul~ado da interaçio nao harrn~nica de uma mane1ra ~P 

melhante ao resultado anterior de Barker e liopfield 11 
qu(_' se 

baseiam em um modelo clissico. Usaram a t~cnica das ftJnçor~ (f1• 

1 2 Green para calcular, na aproximaçao de fase alcat~ria (R.I'.A) 

11 função de correlação carr,.a-carg."I d."l secçao de esp.1lh.1!""".t>lltn "i~" 

gu~do formalismo de Van 
1 3 Uove . Esta corre 1<1ç::ln (• d(·-

finida por uma densidade de car~a cfetiva dada pela soma da df•fl 

sidnde de carr,.a eletrÔnica (P lasmon) <1 dens i dnJc do 

i oní ca p~ multiplicJtda. por para.metro cornpleY.o \ 9 
[stf' p:lr.1-

me t r o d c te r mi n... 11 p r opor ç 1l o de c o n t r i b u i ç n (I c 1 e t r õ n i c .1 c l o n l c: a 

no proce~so de espall1amento, e e ajust~vel ntraves (lo~ resulta-

dos experíment~in. O cnrater híbrítliznnte do C5prctro Raman 

provC!m • r 

nqu~leB formados pel8 combinaç~o rlas d~nsi~ades de cArr,.n ~l~tr~ 

n1cn e iÔnir.R. 0!11 n11torrR int«:!rpretnrnr!l a íntern.çÃo entre :JN ex 



Este modelo de Scott et.al reproduz a secçao tle es-

palhamento de luz, derivada com base na formulaç;o da funç;n di 

e létric.-1 de \'arga 5 tornando-se como nula e parte do 

parametro ~c.} e como unitária sua p.lrte re.tl. Experiências con 

silÍcio, Si de tipo-p, foram efetuadas por .Cerdeira, Fjeldv e 

1 4 
Cardona • Observaram efeitos de interfer~ncia num e~p~lha~lento 

de luz inelástiCo, r.videnciados pela forma de linha e al.1rr.ame!: 

to da bAnda quando comparado com o espalt1amento Rama11 d~ lliZ por 

um fanou do cristal. Estes efeitos fora~ interpretados em termos 

do mecatlisrno de acoplamento de 
. . 1 5 

Bre 1 t-\·.'1 gner como descrito por 

16 . 
Fano • 

Mais recentemente Balkanski Jain~ Bcser-::1.1n c Jnu:-~nnL' 
I 7 

divulgaram uma teoria, ma1s ~eral que a de seus predecessores 

par a interferincia Je e~citaçoes discretas c contrnuas, con o 

sistema a uma determinada temperatura. ~esta, scr1a trat~vel o 

problema referente a un fonon excitado (estado discreto) justa-

posto a uma transiç;o cletr~nica entre as v~rias h~ndas (l•sta•lo~ 

do contínuo) de um semicondutor. Forrnularar.1 .1 teoria mi cr(,'>Cop~ 

cret·o c contÍnuo pode:~. ser cxcit:1dos sirr.ultanc:J.:r.ent(· J" c.1;;.nct ra 

aniloga as das rcfcr~ncia~ 6 e 18. ~stA troria; dif~rent~ ela 

t~nria de Rrcit-Wigncr-Fano dcscic que seu tr3tamento e estatr~-

tico-q11intico em cAratcr 

da intcrfrr~ncia. Incorporaram tambim efeito~ de t~mper~t11T~. \ 

sccçao <Ir choque do c~palhame1lto de luz foi exprPs5a cm t~r~o~ 

de um fator de formA dinÂmico generalizAdO 

• fat0r d<" 
1 3 

llove , 

de flcgunda ordem de Born, 3 fim de incluir 

& rcsaonnncia d~ lu~ incident~ e cspalltn~a com ctltadAS intcr~r-

di~rio~ d'1 e~;p4lhador. E~t~ fator foi rrlacionndo a umR f1Jnçao 
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de Green Cor.l.po·sta, que inclue o acoplamento entre 05 estados 

discreto e contÍnuo devido a interaçao elétron-fonon. Os auto-
~ 

res calcularam Õcq~)na aproximaçao.das f.1ses aleatÓrias(R.P .. \) 

atraves de uma sorna .seletiva de dia~ra~as. Assin, rn0strarn qu~ a 

forma assim;trica da linha do espalhamento e devido a presença 

de um estado conposto no qual e impossÍvel sepa~ar as c~r~cte 

rísticas de fonon e de elétron do espalharnento.Com0 lus t r.1ç.-io 

da teoria, apresentaram resultados para o SilÍcio, Si. n0 qu.1i 

aproximaram a intcração elétron-fonon por uma constante d .1 d ('t 

o pequeno alcance do potencial de dcforcaçio deste scmiccJndutor. 
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B.TRATA~ENTO DA I~TERFER~~CIA 

PARA SISTE~A EM QUASI-EQCIL1BRIO T!RM!C0 

Neste cap{tulo, seri apresentado u~ estud0 em que e 

sugerido um mecanismo pelo qual se dá o proc~sso de espalhame~ 

to de radiação p~la hibridização do plas~on com o fonon longit~ 

dinal Óptico, LO. Será considerada uma situação na qual cada 

uma das excitaçÕes envolvida~ se encontrem em não equilÍbrio 

térmico*. A participação relevante de excitaçÕes elementares em 

semicondutores, em regime de não equilÍbrio :;rmic~. no proces-

so de espalhamento de luz, e evidente pela variedade d~ resulta 

dos 
. 20 21 

experimentais· publ1cados • Por este modelo, plast!lon-fo-

non LO result-a da interaçao entre o campo el;trico da densidade 

de carga do elêtron e do fonon LO na forma Co hamiltoniar.o de 

Fr~hlicll. Para a obtenç~o da secçio de choque do espalham~nto 

de 1 u z J 
. 1 3 

o formal1smo 4c Van Hove , e ·tornado adequado para o 

tratamento de sistemas em nao equilÍhrio térmico. 

Fundamentalmente, a id;ia c tratnr o siste~it for!!la-

do por dois subsistemas, eletrÔnico e iônir-o, espalh.tnd'l indt.> 

pendentemente a radiaçio de excitaçio, usa11do-s~ para isto a 

teoria da - 1 2 Funçocs de Green Obtem-se as ar:1plitudes de prob:tb_i. 

1idade(1.fo.);f. 

respectivamente, para passar do estado iniciP.l ao est.1do f i -

nal !._, com Úcte i.Jb o~ operadore~ espalhamento par;l cadn um dos 

ditos subsistemRa relativos aos procesoos e~p~cificados na fih~ 

r a 

• Haia adiante IQ dâ uma explicaçÃo d@talhadA pelo que se ~nten-

de por aistema em n;o equillbrio t~rmico ou quaRi-eqLiil!brio 

térmico. 



35 

A a~plitude de probabilidade total, defini-

da como 

(11.3) 

com o operador espalhamento total, levarã a mistura os Joi~ 

subsistemas, dando origem assic ao processo de interferência. 

A temperatura de cada subsistema, be~ co~o a int~raçâo 

Coulombiana entre eles serão levarias em conta através do forma-

lismo de 
22 

Zubarev • 

A probabilidade total do sistema passar do estado 

inicial 11.) para o estado final 1~-) é dado pela Rcr,ra de t'<'r~i. 

'(11.4) 

com 

(II. 5) 

(11.6) 

e o• 

(11.7) 

onde 

"' '2 

d'Vv'tt ~ (2íL/1)) l<fl1fié)/ ~(Et-Et_) 

e 

estados inicial J"-> e finai 

'P. 
L 

, t> 
I f > 

e 

== 1/{L> I 'P~> I~> 

= I 1:< s > I 'pl- ) I 1'> 
sio,respectiva~Ciltc,quadrivetor r;'!O:éll'Ot') (' 

do elctron inicial e final, 9 e sio,resp~ctiva~ent~, 

vetares momento e cn~r~ia do fonon inicial c final. 

('nt•rr,in 

f1U.1t!ri-

Tomando n m~dia ~stat1atica sobrr o~ cstad0s iniciais 

~ aomando sobre OR estado& finAi~ rem-se: 

(II.S) 
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sendo Z ph e ZeL as FunçÕes de Partição do siste:na iÕnico 

e eletrônico1 respectivaoente, dadas por: 

e 

onde HPh e H~L são os hamiltonianos livres do sis~e::Ja i~nico 

e eletrônico, "' respectiva::1ente, e sendo T e 

ras dos subsistemas iÕt1ico e eletrÔnico, respectiva~entc. Subs

tituindo em IIB A função 6 de Dirac por sua represent.1ç<to int<' 

gr.al, pode-se escrever: 

(II. lO) 

dwtf =(2;/lvphlct))~ 
tJ 

x {d t. e>< p [-1 ( uJL- uJ") t J ( n5 d) n L< t I 't ~ J \ ~ > < 1 ! ift t) \ t) 
-= 

ou 

CfJ 

(II.ll) d wq = (rzftjl;)(ll,_,• 1)1\j~t 

Tem-se assim a probabilidade de pa~sagem do s.istena no pslado 

inicialJi)•lO estado finallf)rrn termo11 do valor estatÍ">tico ~('-

dio do produto de 1) ?lf • u defini~o~ ~ t~mpn~ difrrrntc~. 

O eepectro Rnman compl~to contendo ambos espalha~cnt0~ 

pela excitação iÔnica e elctrônica, resulta do processo es~u~rn~ 

ti&edo na fiK• 11.4 Eles eio separadoR Pm doi8 conjur1ton, 

I envolvt•ndo a contribuição em A2 
da inter.1çãn cl-etron-r.:ldi.nr~âo 



--e ][ envolvendO a contribuição A·P do hamiltoniano de intera-

ção eletron-radiação HER As contribuiçÕes dos processos Tbd~ 

saparecem identicaocnte na aproximação de dipÕlo,cnquanto que 

Jia envolvendo transição intrabanda tendo como estado intcr~e-

diário eletron da banda de valência, - - . 23 sao despreZlVClS quando 

comparada com !~. Entretanto, e~ condiçÕes de ressonância, as

sunto do prÕxico cap!tulo, a situaçio se inverte. 

3 7 

Então, a partir dos ..,ráficos da fi o .II .4 ~· us "'''., n ,, 1 .._ - c ~ ~ .1" r'-' -

gras usuais da Teoria das Funç;es de Green vistascooo proraRad~ 

• res , tem-se de Iq, 

(11.12) 

onde 

(II.13) 

(II.14) 

e de , tem-se, 

(II.15) 

onde 

co:c~ I,c I. dcfini..!os C'':': A.2~. I: c+(.'cQ('Ifl. l'r·\dOTI'!> dt• cri.lr-:in l' :lnl - . ,, ~ 

~ t 
qui l:tç:io d" cl~tr'"'n"' dP Mo~r.·nto c:} C':,Q<:J.<'OcfdC' fonpn·,, rP-r.t-r-ctlv.1 

mente. 

O capectro Rnman compl~to, contendo amt,oR espnlhamcn-

to pela exciLação iônic3 e elctrônica, resulta de 

(II.18) 

• Ver apêndice A 



36 

~+ -
::a rer.ra de rermi o valor estatístico do produto =t__((c; UctJ 
e: 

ou 

'(II.l9) 

De acordo com a gene~dlizaçio do • 
forrnalis~o Jc Van l!ov~ , aJ I'-

quando-o ao tratamento de nosso siste~a, podc~os escrev~r a s~c 

çio de e~palha~ento por unidade de frPqu~ncia e in~ulo s~li~n 

COIUO: 

• Ver apênd i~e C 
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Considerando que, 

e consequentemente 

' 
e ainda, que 

pois A. e "B sao imaginário~ puros, obtemos para II. 20 a seguin-

te expressao: 

Calcula -se agora cada um dos teroos irnaginirios das Funç~cs de 

Green que aparecem em 11.21. 

FUNÇÕES DE GRF.EN 

~este cilculo, inicialmente, u•a-sr a equaçio de movi 

mento da funçio de Green. Define-•• esta funç~o como: 

(II, 22) 

A prcr.ença do operador !,que ordena 0111 operadores do prod~ 

to no tempo, permite-no& pÔ-la na formal 
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(11.23) 

Sendo e a Função .de Heaviside e ? fator de valor (+1) ou 

(-1) dependendo St!' A e B são operadores de bosons ou ferMion!'l:. 

-
A Transformada de Fourier da expressão 11.23 e: 

00 

(II. 24) <'~A(t:)JB\t)))=J <<AIB;w)) ((:XpbtlJ(t-t_')] duJ 
-= 

Diferenciando 1!.24 em relação ao tempo, e usando 11.23 

obtem-~e que: co 

or.2s> jdw w<<AIB;Lú)>e:xp[-t.wct.-t')] 
-OJ 

ou tomando a Transformada de Fourier do segundo mc~bro, tira-

se 

(I I. 2 6 ) (LT < <. A I B i w » " _L < ( A' 1) J > + <. <. c A ' H J I B ' L L\ >) 
. 2íl "! 

sendo H o Hnr.lll toniano de intPr:1ção . : .,. r'. I \ '. . 

-
Os o per .1. do r c s 1\ e ] , no caso a ::; e t r .1. ta r , s .1 o ot s d t' n 

siJnc!es dP partTculas, cletr~nicaS 
n~ - . 
\~ ou tontcas • dl'f_i 

nid.1s t>m 11.14 e 11.17, respectivamente', Para o H.1miltonia1\•' 

(II. 27) ) 

_com ~ tomnndo os valorcn 
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" +' para <.<.D •. I O.': w)> 
\Cj \'i I ' 

Partindo da eq~açao de ~ovimento 

* apoa alguma algebra , obtemos, usando notação dada no apêndl ce D: 

" t > Analogamente
1
para os termos <.<. ()_~ j -1...,~ ·1....L'I) 

• -l- . t· \CJ \-j• 
<<..D~·j\ 0.';;·uJ)) e (<,02;.\p_";..u.J)) obtemos as suas respectiv.1s 

\1 -~I \~ ~~ ' 

c (II. 28 ). 

equaçoes: 

e 

sendo 

. ' .. , 2 
-' L...._l --

v,! 
=c 

(II.29) L (<f_u .. :)-.c L, 1r. ( (),, .. - lh<+•j" )j(1;c•'- El.;" + C1; .. i) 
onde nrrê o orerador número d~ rarticul."l, c 

(II.JO) V<:j.-= ('2'íLc2;{,-"c/é?)V 
c finalmente, 

(II.Jl) 

n v _(l; := Lj \k-/ Q? q (L:/). 
Do sistema de EquaçÕcn II.2H, podemo~ oht~r: 

t1t V r r a pê nd i c c I> 



sendo, 

(II.33) 

e • 

(1!.34) 

Para o cálculo de 

-

2 
u.J 

çoes de altas temperatu~as 

4l 

considera-se no sistema situ.1-

de Fermi), que conduz ao caso cliss~co e nernitir; s~ usar 

a distribuiçio de B9ltzmann para n , a distribuiçio de rart!~u

* las. Assim : 

(II.35) 

sendo 

onde1.J{_ea 

e 

(II .36) Ic-
4 

= l~L~ x exp(-1\'2::_'2) fo{(nJ)/h-JJ/ 
o 

= ( .J'fL I~ ) D (IAI) 

onde lJ(I;\]) e a chamada integral de Dawson, 

lXI 

(II.37) ]) ('X) == ( >; p (c.. 'X 
2

) Ío e)( p (ti '2) ct u 

tabelada em ''H~ndbook of ~athematical Functions'': Abramo~itz 

Do conjunto da" equaçoefl 11.32, suhstituindo 3 função 

L /' I" 
complexa (C),U'J ,dado ouo porte reol (.( ) e· imap,inãria (o< ) 

em II. 35, obteomo11** 

*Ver apêndice E 

** V e r a rê nd i c e D 
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2 

0 1. 3 s"> v~ Im gc~w+ i ~)-; - (J.f.:'íl l{ (\/1 /')( cJC- lv}) cú r;,~-, 

e 

onde 

(!!.39) 

( 1 I. 40) 

· '' 2 2 - 2 2 r" J 
+ y'<.f .[ (u5 -LÚL) [(L0 -u,.h) -lÚ ~h Vi <X _ 

Jl 2 ') 

[ \l:j. J (u .. ' - LL.'~) + L<-' 

I 

_ Jv'-1- ( 1 + 

I ~H , v't ,n J c ~>H t r-;, h ) 

, 
Jl : 2 

( 'ri ' 
)f jl 'l 

I 

--' us ~)h [(Vi J''/+ ( 1 +v~,/'{ j J. TI!~ 
I 

vida nêdio do fonon clL~ fr~·r-:uZ.nci."l do tonnn T,r ,. 

_ ~ ? I 2· 2 11 2 
L (u] -U.~, )-tJV1 (u,c -(L.'f)- Jv? (c' r ;,IJ ] 

1' ') •) • 1 f) 

+ [/v~ (10 -cJ'I) + (JV'f + J) (~_--: ( 1',h J" 

Para obt.ar e•t~ valor, calcula-ae Q<:J. - que aparece cm II .17. na 

. - Q{ -definiçao de -do ~xpres~ao desenvolvida do l1nmiltoniano dr 

1 



interação elctron-fonon II.27 usada por nos 

(11.41) 
t 

,) 

lc_j 
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e compara-se com a exrressao de FrÕhlich para 3 interação cletrcn-

fonon, dada por: 

(11.42) 

onde 

(11.43) 

t'li 

Hr,"n(,cf) = 

X 

1t2 
(E:c -Cu) 

Temos assim especificado todos os cercos para o cálculo dos ina 

ginãrios das FunçÕes de Creen do prohlema ~ara obter-se a secçao 

de espalhamento dada por 11.20. 

Deve-se observar nos cãlcul~s acima, que o Único ~cca 

nismo de relaxação presente e o amortcCÍ:-:lento de I..1ndau (''L.1nJau 

dampinr, 11
) da excitaç.i'o elctr;nica. Efeitos adicionais de am11r 

tecimento sao introduzido de oaneira fenomenol~~ica, su!1stituin 

- . 1'2 
•• frequc•nclllW por ond c 

- ' 
I ' pi; 1' a v 1 -

da m~dia do fonon. O amortecimento da excitaçio do ~la~na, taM-

bêm entra no formalisr::~o de r.t.'lnelrn fcno:n(>nolÕ~ic.'i•'\dicion:,ndo-1r 

no amortecimento de Landau o termo (v.er Aoêndicf' E): 

onde e o tcoro de vida do plasma. 

Os resultados de Scott et.al 
6 a temoeratura zrro, 

s 
840 recuperados, e consequentemente a funçio dielitrica d~ Vnrga 

ae ae anula na presente teoria o termo de interaçAo 
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Ueatido os dados num~ricos da tabela I e os valores da 

concentraçao e temperaturas dos subsistemas indicadas nas fi~u

ras mostra-se nas fi&uras se~uintes e esrectro Ra~an para o 

CaAs derivado de 11.20. 
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CO~E~TÃRIOS FI~AIS 

ApÓs t.er-se tratado, no capÍtulo I, o proble:.a do espa-

lhamento Rar:tan n~ regiao de ressonancia (R.R.S) cn se'-licnndutores 

polares isolantes. de banda proibida direta, interess0u-nos este 

mesmo problema com a banda de condução densamente ponulada. Rele-

gamos o estudo da situação ressonante para o capÍtulo III e nos 

ocupamos no capÍtulo II com o problema não ressonante. Para i s s o 

precisou-se estudar a formação de excitaçÕes (pJasr:lons) produzidas 

pelos el;trons de conduçio devido a interaçio coulo~hiana .atuan-

te entre eles, A natureza longitudinal desta cxci t<tçao e sua inte 

raça.o com os fonons LO, tomada na forma do hamiltoniano d~._• FrÚ!1lich 

resulta na formação de modos hÍbridos. l:sando-se a têcni c a das 

FunçÕes de Grecn de 
22 

Zubarev e a técnica de pronar.a.Jort~s. c .1. l-

culou-se a sccçao de espalhamento deste sistena 

de fases alcatóTi"as (R.P.A). Para uma dcscriç:l.o ma1s rc.,lÍ<;tica 

tratou-se o sistema cm quase cquil[brio t~rmico ,, 

cada subsistema uma temperatura definida 

cletrÔnico c • T ,,ara o subsistema ionico I::ssa manL'l r., 

o sistema cxir.iu una r.encralizaçilo do Teorema de Flutu.,r;.,o-dio.;..;i-

p aç ao 

Como resultados • apr1!Scnt.1-sc na fi~~ur:~ 11.1, n cnf"lpor-

tnmento d.1 sccç:to de csp;llhn'!lt•nto • cor;:o funç.lo do des lor;Jr:ento dt> 

frcqü;nci.1. par.1 divL•rHas concentraçoc'> A aplic.1çàn d.1 teori '' foi 

fcíta patn o C:aAs COTn O ~UhliÍstcma clctrÔnico 11,10 (!('g('ncr.ldo 0 ll' 0 

ro, qUI! 

onde 'lf- L' a t1•rr:pC'ratur.1 de Fermi. :\ota-~c p~l:t 

para b:dxa. 
15 -"'!J 

conccntraçao (por cxc~nlo,n=.Q.QxjO Crn ) cem 

ndivi du·· 

ait por parte do subsialC!l1:t eletTÕnico. CeTtnmentC' ("Xi~il~m mnn1-

fcstnço"~ col,,tiva!i,mas nan sao d<•tcctávei~. lia pólrtl' r!(l Gnhsi'ltl· 



47 

ma iÔnico, 
- 1 

tem-sê um pico na regi ao do fonon 1.0 (-300 cm ) • Ã me 

dida que a 
16 -!l 17 

concentraçao aumenta (por execplo,n:10crT>,n-:::1L\nh ,pa-

ra~ por volta de 150 - 1 cm a 200 
-1 

CM começa aparecer uma eleva-

çao, ã qual associa-se um plasmon. Aumentando-se ainda mais a 

t:oncentraçao, este pico começa a perder seu carat~r de plasr.1.0n pu 

ro. Isto também acontece com o pico identificado co:·0 f0non tn. 

Associamos este fato a interaçao entre estas duas excitaç0t.•s.ll.l a 

formação dos c11amados modos hÍbridos L+ c L As ener~ias destes 

modos como função da concentração sao aproximadamente dadas na fi 

gura 11.3. Discussão mais detalhada desta figura ser,"\ feit."l 

adiante, 

Para ilustrar a sensibilidade da teoria a ·:.lrl aç.1o dos 

. 
par ame t r os • T e o te~po de relaxação dc\·i,!o .1 int<>-

raçao coulombiana entre os clétrons, apresenta-se ,, firura 11.2 

Escolheu-se a conccntraçao 
17 -3 

n "- 1,7 )(lO c ro par a R q u a I 

j~ que amostras com esta conccntraç~o de portadores vem sezt,lo cs-

tudadas em nosso laboratórios, além de haver sobre clac; Gados i·• 
• 2 !, 

puhllcados ~os dois gr~ficos de cima da figura {a) e(!1). co~z-

para-se a sccçao de cspalltanento para ::l)t.1-"il' 

que~ esperado fisicat:tcntc. Com oc; ~r~fi co<; (h) l' (c), !HH!•·-"i•' \'t' 

rificar qul' a mais baixas tcr.lperatlzr.ls doo; su~sist••r:;,1<> os ;~ndo-> 

ficam mals definidos, c isto~..~ ma1s apar~ntc no r~n,ln I. 

do-se (a) cot:l (c), nota-se que o alar~~a:"lcnto d.a linh,"' LU,: J'••fl('-

tido cm L c L 
+ 

iR concreto~ e a teoria nRo foi feita ai11da, mas !ti born acordo 

qun.litativo. 

A fiRura II.), mostra as <'ncrgias dos modos L+ e 1$ 

mo íunçio dn concertaçao. Esta relaç~o de dispera~o mo~tra o 

c o-

c n-

riltt':r de formação de cnda um dos modo!'i I.+ c 1. f. dl• nc notAr que 

a medida que conccnt raçao aumentA, acímn de 7 • 7 
- 3 

cr1 ,<"0!'._ 



-~ 
~entr·ação para a qual a interação entre plasmon e fonon LO e f"!âxi 

ma, o ramo L tende ao fonon TO e nao ao fonon LO. Associa-se is-

to ao fato da concentraçao eletr~nica elevada blindar o fnnon t.O. 

Na fig.II.3 mostra-se a posiçao d0 pico das linha-; L+ e 

L como função da concentraçao de portadores Observa-se um deslo 

camento em relação aos valores que sao obtidos da te0ri a d(" \'ar~."! 

(os quais sao exibiJ.os n.3 Fir,.II • .J ) • .-\diferença deve st.•r Rtri-

buida a introduçio dos efeitos de interfer~ncia e inclt1s~o de vt

das.médias na nossa teoria. 
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Neste capÍtulo estuda-se a interferência plasma-fonon 

LO sob condição de ressonancia, i .e', quando a energ.i a de exci

tação 1)0t_ do Laser aproxima-se do valor E'S do intervalo da ban 

da proibida do semicondutor. 

Considerando-se o bom resultado obtido no capÍtulo 

para espalhamento Raman na re~ião de ressonancia, particuLtrmen

te para energia de excitação htJL maior que a ener~ia de excitn 

ção eletrÔnica do cristal pretende-se estudar, nesta r~r.iao, n 

interferência tratada no capÍtulo II. Utilizar-~e-ã do mecnni5-

mo pelo qual o espalhamento se processa,como sug~rido no capÍt~ 

lo I. Fundamentalmente, no cálculo, renormaliza-se os propngad~ 

res dos estados el~trÔnicos intermediários excitados, nos quoti s 

introduz-se a vida m~dia destes estados. Estados cletr~nicos 1n 

terrnediãrios excitados aparecem nos dois gráficos. e s~us cruza 

dos, que serao relevantes ao processo. Um dos di tos r,ráficos e 

seu cruzado e o relativo ao processo intrahanda, que no trat.1 

mento do capÍtulo I nao contribui. mas neste processo com a h~n 

da de condução popuL1d.1 deve contribui r. A saber, c•" 1·.r.~: i, ,1•; TI' 

e TI b d .1 fi 1: u r <1 l J o q o 

1 
de espall1amcnto·ntrav~~ da Teoria de Propa~adnres, ohtem-5e pa.-

ra o gráfico1l.·•,I.;,,.Tl_/t a expre~sao: _, 

UI , L) 

4 

1fu:1 = (-â'J}T,jl~ 2 '2f<x2) f--\cl< (x~) qx2,x,) H u~ tx,) 't(:cl) J 

com aa funçÕes ondA eletrônica ~e'f e o hamiltoniano 
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_de interação HE.'R defini.dos no apêndice A. Assim tem-se 

(III.2) < ,J. .., f 4 I " -+ Ull.:.=(-t)-'L dx, dx2 2._ (Rt!cxp(d,Euo)Crt 
Rk Vv' -c 

'IQ "' ~ --<> 
)l.(-e/(m~cV(2'íit 7 c

2 ) t:.se~p(t'i? 5 x. 2 )j(2u..'svE:"'.) ·'?2 (i.) 
1. 

J d\ e:><pfi.E(ifj(f:(c)]f(~:.[(c{i-iE.) l'f1J)(0<;j./ (-e/(mec)) J (Q'iif 'l' y I L' 

><(r;J'ilc2/12 ~ expft f<t=eJ.)/CQwLVEo.cr f. ~ lkc) I?Xp(- t-Ll ~(itJ) c R ..... 
1.. "v 

Efetuando as duas integraçÕes nos quadrivetores 'X..L e 

:X:
2 

, da parte temporal, obtem-se uma função S de Dirac, que 

dará a conservação de energia em cada vértice e a parte espacial 

a conservação de momentum. Obtem-se: 

1 2 2 2 ?. -Y2 

'ÚJia =(-i.) ({)(-(é:/ro"c)(2íihc) ~-""v('i0Lu.Js)lf2J 

l( r fel~- (~li[JÓ(tc~""") -tl;w:,-[<Qi) ('2it)2>(t<<i")-1JuJL- Eut;\ 
~ 1:;- - 1. c ,;rt '-' t c ~ 
1-( .... (Qí[), 

xe·2íZ/Jc lf'+ l{-"f) (21tl ~ cc_r- R'~- if") 
. " ~- + 
)(((0.<iféific4t)>)(E:.L<.cj\.' IPikc>) l[cu.t;-.bwl-l(cf·)] C;··· Cr,.-. jl c v < r, 

Agora, 

as funçÕes c_\~!: 

inteRrando no quadrivetor 1 , ohten-se devido 
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Desprezamos os momentos dos f5tons em relaç~o aos momentos dos 

elétrons. 

O Ó de conservaçao de momento permite que se elimine 

o soma t Ô r i o em ~ , e assim: 

-::>fl. 2 s~A 2 •..t2 .-..- ..... __. 
(III.J) l!I!.-=-l "-/m;_ (2K) 1J;[€~V('tu.5Lu.J:;,) J (E::,-~'-J((L ~) 

[ 
- -1 t { ><f tllfJ-~~~J+'h0tJ ck~'f cl< CI(ErC,_-tJ(v) 

-C> 
onde <;f-

e a 

(!11.4 8
) 

e 

e o momento transferido ao sistema, dado por 

transferência de energia no processo, dada por: 

Na apr~ximação de bandas parabÓlicas, tem-se que 

donde obtem-se, 

com 

Portanto a expressão III.) fica: 

(III .5) 

A fia de recuperar formaa anteriores do formalismo de 

espalhamento de luz por eletrona individuai', em t~rmos da den-
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~idade eletr~nica definida por: 

e 
~= 

faz-se o denominador de energia independente de , substituin 

do (tf'ry~_U) por uma constante. Considerando-se que, oara altas 

temperaturas,TJ)/F, i.e', num sistema não degenerad,,, o valores 
. ~ Q 

tatÍstico médio de (IJk_/QJ-'-) é dado por: 

onde !)-{h é a v_elocidade térmica, k.B a const.1nte de !loltzmann e 

I; a temperatura do sistema eletrÔnico, substitui-se este valor 
1 

emlll.5e b • - . d "{( o ter.l-se asslm uma expressao aprox1ma a pa:·a '-.f]<-1. a 

saber: 

(lll.6) 

A expressão que dá a probabilidade de transição para o 

segundo grifico tl.a da fig.%1.4 . , é obtida substituindo-~e no 

cálculo 

por: 

(Ill,7} 

~o primeiro gr~fico, 

" 
f: L •- ~>-

e 
) 

Assim o operador espalhamento total se r a dado 

-L e/mz (2~f0jcE:ocN("iwLuJ~)'hJ (ê~.~lJ)((t:"éJ 

• { Ctg +h,T, + tJW, _jl + [[%+~BT ,-IJW,, i'} r~b(Cj[;-i,,,l) 
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Como se sabe do capÍtulo I, o gráfico II.b Oa fi~.II.4 

contribui fortemente na região de ressonância quando o proces

so produz um fonon de energia Ôtú0 ·• No apêndice A calcula-se 

o operador espalhamento UJlb do gráfico Il b, e obtem-se: 

(!11.8) 

onde, como calculado no apêndice A, 

c 

com 

" 

3/2 
J"" 4Íl ('2fi) !t;4 

3).:> 
1+= LJ'IL ('2p) /fJ 4 

a. ~. E~- i')w., 
' ('5 + 1Jct5~ a."' 

- 'IQ r{ IYI;>')( - t9 -
o 

' 
b::c 

' b' = 

-2 r 

E~ - 1)(JL 

E~ .... 1)<..ú L 

Para enerr,ia. de excitação 17t..úL - . prox1 m.1. 

excitação [? do semicondutor, .dos termos dentro d:1 chave (>M 
u 

(lll.8)oque mats con~rihui i I , e para este termo neste limite 

oh tem-~ e: 

(III. lU) 

donde, 

(III.!!) 
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De acordo com p cálculo do capÍtulo I, para o trata-

menta de espalhamento Raman nas regioes de ressonância, o que 

se faz é Substituir nos gráficos I la e Ilb da figl14 o propagador 

de el~tron de Blocr> do estado inter~cJiâriv, rvr propa-

gado r renormalizado devido a interação eletron-fonon de 

Fr0hlich, i.e• • polarons são introduzidos como estados interme-

diários. Assim deve-se entender que o presente sistema para o 

es.tudo da interferência, não e mais o do capÍtulo II formado p~ 

los subsistemas eletrÔnico e iÔnico, mas um sistema formado de 

um subsistema de polarons que dará origem ao plasnon,mais o sub 

~istema iÔnico que produzirá o fonon-LO que se acoplarã ao pla~ 

moh originando os modos hÍbridos. 

Ao se introduzir as vidas médias nos estados inrerme-

dia.rios excitados no gráfico IIh da fig_II.4,de r.1ane1ra como se fez 

no capÍtulo I,d_e_ ressonância, a integral I de IIIS,que maior con-

tribuição dá na região de ressonância, tomar."l a form;t: 

I 
N ' N" -onde e estao definidas no capÍtulo I, fÓrmula 120 t..' 121 En-

- . 
ta o 

(1!1.15) 

com 

(!ll.1o) 

onJ c 

(11!.17 3 ) 

" 

fÕrmu la I I 18 ,será reescrita como: 

) 

onJc 'e esta dndo eM III.lJ 

• Obwerve-ae q1Je tem-~e aproximndo efttas expreR~o~s. 
.do-Re n trnnRfert:ncin dP enc>rr,ia 1J 1-"" por J)V}v o qu(l 
maiores diferenças na rrr,ião11>1. A regiãoQ.::;J'1!1 
daa anâlisr.s. 

' 

suh~tituin-
.. -

n.1o t rnr.1 
é excluÍda 



(III. IS) 

(III.l9) 

(111.20) 

(III. 22) 

57 

-Para o ·gráfico II.a da fibli.4 do qual obtem-se a expressao 

II~7,redefine-se o propagador do eletron livre de Rloch por um 

renormal-izado, devido a interação el-etron-fonon de FrOhlich, no 

qual introduz-se no. denominador de enerRia a vida m~dia do esta 

do intermediário excitado (polaron) definido no apêndice R. 

Assim, o- termo mais ressonante em III} torna-se: 

que reescreverenos como: 

onde 

Vru. = o e Ó cl ~ nw) Alei) (tI - ~; 
T \CJ T 

A(i) = (A'+ 1. A") 
' 

com 

com ~efiniJo cn 1!1.13 

-Tem-se que a secçao de choque ror U!lÍdaJc de 

c ia c ânr,ulo sólido ê 
o 

dada por"': 

v 
c 

pcw~) l<il UJ-l)/ 
2 

' 
onde p{W~) ê a densidade de e atado da radiação esptllhnda, V é 

volume d6 cristal c C e a vclocida.de da luz, no estudo de 

i.ntcrferência do subsistema cletr:ônico e iÔnico • o oper.i!.dor U 
c definido como: 

(ti I. 23) 1f = lÇ_a -r lf][b 



fÍcio: 

isto é, 

(III .25) 
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Tem-se portan~o que, 

Para o desenvolvimento dos termos acima usa-se o arti 

'2 
6 Cx) = 'T Ó (x) 

2'ir 

··Usando-se este resultado, obtem-se para o primei 

ro termo do Último membro de III.2Lt. 

Analogamentc, para os seguintes termos, oh tem-se, 
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e_ ainda, 

(III .z&dl <ti ~ I {) < {I ~ 1 t)::: ~((~~Er: f)<-(.í) ~(tÇ
1
- t~

1

-t7lu) 
(l) • -)!<. 

'T (d -t__ e.xp(ú.vl) <+I P,1__(0) r~)<~ I PC c~~) r~) ' p/ T -<>-CD 

(Qít)2 ) ~ 1 -= 
Tem-se assim do Teorema de Flutuação-Dissipação 

-apêndice C • que a secçao de choque total por unidade de fre 

quência e ângulo sÓlido é: 

onde 

, "* _' .te , -ie. 
<nr. 28al Jrn ( À(~)Êx9-)g1g,w)) = (A'B~ + A''B~ )Jm 9~UJ)+(A'B~-A~'fRejcfu: 

c . . 

(m .2 sb l Jm(Ã(9JB(9)9C~,wJ)= (A'l' + A'B~) 3mS1q,w) -r ( ~'1'~1\'~rRc 9~~ll 
com 

À(9)= A/'?] -=( 1/S')(A'+tA") 

:B ( q) = B(q) Is: = ( 1/Q) ( B~~ -+- i_ B~ ) 

estando .A e B~)definidos em_ II .13 (>_ 11.16, rcspectivarn<!n-

ti.!, e. as partes re;ll c im.agin·.-í:ria d.:~s FunÇÕes de Grcen :1n ,q'll'!l

d i CC C • 
A fÕrmula acima, para a secção de choque por 

unidade de frequ~ncia e ingulo s~lido, para espalhamento Raman 

de Interfer;nci~ na regiio de rcsson~ncin ; vilida quando os sub 

jistcmas que se interf~rem, c se encontrem em regime de qunsi-

·.equilÍbrio térmico. 
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CO~ENTÃRIOS FINAIS 

Neste capftulo, apresenta-se um tratamento para o espa-

lhamento Raman na regiio de res~onincia para semicondutores pala-

res 0 de banda proibida di reta, com a banda de condução d,__~n$a:::~ente 

populada. Considera-se a ,aproxirnaçao de banda ·parab6lica e de rnas 

sa efetiva. Verifica-se que os gráficos de maior contribuição ao 

processo sao 11
3 

e llb, da figura II .4 Como no cap[tulo I r c 

normaliza-se os propagadores de el~trons de Blocl1~ in~roduzindo-se 

a vida média dos estados intermediários, éalculadas a oarti r de 

resultados de Zubare·v.3 A fi~ura III.l, mostra o perfil de uma 

destas yidas rn~dias. 

As dificuldades matenoáticas envolvidas nos cálculos ,obri 

garam a um tratamento menos geral. Considera-se que a energia 

transferida 1)WL seja a energia de um fonon TO e torna-se u~a média 

na fÓrmula III.5 para que se P.Ossa reaver a definição da den-

sidade de partÍculas el_etrÔnicas A f i r,·u r a I I I • 2 s e r v e p a r a a 1 ~ u-

mas especulaç~es da intensidade de espal!Jamento Ra~an, para valo-

A interpretação fÍsica do sistema, torna-se a~ora 

mais complexa em relaçio ao si~tcma do capftulo I. Para 

temos uma nuvem de fonon l.O envolvendo urn plasmon 

dando origem ao estado intermediário do processo. 

tid_o, impossibilita uma análise mais criteriosa da teoria <ll'r~sen 

tq.d.n. 
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CdS 

GaAs 

GaP 

TABELA 

Eg(ev) w
0

(mev m /m mh/mo \l/mo * e o a E o E., 

2.572 3 7. 8 0.17 0.7 0.155 0.8 8.9 5.2 II-VI 

l. 43 36.48 0.07 0.5 0.061 0.07 12.9 10.9 III-V 

. 

2.25 46.87 0.13 0.8 0.104 0.1 10.2 8.5 III-V 

* E.Kartheuser, Dielectric Properties of Polar Crystals. 

Polarons in Ionic Ctystal and Polar Semiconductors; edited: J.T. 

Devreese (1977). 

North-Holland Publishing Compahy-Amsterdam- London (pg.726). 
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.API!NDICE A: 

Cálculos dos operadores de espalhamento 

através dos Gráficos de Feynman dos pr~ 

cessos. 

O cálculo dos diversos operadores de espalhamento e 

feito através dos respectivos diagramas de Feynman dos preces-

sos, usando-se as regras usuais da Teoria dos Propagadores. 

1. Hamiltonianos de Interação: 

O espalhamento de luz por isolante ou semicondutor 

dopado tipo-n, para o estudo do Efeito Ranan assistido por fo

non, requer a determinação das hamiltonianos de interação HtR , 

63 

de elétron com a radiação e de 

talina. Para ~~R, tem-se: 

1-..J. do elétron com a rede cris-
E' L. 

A.l , 
onde e ,rrl,_ e c -s ao respectivamente carga eletrÔnica, massa eletrô -nica e velocidade da luz.)\ é o vetor campo da radiação dado por: 

A.2 

os Índices L eS denotam a radiação incidente e espalhada respecti._ 

vamente. 

Para a interação eletron-rede I-4EL• tem-se o hamiltonia-

no de FrOhlich para um cristal polar: 

A.3 
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t 
_onde ~ e o operador criação de fonon de momento ~ ,c.J;0é a 

frequência do fonon longitudinal Óptico, V ê o volume da amos-

tra,t:'0 e CCX'""'>são respectivamente as constantes dielétrica esta-

tica e de alta frequência. 

Aos estados eletrÔnicos livres, associa-se as funçÕes 

de onda, 

(A. 
4

> 2fczl = _J., E {/kc>CZXbft[(~) t) CJr -t-IRo)'2Xptl.t(ki t) út.~pjl 1 
v fQ t( c ' "'" "( 

ondeCf{e~são respectivamente operadores aniquilação de um fer 

mion de momento R na banda de condução e valência, e 

(A. 
5 

> ~(i')= _.L E (ck!eXI::l(-tE\/{Jt)Ct-<> +<_-t:Tk\ e.X:p(tt(~'jt) ~,} 
vYe t{l c " ~ f\ 

C +l~- -onde ~e r~sao respectivamente operadores de criaçao de um fer-
' ~ 

mion de momento na banda de condução e valência.((l-çj e[(({), 
c -.:r 

são respectivamente as energias dos eletrons de Bloch de momen-

to Jt da banda de condução e dos buracos na banda de valência·. 

~ 

O propagador de um eletron de um ponto ~~num instante 

{.1. atê um ponto~ depois de transcorrer um certo tempo 

é dado por: 

(A. 

6 

> 9~'X1,~ 2 ), t}'2ílJ4 jJ4k (ex;p[tEpf;(b-tt)J fk"- [(lt) -úJ) !kc)<cl?! , 
onde R:(~uJ) e '>(:(:X';-l) . O propagador de um buraco entre estes 

dois pontos no intervalo Llt=t7-l1 <O , escreve-se como: 

2. Cilculo dos operadores -de espalhamento dos seguintes grificos 

de Feynman: 



(A. 8) 

(A.9) 
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Tem-se, 

' 
como é um processo que envolve a criação e aniquilação de um fo 

ton no ponto~, considera-se apenas o segundo termo de (A.l), 

e ainda das expressÕes (A.4) e (A.5) para as funçÕes de onda,o~ 

tem-se: 

O primeiro fator 2 na fÓrmula acima,- aparece por -
-<> 

que em cada A , no hamiltoniano de interação, cont~rn um f;ton 

criado e um desrru{do. 

Integrando em !X. , obtem-se função~ de Dirac, de con-

h) 

ll.v. 

Tem-se o 

grãfi co, 

+ 

1. 

operador espalhamento 1fnb , 

q. 
r----------• 

para o primeiro 

(A. 11 J ;:= EtfJfx1 ~X'zÇ!\·.3 WER<-x~) je'X'J,'li2) H,d"'2)j('4.'><oJ 1-lE~t-x,) 9<?<3,'X.1) ' 
como nos pontos~ 1 eX 2 tem-se aniquilação e criação dos fotons,re~ 

pectivamente, considera-se de Ht~dado em (A.l), apenas o primei 



(A • 12) 

(A. 13) 
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ro termo, e para os propagadores na B.C. usa-se (A.6) e na B.V. 

Tem-se que, 

Jt = te .. C~) 
Pi =- E:~J-( jf) + i?wL 
11;0 

= f~ ( l'f) +Q W.s 
Integrando em p e t?, e depois integrando por resÍduos 

.._ '2 

a parte em energia de ~ , devido a presença do denominador 

CE,~(~ l-E (rhJ , obtem-se 
.,_ ~ j 

1 . . ~ . t, "- õ,&;, 5/~ ~] ( I I ) 'l/Q I 
1{.llb:1.(QIL'L)(~/J~)('21LQ)j['2V E:oo(4r.úlc.JS) l;f~-1/E"o úhu/fc.j\ 

X )d3 t[[ ~.(c,~+% lfl ~0-)][ (\9- ~rf \ r;+R: ,c)] 

x[ t: 19 {~)-Ec(~+~ 5 )+t;u.r., +-tE]\ c c:,[{)- t:c( ~-+~) +QWL t-icJ' 
+c Mrh) 

><. Q.~ o((~- E.{ -f)uJ 

As somas na fÓrmula acima, de momento de eletrons e 

momento de fotons, ·despreza-se o momento dos fotons. Note-se 
--,<> -1> 

tambem que ~= líí,_ • 

Para o processo de aniquilação de um fonon, o coefici 

ente do operador aniquilação de fonon Cl1fna fÓrmula da matriz 

de probabilidade de transição+ fica identico ao coeficiente do 

operador criação de fonon Ci~ na fÓrmula da matriz de probabi

lidade de transição dada acima. Então a soma dos dois processos, 



67 

obtem-se: 

(A. 14) 

onde 

a densidade iônica dada por: 

. + 
r:/-= Q (a-,.+ d-~) 
l<;j ~ ~ ) 

Q=-i (17p~vf(rhe) 9W~ ~= 

(A. 15) 
com 

(A. 16) 

Considerare-se que o produto de elementos de matriz 

( ~.5-h )(~L.'J? ) dependa muito pouco do momento , o que permitirá 1;9(. (_ l9--

tirá-lo do integrando. 

O cálculo do segundo gráfico e análogo ao do primeiro, 

trocando apenas 

i) UJ L «~--~> - ~ <..u.c, 
A 1\. 

f:. L G-----t> E: S 

assim a soma dos dois gráficos dará: 

(A. 1 7 ) 

i 2 

v]_b =- vJTb + ~:rr b 

= -t ('2ítf( <t~m~) i)j[E:&., V('tlúLtJ.s)~ 1 ( 1/cl) ( Ês""[)( ~L tl&) 

x ~ cf[ {r {rt-Cfi> -te.( ~)-tt}c0:;t1.értE,_(~)- fc. (~)+ ~wL + t é] -
1

_
1 

+ [ f\JC\~)-C/~V1-JwL+~El
1
[CI.'I(t)-f((f(;)-1)ul, + té]] 

>< ~-l ~(E~~- éfh-QctJ). 
sr 



(A. 19) 

(A.20) 

Na a~roximação de bandas parabÓlicas, tem-se 

donde , 

com c~ o intervalo da banda proibida do cristal, e p a massa 

reduzida efetiva definida por: ?/Jl = 1/rnt" +1/n?%". 

Assim, 

~b = -Ú'2ítJ3 e~rn~ -fJ/f~ ~('tm CtJ<f~J 1 1~ 2 (~"[!( ( f~) 

onde 
x{I .. + I+J ~; ~(t:~~t:~h-"f}UJ) , 

Rrna'll -1 _i 
(A. 21) I+ = tc:fl? [ tg + r?k~f + ~lú5 J [ E.s 1- TlR~Jf;: ti((.\ J 

Obtem-se para as integrais acima, 

(A. 2 2) 

onde ~rr\';t'X acha-se de acordo com referência 1. 
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AP~NDICE B: 

Câlculo da Expressão Geral da Vida Média dos 

Estados I~termediirios do ·Processo. 

Zubarev2 a partir de um sistema de eletrons e fonons 

69 

interagentes,obtcr.l usando o haniltoniano de interaçâ'o de rrO"hlich a 

vida média do polaron, para um semicondutor qualquer. No dese~ 

volvimento dos cãlculos 1 o desacoplarnento usado para as FunçÕes 

de Green de ordem mais alta,consiste em empregar o método de 

Hartre-Fock e o método generalizado de Fock. Obtem assim a vi-

da média do polaron como: 

(B. 1) ~~ (w} =- '!Lf ~ { ( Of-+ .L- illt ct) ~( w -~-:cf -uJ'f) 

+ (n~'f -+o~) ~(w-T~~cr -+~)} ) 

onde nk e L)~ são as funçÕes de distribuição de fermions e bosons. 

respectivamente. 

No regime clássico (altas temperaturas) as distribui-

çoes são expressas segundo estatÍstica de Boltzman , assim: 

(B. 2) 

e 

onde 

( B. 3) 

c 

nk = Ãc e:x p(- r5" E ck)) 

\)i = RBT*/wo 
' 

rv 2 Q!. l'-)õj2 
Ac. = ( l'lcj(Z) ( 2Íti7 ~/ lne 

ECk)= (t?k2pm:) 
) 
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T e -'!< 
com elf, respectivamente, as temperaturas dos sistemas ele-

trônico e iônÍ.co, RB a constante de Boltzman, nc. a concentraçao 

eletrÔnica na banda de condução,C...Úo a frequência do fonon,m:efY}~ 

respectivamente,as massas efetivas do eletron e buraco. 

Calcula-se que: 

(B. 4) 
2 

Ai-== ~/cf ' 
onde 

(B.S) t< - IX 47Ljv 2/Í * Vz u.lo (2 me Wo) 

Em B.l em vez de somarmos os estados discretos dos mo 

mentos 'f, faremos uma integração no espaço contÍnuo dos momentos, 

através da substituição do somatÕrio L3 por 
I "/ ~ 

VI k "-' ?5 J ,3 - ~~~ ~ 2 [ I r ...,< t 9- Q "-
j(2iL) ""i -= V;l21L) -~}J }Sf',,,=-- '1 <;j- J com jl= ==e , 11 ~e"o J 

e ainda devido a propriedades da função b de Dirac, podemos .e~ 

crever: 

(B.6) 

' 
onde 

(B • 7) 

e ·14 fica igual a I
1 

trocando-se -c..Uo por CU0 ; o mesmo aconte

do com I e I . 
3 2 
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Para cálculo das integrais 1 1 e I 2 , precisaremos deter 

minarQ . e O , o que teremos atraves da função Õ de Dirac que 
i m, 11 t hta--t 

elas contém. Assim,_devemos ter que: 

ou 

e como -1 ~fJ~ l , vamos conseguir o sistema: 

com 

curvas: 

' ' ' ' ' ' ' ' ' ', 

'f-2 - 2R<;J- + k'2 ~o 

S}2 + 2 k S++ k.z ~o 

' ' ' ', 
' ' ' ' ' ,, 

b / 
'tt .......... ' 

' ' 

' ' 

,, , __ _ 
.... _ ... _______ --:-:.- ..:--: ___ --------

' ' 

.. J . 

J 

-sao 

cu r-

. b 
Escolhendo ~ ~ i-~ ~a , estaremos satisfazendo (R. 8) ~ 

+ + 

l 
j 

' 
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Assim a solução de 11 será: 

e para I 2 de (B.7), obtemos: . 

, , . , ,1,. Ãc i; eXp[-(3°(<0-Wo)l fn ~[2"!'(w..<U. )j: k}frQm:c"' w.i"R) 

!42 
Se agora em vez de tomarmos R<.l'2rn!(uJ-0.,)], tivesse 

~ ~ -
tomado R)['2m\uJ-u.J;,)] l?• teríamos as curvas: 

~ 
mos 

a a 
e ·entao para satisfazer (B.S) deverÍamos tomar <:f_ ~~~ <:}+ 
mas devido o mÕdulo no logarítimo em (B.9) e (B.lO) o resulta

do para a integral não se alteraria. Logo 1.1 e 1Q vale para qua!. 

,___ h[ l< ]~ 
quer K com um polo em><= Q117e(w-lÚ0J 

Finalmente teremos para a vida média do polaron, 



O p+ocesso de nosso interesse, exige a vida média de 

estados intermediários em tres estados de energia diferentes, 

na aproximaçio de bandas parab~licas_. A saber: 

A) Primeiro estado, tem energia Í)ú5=tjo-fg - ·f?Jf!Qinh , 
ondeE .. co. ê a energia do buraco na banda de valência, Eo é o in-

v ;;, 

tervalo da banda proibida do cristal e nnh é a massa especí-

fica do buraco. 
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Na fÓrmula (B.ll), os termos (CU-uSo) e (W+ uJ0 ) ap!. 

recem dentro de uma raiz e deverão ser positivos. Assim para o 

valor de i)w acima, tem-se 

a) úJ -Wo )O 

ou 

o que não se estabelece. 

b) (J.J +uSe >O 
ou 

ou ainda 

€'?, + i/ Rf2 h;~ < lÚo 

o que quer dizer que o fonon ~o produzido tem valor de energia 

maior que o intervalo da banda proibida 

termo positivo. ImpossÍvel. 

[g , do cristal mais um 
0 

B) Segundo estado, tem energia r;tú=[vtt)<.ui., assim de con 

sideraçÕes dos termos (W=fWo) da fÕrmula B.ll tem-se: 
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AP~NDICE C: 

Teorema Generalizado da Flutuação-Dissipação 

O sistema em estudo no capÍtulo II, pode ser entendi

do estar em banho térmico a uma dad~ temperatura T e cada um 

dos subsistemas. que o compÕe, a temperaturas bem definidas, di-

e ~ 
gamos, T para os eletrons e T para os Íons. Entre os subsis-

temas existe interação, e então apÓs transcorrer certo interva-

-
;>e 

lo de tempo v para o subsistema 
. * 

eletrÔnico e 0 para o i~ 

nico, ditos tempo de relaxação estabelece-se o equilÍbrio 

térmico entre as partes. Entretanto, se medidas de processo de 

espalhamento forem registradas para tempo de interação ~ ,da 

Q >!< 
radiação com o sistema, menor que os tempos de relaxação I'. e L 

pode-se considerar cada subsistema em temperaturas diferentes e 

dizemos que o sistema esta em quasi-equilÍbrio térmico. Precisa 

-se assim, de que o Teorema de Flutuação-Dissipação seja modifi 

cado para aplicá-lo a estas condiçÕes. 

Fica-se , para isto, relacionados com termos do tipo : 

e + -4-... , . 1.~- -+.1_:...,.,. A=<r ex,-tJ ph ;-l.l),:B=<prx,tlpt«,:tl)e, termos que envolvem de-"-
. .... . ...... . . i-- -te~' e-... t-1.. -<>'~) 

s1dades eletron1ca e 1on1ca, 1.e' ,C=<pl'X,=tlp('x.ll)eJJ~<p('x,t) pcx,() . 

Vamos tratá-los de cada vez. Na definição de valor estatístico 

"::'e f-/~ m~dio 7 sejam ~e ~, Funçio de Partição e hamiltoniano livre do 

subsistema eletrÔnico, e as correspondentes ao subsistema iÔni

co z* e H~h. Assim: 

A=<ÇJrx;ope(o<;i'J>"' Tn {eXp(-j->e~ p~x;t.J p~:x;-t')} 

"'1. { -Yz:~ fec;;;-t') eXp[t'({+~f3eJ~~ fec;so>eXpf\(ü1.re)H:7 ClXtJt{SI-1~~ 

< (c~~l:) rec;;;t+1j->e)) ) 
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i.e', mostramos que: 

ou sua transformada de Fourier: 

<r~·Xí p+ry~'J j w- > ~ < ~ºc;;') ~"'(-xJ j -tu-) eXp( (Oec.v) 
Considerando que 

rt r.ceg,....,, ) i { <Z-. +e__., ) <Je...., <Z-~ ,_,..>} vm J X, 'X; W =:. Q <r ('lC) f ('X') jt.ú - 1 ("") (-'< ')() j '-'-' 

obtemos de , 

8m gê'\-:~';uJ)::o~ < (:>%) t~~')jW) { i-e'XpE-(3'ttJ)}, 
ou sua transformada de Fourier no espaço dos momentos 

(c. 1) 

Analogamente, para os fons, i .é, para o termoB, tere-

mos: . . {{ . +· 
~rn C. C<;jw)::: _i_ < P.'l r:>'-.ur) { 1- e)(p t-r.>t.J)] 

J I Q '~ \'1) . 
(C.2) 

Para os termos C eD, definidos pelas densidades doS: 

dois subsistemas, temos o seguinte desenvolvimento: 

C=< pi·\(,tJ !ec,ç;;-t'))=~{e'>(p(-~e~ eXpf(2>*H% (='1-X)J~~í·J} 

==Tn.{~~) e~Ptf-leH~) fe(X';·e) eXp[i{t+i{ó~H~IjJ ~~~~ol e.xptÜt+i[3*>H;J 

X e)(p ~~li\ I-1~J= <~'(.;(:{')r ~.X7i+~rt-)) ) 

• • 1.e , 

ou sua transformada de Fourier: 

(c. 3) 



Par a o termoD , 

+ 
:D== < f>eC·X,-l) p'\x;t'J)= 1_ l eX'p~\-l*H~t e':(p(-~~ 

p\ . .;;v) <Z><p~{:fH~)e\p(itH;) pec~o)e)(p(-t i 1-l~) exp C 1->" H~) 

xe:Xp0[2h!~) "= < ~.t(x;·t) pecx~ t+tf->e)) 

o que nos permite concluir que: 

(C.4) 

-As expressoes obtidas de 1 a 4 leva-nos a uma expres-

são para a secção de choque por unidade de frequência e ângulo 

sôlido, para uma experiência de espalhamento de radiação por 

sistema formado por subsistemas, e no presente caso em numero 

de dois, em equilfbrio t~rmico. A saber, levando em conta(Kl~e 

procedimento bem conhecid~. 

A generalização do Teorema de Flutuação-Dissipação -

permitirá aproximar-se de tratamentos mais realistas das exci-

taçoes em quasi-equilÍbrio térmico. 
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APENDICE D: Cálculo das FunçÕes de Green 

. 
Seja a densi.dade de carga-eletr~~ica rq_e e iÔnica ~{ 

dadas por: 

(D. 1) 

e 

(D. 2) 

+ 
·sendo Clf"'e CJtoperadores de criação e aniquilação, respectivame~ 

te, de um eletron de momentok..-, b+ e b<::'los operadores de criação e 
. "). T 

aniquilação, respect~vamente, de um fonon de momento<:}- , e, fi-

nalmente, Q está definido em II.40. 

O hamiltoniano total H do sistema, é dado por: 

(D. 3) 

ondeHo é o hamilt.oniano das partÍculas livres dado por: 

(D.4) Ho ::::11 ER c~~cR + ~ t,wt ( b~ b't + 1/2) 
'} -

(D. 5) 

ondefl:f'são as ene~gi~s de Bloch da banda de condução e 11Lú~ as 

energias dos fonons, e}~coojem D.3 é o hamiltoniano de interação 

coulombiana entre as partÍculas dado por: 



(D. 6) 

(D • 7) 

(D. 8) 
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com 

a densidade de carga total do sistema. 

QQ: 

1. Cálculo de s CCf;u.J) 

A equaçio de movimentoi~26 capftulo II, toma a forma: 

Us~ndo as regras normais de comutaçao para os operad~ 

res de criação de aniquilação, obtem-se apÕs alguma álgebra: 

e 

[ P; 1 l-1 ]_ = 1i ( E~t -EFtTCf) Ct+êf CR 

i 2,) ' ( e .t '.y r: + + C ) 
+ "Q ~ (41ieJf(E=<t

2
> Pcq_·-fc:t) ~ ~ck~<fclt+f-Ck+<l-i' R' 

onde E~~ são as energias de Bloch da banda de condução. 
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(D. 9) 

los, linearizando atravis da aproximaçio de- fase aleat~ria 

(R.P.~): na determinaçio do movimento de uma excit~çio de mome~ 

to , mantemos somente o termo ass~ciado com o ~-ézimo mo-

mento transferido. Assim a expressão acima se reduz: 

onde 

(D • 11) 

e 

(il.Í.2) 

Definindo 

(D • 13) 

finalmente escreve-se: 

(D. 14) 
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. 
et 

2. Cálculo de 9 Céf,u.J) 

A equaçio _de movimento 11.26, cap.II, toma a forma: 

(D. 15) 

O primeiro termo do segundo membro se anula, por se tratar .de 
------- --

comutação de operadores relativos a partículas diferentes. Das 

expressões D.lOe D.13, e usando R.P.A , obtem-se: 

(D • 16) 

H-
Ccq,uJ) , 
J 

com V<t dado por D. p 

te 
3. Cãlcu lo de s ('1,u.5) 

Da equação 11.26, cap. II, tem-se: 

(D .17) 

O primeiro termo do segundo membro se anula. E desenvolvendo . 
[f~,\-1]_ obtem-se: 

e assim D.17 fica: 

(D. 19 ) 
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Aplica-se novamente a eq. de movimento II.26, para 

a função de Green, que aparece no segundo membro de D.l9, e 

apÕs alguma algebra obtem-se para D.l9, 

(D.20) 

onde 

(D.21) 

4. cãlculo de 

-A equaçao de movimento, II .26, cap. II, toma a forma: 

(D. 2 2) 

O primeiro termo do segundo membro se anula. E de D.18 com al-

guma algebra, obtem-se: 

(D.23) 

com n; definido em D.21 e Vq em D.ll 

Tem-se portanto um sistema de equaçoes, formado por 

D.l4, D.l6, D.20 e D.23, cuja solução 
~ 

sera: 



(D.24) 

onde 

(D.25) 

e 

(D.26) 

e~ - i 9 (Qitú)-..,.-.= 
r 2ft 

Tem-se assim as formas explÍcitas das FunçÕes de 

·creen,· calculadas a partir da equaçio de movimento obtida no 

capítulo II. 

non 

(D. 27) 

onde 

real 

(D. 28) 

Câ~~~s partes real e imaginária das Fun-
-çoes de Green, nas quais inclue-se a largura de li-

nha do fonon longitudinal Óptico 

e e 
a) Cálculo para s C<f,w) 

Em D. 26, inclue-se íph , a largura de linha do fo 

longitudinal Eptico, e tem-se para D.24 
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e sua parte imaginâria, 
. 

~ ee i f.r' J' 2 2 . . J'' 2 2 
(D.Z9) um<jccp .. v):=.-2'ii. L<{ v~ (t1.h-ll.Yo)wfi;h+ (w-wt) 

. z 2 ' J'j J') r; ,, 2 2 1} h 2 x[ (tu' -WL) - u5 ( ph Vt- + ú5 rph L- v~ J (W-Wo ) 4-W r;h /JD'} 
. . . 

onde 
'2 [ 2 2 I 2 2 J) ]Q 

(D.30) ID'l-= (ltJ-C.lh )+lv'lCUJ-0~)-.l.v't w r;h 
1 '' 2 2 r 1 

) :....., ]2 + c r::1.. '~<t (w- (Ú~ ) + c r::1.. v't + 1 cu 1 t:>h 

.!. / (IJ - • • • ~ . e e~ , sao respect1vamente a parte real e 1mag1nar1a da fu~ 

.·. ção L(<tt(}J. 
. . 

et (. te ,\ 
b) cálculo para j(1';w)\=j(Cj;w)) 

Inclue-se em D. 24 a largura de linha rph do fonon, . 
· e1 

e tem-se,~ para s , 
. 

(D .31) 

As partes real e. imagin;ria obtem-se: 

(D.32) 

e 

(D.33) 

Q 
com])~ definido em 0,30. 



. -
1:l 

c) Cálculo para 9 (icú) 

~.largura de linha rpl) do fonon e incluÍda em D.Z4 

e assim s -t 'l fi c a: · -

(ll.34) 

e obtem-se as partes real e imaginária, 

.. 
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(D.35) ~e 9 ~1pv);: 2 ~ (..a~/vt){UUJ': wz) o\- v'}J'(w:cv3J 
L . 

x c 1. + v't J') + "'<+J,' v<t J" ( 02_ 0:)} /JD~ 
e . . 

(D.36) Jm 9 cf,wJ = 2 ~ (il;/Jt){'\~J'I(w,?-(Úc) -úJÇ~ 

Av't«,,'4 .. t'f- w 'rh (1-t-V~v''l} /JD~ 
2 

onde-])'} está definido em D.30. 
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..API!NDICE E: 

A Função de Green eletrônica não perturbada e 

(E. 1) 

onde 

L<Çf;wJ =fr (nf?- tJR+f) j [ttr- EorJ +fUz+çp] 

htr =<Ctf(_,Cit)==-[i+e'Xp(f?fE"Citi)f' é a tunção distribui-

ção de partículas, sendo (•••) o valor estatÍstico médio, no 

caso,aplicado ao operador nÚmero de partículas. Tem-se ainda que 

r:fi h e -r r ~ · 

1
_=(oç;r') e c(f{) são as energias de Bloch da banda de condução. 

Presentemente esta-se interessado em desenvolver (E.l) 

( 'T e>>"'" >.A para o caso de um gás eletrônico não degenerado I 
. e 

estas altas temperaturas internasrr do sistema eletrônico, a 

função t}~-t> torna-se a função distribuição de Boltzmann, i.e•: 

(E. 2) 

onde 

(E. 3) 

com h a concentração eletrônica. 

·~ 

Para pequenas transferências de momento :j- , obtem-se 

para (E.l), 

(E. 4) 

' 
com 

(E.5) 

e 

(E. 6) 
) 



-sendo \1 o sÍmbolo do valor principal da função. 

(E. 7) 

com 

por 

ApÔs alguma âlgebra, obtem-se: 

, sendo "lJ:f.h a velocidade térmica dada 

!2 -= ( ee;-L U/Q ) me "t!'th -
1 

~ 

e· a integral I(~) e, 

l(zh: (:l'X ?< exptc-:c2
x2J ln IC'XtrJ/(X-1) l 

c 

L
,, 

Dese·nvolve.ndo a parte imaginária q, E 6 bt 
1 . · . , o emos : 

I 
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J'~::::- A~vt;J(Qid 2 fel~~!< eXp(-pn!!b,pme") Jdx '>< ~(w~~~~ + ~ 
-I 

com dado (E. 3). A presença da função Ó na fÓrmula acima 

no integrando da integral em ~ , leva a determinação de um li 

mite inferior para o momento para o cálculo da integral desta 

variável. Este limite inferior ê ~ . :=:Wm;'/o. ·' o que permiti rã 
m,l} . f 

obter: 

(E. 8) 

Esta fÓrmula é conhecida corno amortecimento de Landau 

das excitaçÕes eletrônicas. 

Pode-se fazer um tratamento em ~(~uJ) para se levar em 

c9nta o tempo de relaxação 'Gp do plasma. A extensão analÍtica 

de LC~~vJ) , dã para a parte real, 

(E. 9) 

com ú.Jp, a frequência de plasma. Nesta fÓrmula, substitui-se W
2 



. ,., 
porCúW +t/(e) o que levarã as partes real ""-

de l,(<f;wJ ter valores: 

(E. lO) 
,, 2 Q I 2) V'f <:l. ~r - tU /:J ( lÚ + .1 ?; P . 

e 

(E. 11) 
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pi} 

.e imaginária t:>G 

) 

Tem-se assim o tratamento da Função de Green eletrôni 

-ca nao perturbada. 
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