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RESUMO

Neste trabalho, estuda-se 0 mecanismo pelo qual se dd o espathamento Raman de luz
em semicondutores. inicialmente faz-se este estudo na regifo de ressonancia (thf\,Eg) em
semicondutores com banda de conduc¢do ndo populada (T ~0), usando-se a técnica de propagadores.
Como estado intermediario para o processo considera-se o polaron. Para a interagdo elétron-fonon
toma-se ¢ hamiltoniano na forma do hamiltoniano de Fréhlich. Obtem-se resultados numéricos que
estao em bom acordo com experiéncias em CdS e GaP. Posteriormente, aplica-se ¢ mesmo formalismo
ao caso de semicondutores com a banda de condugdo densamente populada e com fs| longe da regido
-de ressonancia. Devido. a interacdo coulombiana entre as part{culas, ha a formacdo de excitagBes

| longitudinais {plasmon) que poderdo hibridizar-se com os fonons LO do semicondutor. A fim de se

conseguir resultados mais realisticos, desenvolve-se uma teoria na qual se associta a cada um dos

sistemas envolvidos, eletrbnico e i0nico, uma temperatura efetiva. Isto requer uma adaptacdo do

Teorema da Flutuacdo-dissipagio. A interagdo entre elétrons e fonons € considerada na forma do
hamiltoniano de Frohlich, e é usada a aproximagédo de fase aleatéria (R.P.A.) para o célculo da secgao

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

concentragido eletronica, as temperaturas dos sistemas envolvidos, ao tempo de relaxacdo devido a
colisdo entre particulas, & largura do fonon LO, todos os quais repercutem na largura de linha e

intensidade dos modos hibridos. Finalmente estudam-se estes modos na regido de ressonancia.
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INTRODUCAO

A importancia do espalhamento inelastico de luz, refe-
rido usualmente como espalhamentoc Raman, para o estudo de excita
goes elementares e hibridizagao de excitagoes elementares na ma-

(1)

teria, pode ser avaliado por seu uso nos Gltimos anos.

(2)

Basicamente, o efeito descoberto por Raman em 1928
.e que leva seu nome, predito por Smeka1(3) em 1923, & exibido no
espectro da luz espalhada pela materia. Este espectro mostra uma
banda de freqlencia menor que a incidente, conhecida como comﬁo—
nente Stokes, e'umalbanda de frequencia maior, conhecida como com
ponente anti-Stokes. A deteccao deste efeito, bastante fraco em
comparagac, por exempfo, com a Luminescencia, tornou-se favora -
vel com o aparecimento do laser,na decada de 60, que fornecia um
poderoso feixe de radiagao monocromatico, coerente e de polarfzi

¢ao bem definida.

A tecnica do espalhamento Raman, sera usada neste tra
balho, inicialmente para estudar o comportamento de um isolante
quando excitado por uma radiagao, com energia da ﬁrdem de sua e-
nergia de excitagao eletronica. Para esta energia de excitagao o
espalhamento inelastico de luz & chamado Raman ressonante (R.R.S).
O interesse no problema se traduz pela grande atividade, teori-

ca (48 (9

e experimental na area, nos ultimos anos.

Especificamente, o que se faz no Capitulec I, e estudar

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

através do polaron como estado intermediario virtual. A importan

cia dos estados intermediarios no processc, foli evidenciada por
(5) 6

Loudon . 0 exciton foi usado por Canpuly e Birman , CORMO esta



- .

do intermediario, para o isolante excitado com radiagao de ener-
gia menor que a energia de excitagao eletronica do cristal. 0 po
lariton foi tratado como estado intermediario por Zeyher, Ting e

(8)

Birman , para o estudo do espalhameﬁto no Fosfeto de Galio -
{(GaP), e o resultado‘conseguido discorda de um fatorl0 com a ex
periencia, para energia de excitagao,‘btﬁl, maior que a da banda
de energia proibida Eg do cristal, Para esta mesma regizo de ener
gia, o presente trabalho propoe o polaron como estado intermedia-

.rioc para o estudo do R.R.S., para os semicondutores CdS e GaAs.
Isto se justifica, dado que a excitagao de um el&tron pela radia-
950 incidente, uma nuvem polarizante o envolve, originando o pola
ron., E Ainda esperado que aparejam efeitos de polarcn desde que
para energia incidente'BCCt>Eg , permite-se a producao de fonons
reais devido a interacgao elétron-fonon., Esta interagac elétron-fo
non tomada na forma do hamiltoniano de Frohlich tem para a cons =~
tante de acoplamento g, valores significativos. A impertancia des
te acoplamento fica aparente confrontando-se os resultados do CdS
e GaAs, atentando-se para o fato que o do primeiro & dez vezes -

maior que o do segundo.

Para um tratamento mais apurado do R.R.S5., no contexto
da Teoria de Perturbagao, introduziu-se a vida media dos estados
intermediarios. Isto foi possivel renormalizando-se os propagado-

res dos eletrons de Bloch dos estados intermediiarios virtuais da

teoria de Loudon,.

Como resultado do modele, conseguiu-se um aumento nos
valores da secgao de choque do espalhamento, aproximando-a signi-
ficativamente dos resultados experimentais. Ficou evidente que a
mistura de estados de eletrons e fonons produz consideravel eféi-

to sobre o espectro de Raman ressonante e pode servir como meio



importante para o estudo de efeitos de polaron em semicondutores,

.

Como extensao da analise anterior, comnsiderou-se um se
micondutor dopado tipo-n, isto e, o sistema agora tem a banda de
condugao densamente populada. Antes de se estudar o espalhamento
Raman ressonante neste sistema, fez-se necessario estudar inici-
almente as excitagoes originadas dentro do semicondutor, devido
a presenca do gas eletronico e ionico, bem como a possivel inter
fer@ncia entre elas. Isto & feito no Capitulo II, pela técnica
de espalhamento Raman, com energia de excitagao do sistema longe

da regiao ressonante.

No estudo do fenomeno de interferencia, acima menciona
do, foram associados condigoes de nao equilibrio térmico ao sub
sistema eletronico bem como ao sistema ionico. Para o gas ele-
tronico, foi considerada a interagac coulombiana entre as parti-
culas, originando-se dai uma excitagao coletiva de modos de vibra
¢ao longitudinal bem definidoslo. Foi assumido o efeito de Frohlich
entre ossubsistemasionico e eletronico e da mistura das excitagoes
elementares destes sistemas, originou-se os modos hibridos de vi-
bragao chamados w, e w_. Esta hibridizagao ocorre devido a nature
za longitudinal das excitagoes em cada sistema.

Mooradian e Wrigh£(11> foram os primeiros a observar a
hibridizacao plasmon-fonon, evidenciada pela transformagao ocorri
da na forma e largura do espectro do eSpalhameﬁto Raman do fonon.
Discutiram os resultados em termos do formalismo da fungao respos
ta dielEtric;(lz). Scott, Damen, Ruvalds e Zawadowski(13) apresen
taram também um modelo para o espalhamento inelastico da luz para
© CdS dopado tipo-n, usando formalismo de fungoes de Green. Efei-
tos assimetricos semelhantes também foram observados em Silicio

I/
(Si) degenerado tipo-p por Cerdeira, Fjeldly e Cardona(l') e in



terpretade em termos do mecanismo de acoplamento de Breit-wignercls)

como descrito por Fano. Mais recentemente Balkanski, Jain, Beser
516) . ~

man e Jouann desenvolveram um formalismo de fungoes de Green

que engloba ambos os casos. Incorporaram tambem efeitos de tempe

raturas. Mostraram que a forma assimetrica da linha do espalhamen

to inelastico da luz e devido a presenga de um estado composto -~

- - - . -
no qual e possivel separar as caracteristicas de fonon e de ele~

tron do espalhamento.

No Capitulo II, entao, desenvolveu-se um modelo para
estudar as assimetrias das linhas do espalhamento inelastico da
luz por um semicondutor dopado tipo-n. Neste se considerou o -
plasma e vibragoes da rede cristalina como subsistemas em condi-
¢oes de equilibrio interno caracterizado cada um por uma tempera
tura efetiva uniforme. A participagao de excitagoes mestas condi

- - \ . . (1,19)
goes e observada em uma varledade de resultados experimentals.
Para calecular a flutuagao da densidade de carga, usou-se o forma
lismo de fungaes de Green de tempo duplo dependente da temperatu
(17)

ra, atrvibuido a Zubarev . E para obter a seccgao de espalhamen

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

ric uma generalizagao do Teorema da Flutuacao-Dissipagao apropri
ando-o para aplica-lo as condigoes de nao equilibrioc termico dos
subsistemas. A interacao entre os elétrons foi tratada na aproxi
magao de fases aleatarias (R.P.A). Resultados para o Arseneto de
Galio (CaAs) nao degenerado, sao comparados com recentes medidas
nos laboratorios do Instituto de Fisica "Gleb Wataghin"clg), pa-
ra varias concentragoes elethnicas e temperaturas dos subsiste-

mas eletronico e ionico. Fol possivel analisar o tempo da relaxa

¢ao do plasna.

Finalmente no Capitulo III estuda-se o espalhamento Ra

man da hibridizagao na regiao de ressonancia. Incluiu-se o tempo



de vida dos estados intermediarios excitados nos diagramas rele-
vantes, a maneira do Capitulo I. Antecipa-~se aos experimentais

alguns resultados nesta regiao.
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ESPALHAMENTO RAMAN RESSONANTE (R.R.S8)

I.1. INTRODUGAC

0 estudo do espalhamento de luz em semicondutores, no
qual a energia do laser excitante esta proxima da transicaoc ele-

-

tronica permitida, tem sido alvo de recentes publicagoes teo~

. . . . . 9
tlcas1 3, antecipando parcialmente resultados experlmentals4 .

1 \

Em 1962, Grechko e Ovander  haviam proposto um modelo
para o espalhamento Raman Ressonante em cristais polares, no qual
o solido era visto como uma colegao de moleculas e o arranjo dos
niveis de energia dos elétrons na banda nao era considerado. Mas,
a teoria sobre R.R.S5 somente veio ter algum exito com a hipotese

2 -~ . . - s -
de Loudon dos estados eletronicos intermediarios. Apos
os trabalhos dele, ficou evidente a importancia do papel dos esta

dos intermediarios neste processo.

Estimulado inicialmente pela possibilidade de se deter
minar as fFeqHEncias de vibragao da rede em semicondutores,Loudon2
usou o efeito Raman.Embora este fosse um efeito fraco, o apareci-
mento recente do laser tornava experimentalmente possivel a sua

detecgao . A teoria foi desenvolvida para dois tipos de
semicondutores: o grupo IV, homopolar, tendo a estrutura da rede
do diamanté e o grupo ITII-V, polar, tendo a estrutura da
rede do Sulfeto de Zinco cubico. Os calculos para Efeito Raman de
primeira ordem envolvem um quantum de vibragae da rede (fonon)que
e criado ou destruido no processo de espalhamento de fotoms. Lou-
don mostrou que,em ambos os tipos de semicondutores,a mais impor-
tante interagao Raman entre fotons ¢ fonons se da atraves de esta
dos eletronicos de Bloch comg intermediarios , Entao,a estrutura

eletronica de banda do cristal deve ser levada em conta. Os semi-



condutores considerados tem dois Atomos na celula unitaria,o que
da origem a trés ramos acusticos e tres opticos no espectro de
vibraggo da rede. Ambos os tipos de fonons contribuem para o es-—
palhamentoc Raman de primeira ordem, mas a contribuigao do optico
e mais facil de se medir e tem recebidomaior atencao. Para luz
A . -4 .
incidente <c¢om comprimente de onda de 10 cm no espago livre,com
' 5 =1 .
um vetor de onda da ordem de 10 ¢m no cristal (vetor de onda
Lind - . - . -~
- 21 X Indice de refragao/comprimento de onda), a comservagao
do vetor de onda para espalhamento de foton em anguloc reto Te-
quer que o fonon envolvido tenha tambem um vetor de onda da or-
5 -1

dem de 107 ¢m Esta quantidade e pequena comparada com a largu

ra da Zona de Brillouin (-—108 cmnl), e, assim os fonons do Efei-

to Raman estao juntos ao centro da Zona.

Para semicondutores homopolares, o ramec de fonons op-
ticos, para comprimento de onda longo, e triplamente degenerado
0 espectro Raman de primeira ordem apresenta dois picos igualmen
te espagados acima e abaixo da freqiencia de excitagao, corres-=
pondendo a destruigao e a criagao de fonomns, respectivamente.A ex
citagEo de um fonon produz um deslocamento dos atomos da rede, e
isto perturba a periodicidade do potencial que atua sobre os ele
trons, originando uma energia de interagao entre eletrons e rede,
Esta unica fonte de i_nteragao entre eletrons e rede de um

cristal homopolar, e chamada interagac Potencial de deformagao,

Para semicondutores III-V o espectro do fonon optico,
de comprimento de onda longo,e dividido em dois ramos devido ao
campo eletrico de longo alcance na rede, O rame transverso de e
duplamente degenerado e tem frequencia menor que o ramo longitudinal
nao degenerado. Ambos os ramos contribuem para o espalhamento de
e . 10 . -
primeira ordem”™ Devido ao campo eletrice de lonpo alcance na
rede, tem-se o aparecimento de um mecanismo de espalhamento para

. . 11 ~ . . .
o ramo longitudinal que nao existe em cristais homopolares.
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Este espalhamento esta relacionado ao efeito eletro-optico.

Loudon calculou a secgao de choque de espalhamento de
luz para as linhas . Stokes por Teoria de Perturbagao. Usou co-
mo hamiltoniano nao perturbado a soma das energias dos eletrons
de Bloch nao interagindo entre si, do foton e do fonon e os aco
plamentos de eletrons-fonons e eletrons~fotons como perturbagao.
ferto da regiao de ressonancia, quando a energia de excitagao do
laser esta proxima da energia de excitagao do cristal, tomou os
‘elementos de matriz do momento e do potencial glEtron~rede como in-
dependentes do vetor de onda e considerou bandas parabolicas simples.
Alem disso, converteu a soma sobre os estados de Bloch eﬁ‘uma'ig
tegral é 6bteve a intensidade de espalhamento Stokes, I(uwyyy

dependente da frequencia incidente W, como:

(1.1) I(un)zA 'NBMC;-,'Q

onde A é essencialmente uma constante e .

Prmax -1
(1.2) Natech = dhi[(E f’w‘b“’ﬁh )(Eg-h ;52)}

1

Q
+ [(Eg +hws+ 212 )ﬁ )(E +ﬁwl_+h;ﬁg)]

com Eg a larpura " da banda proibida do cristal, T?MLQ.T)CUS as
energias da radiagao incidente e espalhada,respectivamente. Mani
pulando algebricamente a equacgao acima, Loudon obteve o comporta
mento de N.‘Bloch‘ na regiao de ressonancia como:
(Eg "'BUJL) }

para ﬁwL< Eg . O comportamento e o mesmo,tanto para cristais
homqpolares quanto polares. Este resultado obtido por Loudon dil-
fere substanciaslmente do de Grechko e Ovanderl, que previam para

NBloc.h s A regizao de ressonancia,o comportamento (C T)d)
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Posteriormente, Ganguly e Birmana,reenfatizara a im-
portancia das quase partieulas como estados intermediarios vir-
tuais no processo de espalhamento Raman na regiao de ressonancia.
Sugeriram que a excitagao intermediaria deve ter as caracteristi
cas de um gxciton, convencidos pelo fato da interagao coulombia-
na entre eletrons e buraco ser de longo alcance e estar sempre -
presente., Assim, admitiram que no espalhamento Raman os processos
reais de absorgao de um foton, emissao ou absorgao de um fonon e
finalmente emissio de um foton, deve ser acompanhadopela transi-
gao virtual de excitons. Nesta, um exciton e criado e espalhado
produzindo um fonon e finalmente destruido, retornando o sis;ema
‘eletronico a seu estado fundamental, As interacoes podem ocorrer
:em qualquer ordem no tempo, Os hamiltonianos envolvidos foram
apresentados em termos de segunda quantizacao. Os eletrons foram
configurados na representagao de Wannier. Uma transformagaoc cand
nica foi usada para eliminar as interagoes de ordem mais baixa no
hamiltoniano, de modo que o hamiltoniano final foi entaoc tomado
como aquele que produziria transigoes entre os estados dos ha-
‘miltonianos 1ivres. Esses autores consideraram que, para as ban

das -parabolicas, o espectro do exciton discreto & dado por:

99
(1.3) Enqelcy)= Eg+ P—’f— -~ R
21~ Tne

com ¢ inteiro nzi,Q,S..., e do continuo:

B HE
21 MY TN

onde, K @ o vetor de onda do exciton formado da banda de condugao

(1.4) Efitk_- (c,v)= Eg +

-~ . : * .
¢ e banda de valecncia 1), e ﬁéf: %4ng+.%/?ﬁz onde F1l, e 2 massa -
- % -
efetiva do eletron e MM, do buraco, EQ e valor da largura da

banda proibida do cristal entre a banda de condugao C e banda de

valencia t?‘._E;R € o Rydberp excitonico que é dado por

-
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4 2 - - - - ] * -
‘R':/UE/Qbé:Q onde € e a constante dieletrica. Para maioer sim
plicidade consideraram que a transigao eletronica se da entre a
banda de valéncia mais alta e a banda de condugao mais baixa.
Assim, a interagEo do potencial de deformagED gontribue mais for
{ —
temente ao tensor de espalhamento do Raman 1{12 que a interagaoc

polarlz. Obtiveram que:

hn* T AT\ h
o -1
_ _ 4R Ve 4 4R
,{ [ 1-exp( .;P)w.):] _[1 QXP(Eg-ﬁuJL) ]

. Q(QJ .f:’( %)

//(JZ v % Yox 1 Mo

onde Qo € o raio do exciton de Bohr, O = ch
)
e 57&0 sao elementos de matriz escritos na notacgao de Loudon?

¢ primeiro £ermo da equagac acima representa a con-
tribuigzo de todos estados discretos do exciton ao tensor Raman,
e o segundo termo, a contribuigao de todos os estados do conti~-
nuo,fraximo a frequencia ressonante do exciton,i.ebixzuéJB%, o

termo devido aos excitons discretos (mais particularmente n=1)

contribue mais fortemente que o do continuo, cuja contribuigao

e maior em outras regioes.

Bendow, Birman, Ganguly, Damen, Leite e Scott13 ob--

servaram que quando a energia da radiagao incidente ?”*k for da
ordem da energia do exciton ‘bﬁsz um bom acordo existe entre -
teoria e experiencia,para 170a_< Eg . Exatamente para W s,y
ﬁio existem dados experimentais e aparece forte ressonancia na
teoria., Para bML>Eg*2bwoa intensidade de espalhamento obti-

da experimentalmente e a da teoria do exciton nao apresentam

bom ajuste,Porém esta teoria apresenta um espalhamento mais intenso
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que a teoria do eletron de Bloch.

L . 14
Algum tempo depois Bendow e Birman ', propuseram no-
va teoria do exciton como estado intermediario, onde incluem -
efeitos dispersivos, atraves da revisao da relacgdo de dispersao
2 5 2,2 -
"?=Uuy€ pondo }?26(‘?,05) UJ/C , onde G(E’:’UJ) e a fun-
gao dieletrica. E, para controlar a divergencia em LOLELL%K y in
corporam amortecimentos aos estados excitados de exciton para iso
15 . . .
lantes ™, A tal modelo Bendow e Birman denominaram de Teoria Ge
neralizada dos excitons-livres eao anterior de Teoria dos exci--
tons-livres. A predigac do posicionamento da energia na nova teo
- - . b - - [ L) - e .
ria e identica a anterior se substituir-se E-(h} da Teoria
- " - C. . , .-p k]
dos excitons-livres pela energla deslocada E(h) da Teoria Gene
ralizada. Em relagao a seccc¢ao de choque, a predicao & semelhan-
te nas duas teorias para o caso de pequeno acoplamento exciton-

radiagao, desde que os resultados para a Teorla dos excitons-livres

sejam modificados para incluir o efeito de amortecimento da -

excitagao. Contudo, quando o acoplamento exciton-radiagao & au-

mentado, os picos da Teoria Generalizada dos excitons-livres de
- - * b - * - ] 1 6

vido a efeitos de dispersao, tornam-se mais assimetricos em

flagrante contraste com a disposigao simetrica dos picos da Teo

tia dos excitons-livres.

Concomitantemente ao estudo do exciton, Bendow e
. 17 . .
Birman ', desenvolveram estudos em R,R,S5. com polariton, i.e', -
mistura de exciton discreto com radiagao, como estado interme--
s s . . 13 -
diario excitado virtual. 0 resultado apresentado e comparado
a Teoria dos excitons-livres e a2 Teoria Generalizada dogexcitons
-livres , Desta comparagao conclui~se que nada de novo se nos apre
senta a Teoria do Polariton para bﬂﬁ_< ES . Entretanto, 0
. . 17 . .
trabalho de Zeyher, Ting e Birman , com polariton como estado 1in

termediario,apresenta resultado satisfatorio para Fosfeto de Ga-

lio (CaP). Para frequencia incidente muito proxima ao continuo



14

4 ) - . .- .
eletron-buraco, levaram em conta tambem a parte imaginaria do
tensor Raman . A secgao de choque e entao proporcional a seo-
ma do quadrado da parte real e do quadrado da parte imaginaria

do tensor Raman.

Deste modo, a situagao apresentada pelas teorias para
o espalhamento Raman_na‘regigo ressonante,para energia de excita
gao maior que a largura da banda de energia proibida do cris=--
tal, i.e', ﬁu)'L> E% K enfatiza a necessidade de considera~-
goes detalhadas do mecanismo das interagoes microscdpicas ‘entre
acoplamento de radiagao, eletrons e vibragoes da rede nos cris-
tais. Neste sentido, o presente trabalho propae, na segunda par-
te deste capitulo, um modelo no qual se desenvolve uma analise

desse mecanismo,
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1.2 POLARON COMO ESTADO INTERMEDIARIO VIRTUAL
NO ESPALHAMENTO RAMAN RESSONANTE

Todas as teorias apresentadas se mostram incapazes de
explicar o comporﬁaménto da curva da intensidade da radiagao espa
lhada pelo Efeito Raman na regiao de ressonancia, para valores de
energia de excitacao 'buJL maior que o intervalo da Banda proibi-
da, Eg , do eristal. E precisamenté nesta regiao que se ob~
servou que os efeitos do polaron, i.e', quase particula formada
pdr um eletron envolto por uma nuvem de fonons,comegam a aparecer,
desde que este intervalo de freqiencia permite a producao de fo-
nons reais devido a2 interagao do elétron excitado com a rede. Tam
bem & esperado que estes efeitos tenham algum papel noc processo
devido ao valor elevado da constante de acoplamento o< de
Frohlich. Entende-se assim,que, para 150),_)63, , 0 espalha-
mento Raman Ressonante ocorra atraves de polarons como estados in-

S . . 1
termediarios virtuals,

Sob outro ponte de vista, pretende-se controlar a for-
te ressonancia em 7%*%@ Eé , due aparece na Teoria de Loudon do

L

elétron de Bloch como estado intermediario excitado, introduzindo-se
nos calculos a vida media dos estados intermediarios virtuais ex-
citados. Isto sera feito atraves do formalismo das Fungoes de Green
Esbecificamente, o propagador do eletron livre da Teoria de Lou~-
don sera substituldo por propagador renormalizado devido a intera
¢gao eletron-fonon de Frohlich, f desta maneira que sera introduzi

do o polaron como estado intermediario virtual,

Para efeito didatico,inicialmente sera mostrado como
0 resultado de Loudon pode ser obtide, de maneira mais simples, -

usando o formalismo de propagadores. Posteriormente este formalismo

-
-
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sera adaptado para o modelo do polaron.

0 processo de Espalhamento Raman Ressonante em primei
ra ordem num cristal, tomando-se como estado intermediario exci-
tado virtual os eletrons de Bloch, de acordo com o modelo tedri-

2 Ll -
co de Loudon , pode ser representado atraves do diagrama:

A R c?:('@i,ﬁwo)

R : (R hun) R : (2 Do)

[

entendendo~se por kﬁ_,bs e Q} , respectivamente, quadriveto-

res momento e energia dos fotons incidentes, fotons espalhados e

fonon criado. E Oc; sdo pontos no espago-tempo; as linhas que vao
de 3C15fxée delrgﬁixérepresentam eletrons excitados e virtuais na
banda de conducao, € a linha que val de Iéé xirepresenta o buraco
na banda de valéncia. Momento e energia de cada um destes interva

les sao representados por:

— TS —ler . - o
RAUBEM) , R W) o piPLW)
Nos pontos X; X, e Xx tem-se,respectivamente, interagao elé
tron-foton F4éRCKJ }, eletron-fonon ¢ f4EL(Ig) ) e novamente

eletron-foton ( }ﬂER(Ié) ). Estes hamiltonianos de interagao es-

tac definides no apéndice A,

Fisicamente, o diagrama acima deve ser entendido como
uma excitégao de um par elétron-buraco no ponto Xj pelo fEton'hL
do laser de excita;Eo; 0 eletron excitado na banda de condugao in
teragira com a rede,produzindo um fonon ? e se aniquilara com o

buraco da banda de valencia,emitindo um £dton hs .

-
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*
A matriz4q| ,calculada do diagrama ressonante de tercei
'if & -

ra ordem acima, dara a amplitude de probabilidade de transigao do

sistema passar do estado inicial |4 ao estado finall#}

(2)
(3 . — A + A e s
> f{i-:(fl i(;m_;»: Ajcﬁg e piod Clgr <UleELPIL>

-1 -
*LEE)-EP)+hasd [EP)-E (B)H+hw T

.r

onde A € uma canstante e Clq e o operador criagao de fonon de

- —
nmomento ? .

0 estado inicial li) do processo & dado pela fungao

de onda do sistena,

,h‘- )'hsso;’hg y 0
onde ﬂL;nS e‘n?' sao,respectivamente, o nimero de fotons incidentes,
fotons espalhados e fonons opticos presentes. Come o calculo refe
re~-se a espalhamento Raman espontineo e nao estimulado, o numero
'ns de fotons espalhados,-b(A{5 y no estado inicial deve ser por-
tanto zero. O zero a direita de‘hq_ indica o estadc fundamental

.eletronico. 0 estado final {{[ para a linha Stokes do processo de

espalhamento Raman em primeira ordem g:

('I’Isfilj 1;Ng+1,0 ]
Como os subsistemas eletronico, ionico e a radiagao n2o sec mistu-

ram, pode-se escrever;:

g; = {MNg=1] és."ﬁ';ﬂszm

J
g - (NE=11ELPIM >
~ +

é;q%:. <ﬁngp'i’ C}@} f1q5}>

* Ver apendice para detalhes de calculo.
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Assumindo a aproximagao de bandas parabolicas e que

independem do momento, obtém-se para a eficienciasdo

processo de espalhamento Raman Ressonante,

(1.7) S=AIT/I*

com#un‘a constante ,e
max

(x.5) T = [ Pk [(Egbey+HH/au) (Eg- ooy e I 2/4)]
ondﬁfl € a massa reduz1da do elétron e do buraco. Obtem-se para a

integra].z-acima, o) resultadO'

(1.9) _'[_(’?L/fQ) (Qﬂ)ﬁ&?_ [(Eg WJ) arc‘.‘f (h l?max/ﬁ’f-d//tg buj) — (-b‘-o ‘4’?)(‘0 )]
onde hrﬂax e tomado de acordo com referencia 9. Proximo a resso
nancia, i.e', quando 'BUJLN Eg , a integral 1 comporta-se -

(1.10) Ir—(QTEQ/bZ')(Q/LL)S/Q '—Vcﬁgf_ [(tg bu&) (h ~'bc&)

Note-se que SE finito, exatamente para h(-(}i"gg . A razao de au-

mento de I com o aumento de -hu?j_ dxverge como (E Tju})_/é

Apresentada a tecnica de calculo por propagadores para a
obtenggo dos resultados de Loudon, sera feita agora a adaptagao
da mesma as proposicoes do modelo de polaron como estado interme-
diario excitado virtual. Inicialmente,o propagador do eletron li=-
vre sera substituido por um propagador renormalizado {(propagador
do polaron) no qual se inclue o efeito do Frdhlich da interagao

C o= . 1
eletron-fonon, i.e', 9

(1.11) ) qw(E,i?#)n’iEE“Ebc(ﬁﬁj+{ Soc[:((é‘:ﬁv)]

onde © & @ ou !1 correspondendo ao polaron de eletron ou bura-

co,respectivamente, &

Sh= -

»,

Sp= 4
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T1.13)

1.14)

(1.15)

(I.16)

{I.17)
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e ainda,
E@;(ﬁ¢)=!-bgkf 2? :
Eh(ﬁp)z -Eg'—bghg/g m,?f
-1
A quantidade E;(EJf3 e a vida media do polaron, e para um
sistema a temperatura qﬂVCf . obtem;se*
- : }é 3&3 an*' ) i * -1

M(8)=3 ey <0 o [ (3 (w-an)) £][C 2 g4 |

A equacao para a intensidade de espalbamento para o
processo, fica agora:

| . -4 e =

I~ !%; JGLE [€-Eot)- 1l (Rw)] [E+huw-E(RI+ [ (e puil]
. . . . ¥ 0
x[E+hw- ERY+ 1 [ (B e (Bvhw)] |
Apos alguma algebré,a equaqu aciﬁa pode ser reescrita como!

.\/ma_q( _ -. ~1 2
INIJCL«F [ - N+1-1T (8 Egthus ]['x Q-4 F(h Ethut)] |
onde

0,2
»( ='(T)1?;/2/J)//‘ﬁfijb J

0 = (T)(UL'“ Eg)/‘bu}o 5

p—

[M = F/ﬁwo

. ) . . = i oes
A fim de se considerar efeitos de relaxagao de outras excitag

- -D .
do cristal, inclue-~ge em r,(hlw) um fator Z‘ . 1.9', um

amortecimento fenomenologico, e chama-se:
' ) ™ 1 .
M P T €y vbusy)
) — e
e+ (R, Ep+hw)

* Ver apendice B

-




Assim a intensidade ]: de espalhamento fica,

| )
(1.18) I=A|N|
onde A 7 uma constante, e

) . 11
(1.19) N=N+1N

com

'){rna-x

(1.20) N= Ich\/EF L (><-.(L+1)(o<-_m_r’ﬁ”]/:lb

| ° X max \
N[ e e /D
| : o
onde |

capn DL+ RIS 2]

Uma comparacgao dos cElculos.dos diferentes modelos
com os dados experimentais para o Sulfeto de Cadmio (CdS) @& méi
trada na figura 1.2 + Nota-se claramente, que o efeito do po~
laron como estado intermediario excitado virtual e produzir wum
drastico incremento nos valores da intensidade da radiacgac espa
1hada,para_[7_>1. Este aumento &€ da ordem de uma centena quando
comparada aos valores obtidos por Loudon. £ interessante enfati
zar que para .Q.>}2 ,8 diferen¢a entre valores experimentais e
tedricos e de um fator de dois ou trés. Uma imprecisao desta or
dem pode ser esperada no poFicionamento dos dados experimentails.
Isto & devido a incertezas inerentes ao se efetuar a corregao
pela absor¢3do sobre a intensidade de radiagao espalhada, nesta
regiao. Para valores de jﬁl<ilos valores de Loudon sao replica
dos, quando se desprezam diferengas surgidas para valores razog
vels de 1r . Incorporou-se nesta vida media finita 3A , efeitos
de interacgoes com imperfeigoes e impurezas no cristal, da ordem

do inverso do tempo de relaxagao de transporte.

-
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‘Resumindo, pode-se interpretar que o presente modelo
para semicondutores polares, no qual a interagao elétron~fonon
de Frohlich tem papel preponderante, prediz gue quando a energia
de excitagﬁo do laser for maior que o intervalo da banda proibi
da do cristal, existird energia suficiente para o elétron exci-
tado produzir fonons reais e uma nuvem destes envolverem esse
elétron para poduzir um polaron. Este, entao, participa no pro-
cesso de espalhamento Raman na regiao de ressonancia, como esta
do intermediario excitado virtual e induzira um incremento drEi
tico nos valores da intensidade de radiacgac espalhada. No casc
de energia de excitacao do laser ser menor que a energia de ex-
.citaggo do cristal, i.e',.£)-<C)a nuvem de fonon nao aparece e

os resultados obtidos sao os mesmos de Loudon.,

Resultados para o Arseneto de Galio (GaAs) tambem &
apresentado na figura 1.2 . 0 abaixamento da curva de intern-
sidade, em relagﬁo a do CdS, & esperado devido a constante de
acoplamento © de Frohlich para o GaAs ser um decimo do CdS.
Neste caso , a vida media do estado intermediario excitado (Po-
laron) e muito maior e consequentemente & menor o incremento na

intensidade de espalhamento.

E enfatizado a possibilidade do modelo para o estudo

do polaron em semicondutores polares.
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COMENTARIOS FINAIS

Neste capftulo, propae*se um modelo para explicar o com-
portamento ressonante do espalhamento Raman em semicondutores pola
res com a banda de conduggo vazia. Como em semicondutores polares
a interagao elétron-fonon, na forma do hamiltoniano de Frohlich, e
significativa, sugere~selque o espalhamento se d& através de csta-
dos intermediarios de polarons resultado da mistura de elétron com
fonons, Nos calculos isto e levado em conta pela renormalizagao dos
propagadores dos estados intermediarios, incluindo-se
a vida média destes estados, obtida usando-se o hamiltoniano de in
téragao_de Frohlich, A largura de linha, como fungao do momento e
energia transferidos, correspondente a esta vida média & apresenta
da na figura I.l. Uma comparagzo de diferentes calculos para a in
tensidade de espalhamente com dados experimentais para o (dS e GaP
¢ mostrada na figura I.2. A tabela I da os valores numéricos dos

parametros.

Para energlias de excitagao,-btct , abaixo do valor da
banda proibida, E% , do semicondutor a teoria reobtem os resultados
da teoria de Loudon, que usou elétrons de Bloch como estados inter
medi arios. Nao fol entretanto nosso intuito fazer uma teoria para

. - . . - . 3 .
esta regiao, pois a teoria do exciton de Ganguhy e Birman satis
faz plenamente, como e vista na figura 1.2, pela curva formada de
linha trago - um - ponto . Para energia de excitagao, TjaﬁL , aci-
ma da banda proibida, {i% , mnenhuma teoria apresenta resultados
compativeis com as experiencias. Nesta repiao a teoria desenvolvi-
da neste capitulo, mostra que o processo de espalhamento ressonan-

te pode se dar através do polaron, Mais particularmente, para
77&3,‘_) E8+2bl&% ; onde-blﬁo € a energia do fonon TO, ou cm outras
termos, pata _(2.>2 (ﬂz(bwL'Eg)/ﬁQ), tem-s¢ para o CdS, um gran-
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de incremento a curva da intensidade de espalbamento {(linha conti-

nua)com erro de um fator de 2 ou 3 em relagao as experiencias (cit
culo vazio). Uma imprecisao desta ordem pode ser esperada nos da-
dos experimentais devido a incertezas inerentes ao se efetuar a

corregao pela absorgao sobre a intensidade de radiagao espalhada |,

nesta regiao.

Apresentamos ainda na figur& 1.2, resultados para o CaAs
(trago-2-pontos), sem dados experimentais, e para o GaP. Para este
ultimo semicondutor a teoria consegue melhores resultados que para
o CdS. 0Os resultados experimentais (Ref. 18) sao o0s trizngulos -
cheios com vértice para baixo e o resultado teorico € a linha pon-

tilhada.

0 grafico da largura de linha do polaron, figura I.1,foi
construido para =4, para o CdS a zero grau Kelvin. Esta largura
de linha € relativa a excitacao do polaron, antes de interagir cig
a rede para produzir fonon. A ene;gia deste estado E'bﬁﬁ=J-Eg—(5b}@n
.+1jICR_ , onde o segundo termo € a energia livre do buraco. Aﬁas
interagir com a rede,o estado eletronico ficaria com a energia
b&?z-{:_%-(ﬁl?)%m:-ﬁ)ﬁ% , ondebﬁ%é a energia da radiagao espa -
lhada. Os calculos indicam que o estado do buraco, correspondendo

a linha que vai de X4 ate x; no diagrama :Hjb , tem largura de

1ipha nula,
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'A.INTRODUGAO

Semicondutores tais como GaAs, CdS, InSb, InaAs v
outros, podenm ser dopados de modo a, ter uma concentragao vle-

tronica na banda de condugao entre 10822 10!8

electrons por cen
timetro cubico. Os eletrons podem ser vistos como um gas denso no
interior do cristal. Neste gas eletrdnico as particulas inte-
ragem fortemente por causa do efeite de longo alcance da for-
¢a de Coulomb, i.e', cada particula interage simultaneamente
com todas as outras. Como consequencia as equagoes de movimen
to do sistema sao de dificil solugao. Solugoes atraves da Teo
ria de Perturbagao usual, baseada na hipotese de que a intera
¢ao entre pares de particulas & pequena, nac sao possiveis.

S 1 . . -
Bohm e Pines propuserant o modelo do efeitc coletiva dos ele-

- . - - . PR
‘trons do gas,em vez de considera-los como particulas tadivi-
- - - Cad -
duais. Este modelo torna possivel um metodo simples para tra=
. — a - - * -

tar - a interagac simultanea entre as varias pavrticulas,ao

contrario do tratamento de particulas individuais que conside

ra a colisao entre pares.

-

Em um trabalho posterior, Bohm ¢ Pines® estudaram o
éomportamcnto dos ecletrons componentes comoe pontos interapen=
tes,para analisar a flutuagio da densidade de um 5as eletroni
co densc. Em vez de ;eguircm o movimento das particulas indivi
duais, descreVeram 0 g8 en termos de componentes de Fourrier
da densidade cletronica em cada ponto no espago. Verificaram
que a flutunq;o-da denaidade pode ser dividida em durs partes.,
Uma parte representa uma oscilacao organizada com frequencia
caracteristica-de plasma, e est’A claramente associada con 0
comportumentoe coletivo do sistema, A outra parte anrti associa

da com o movimento t&rmico aleatoriodas particulas individuais,



sem nenhum comportamento coletivo., Verificaram ainda que, para
comprimento de onda maior que um comprimentcCr{tiC01§comvrimea
to de Debye), as flLtuaqSes estac associadas con o comportamen
to coletivo dos eletrons. Para comprimento de snda meror quue

%J) ’ entretanpo,as flutuaqaes estao associadas com o movi-

mento individual dos eletrons, e neste caso,o0 sistema ¢ melhor

descrito por um tratamento de particulas individuais.

Microscopicamente podemos entender ©s comportanentos
dos eletrons, descritosacima, atraves do efeito de Dblindagen
de seu campo. Quando qualquer eletron se move atraves Jdo cen-
junto, os outros elétrons sao afastados dele pela re ulsao tog
lombiana. Cada particula fica assimenvolvida por uma nuve=m de
extensio Ap - Esta nuvem tem uma deficiéncia de eclietrons,
e @& responsavel pela blindagem do campo da particula ez ques
tao. Como consequencia, a secégo de choque da colisao entre
particulas e assim grandemente reduzida,dado que o camiunho -
vre medio de uwm elétron e consideravelmente maior que o cspdga
mento entre particulas, Assim, para muites propdsitos, um ela-
tron e mais sua nuvem associada podem ser vistos comd uma party

cula livre efetiva,

A divisSO da flutuagao da densidade das partTeulas de
um gas eletronico, em conmponentes coletivo e individual , apro
ximadamente independentes, pode ser vista da sejuinte maneiva,
Q0 componente coictivo e produzido pelo cfeito de lonpo alcance
da forga Coulombiana que leva ;gintcraqaes sinmyltancas cntre
as partfculas. 0 componente individual represcnta a flutuagao
da deneidade, oripinadado movimente cadtico das particulas  in-
dividuais envolvidas por suas nuvens , Inclue os efeitos da fﬁﬂ
gs €oulombiana blindada, agora de pequeno alcance, que leva so-

mente & colisao entre dois corpos.
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. T de interesse estudar o efeito coletivo (plasma)
usando a tecnica de espalhamento de luz., Um diagrama esquemati-

co de uma experiencia tipica de espalhamento de luz e o seguin-

te:

Plasma

feixe espalhado

feixe incidente

e e . ——— e — -

0 processo ¢corre sen a luz incidente ser espalhada fortemente
nem absorvida. Em plasma de semicondutores esta condigao & equi

-~

- .= D
valente a restrigac :

'Uj'p W< 59/5

onde Q%ULOLQ Eg sao . respectivamente as frequencias de rlasmon
(quantum da excitagao coletiva no plasma), luz incidente ¢ ener

gia de excitagao ecletronica da amostra.

ke .

Em muitos casos de espalhamento enm que HJblﬁjI{U , A
transferencia de momento dada pela conservagao de momento do -
processo. e:

332[& sen 8/
A energia bLLF transferida ao sistema, e:
7 £ Eu 8
_— e e - e / CO -
W= L5 g 13 2 (tg/m?_)c% Se

A temperatura T ., , somente uma pequena fragao dos els

trons da banda («-QETZ/EF ) participam do processo. Sao, justamen

te, o8 eletrons que se encontram mais proximos do nivel de Fermi,

Asgim a formula acima fica:

hur=b(R, fm,)qeose=h U qeo%e

onde lﬁk e a velocidade de¢ Fermi. A relagao entre enerpia T

e momentoiyﬁ} ., bara alpuns angulos de espalhamento,e vista no



diagrama;

wt
—
//
(80, huw=h1q)
w3 — " ., Particulas individuais
Ap —r -
- b . o -
t////’ i " ou pares de eletron-buracos
i
L
] ] - (3
: ~
| L)
-
~ - -+ .
. hu® = -n UF'C;)

No diagprama acima, o ponto QC indica a transfe-
réncia de momento critico, Num sistema degenerado, i.e', <que
se encontra a baixas temperaturas,ca correspondeC A0 momel

T - 1 C -
to C}TF de Thomas.Fermi. Momentos abaixo de C%C , indi-

cam No sistema plasma e particulas individuais., Acinma de qc ,

tem-se apenas pares de particulas, que corresponden a area ha

churiada do diagrama. Caso o sistema seja nao derenerado, i.e'

encontre-se a altas termreraturas, 9, corresponde ao comprinen-
C

to da onda >QD de Debye. Estes sao ©0s parametros mais impor

tantes que caracterizam o plasma.

Mooradian e Hrighta foram o5 primeiros a f{azerem ¢x-
pericncias de espalhamento de luz envolvendo modos de vibragao
do plasma de um solido. O plasma foi criado em uma amostra de
CaAs dopando-o tipo-n. A fonte de luz foi um laser Nd:YAG, Es
ta radiacao tem energia bem abaixo da energia de excitagao da
CaAs, @ 2 suticientemente alta pars que a absorqﬁo por pﬂrtadg
rea livres eejs desprezivel ¢ UJT) < Cdl<'ngb Y. Numa expe-~

riencia de espalhamente Raman, puderam identificar perfecitamen

L]
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te os picos devidos ao espalhamento por fononLC UQLJ=<&&“Q%)
=W, ) por fonon TO( ALU-_'CJT) e pelo plasmen {( AuJ = (Aj.p ),

cujo deslocamento varia com a concentracgao eletronice he da

o
2 ¥17%.(2)
amostra ( ALLT:LU,PS[‘QEHCG/ELD’T’Q] J+Estes picos assim apa~

recem quando ij #‘LL&O . Entretan;o,quando a concen-
tragao Ne & tal que CLIP se aproxima de GJp+» estes dois mno-
dos se comportam de maneira mais complicada. Como ambos saco no
dos longitudinais em natureza, uma hibridizagao pode ocorrer ,
resultante da interagao entre o campe Coulombiano de elvtrons

-
e 10ns.

5 : .
Varga apresentou unr modelo para explicar esta ha-

bridizagao, para um semicondutor polar depenerado. Usou o form=a

lismo da Fungao Dieleétrica, onde considerou na constante dielvr

trica total do cristal termos devidos aec plasms e 20 fonon.fFoi

suficiente analizar © compor:iamento desta funcae para kvwc‘.

]

~ . v H Q 1
desde que, quando ‘Ajp.ﬂ LL{oﬁo_fEEQE_ﬂffonda critice T do

= - - . - —- .
gas de eletrons e grande comparado a hL . Sob estas condi-

goes, e para o caso de um cristal cGbico tal como o “aAs, e
tem somente dois atomos por celula unitaria, a fungao dieletrid

ca fica:

r

2
2 2 2 2
(11.1). €)= €co + (€Q“QL2.-)LJT/(&JT_“LJ ) — 4% n, @ /( e ”)

onde G;D e €o sa0 ns constantes dieletricas de alta e baixa -
frequencia, respcctivnmencc,e(;%é A frequencia do fonon trans

versal optico.

As taizea de Q(C&}) , 840t

2 Yo

' ’ 3 2
-4 2 2, 1 T¢ . ¢2 09 2 1
(11.2) CJ-o- = ;—-"3 ((Aflo +(_Lrp )'.t -—H‘L (U-ILO + LU—T) )— (Aj’-, {.l_;r...l ’

Este resultado de Vargs esta em excelente acordo com &8 experi-
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- . . . 4 . .
encias de Moporodian e Wright . A figura I11.4 mestra o c¢comporta=

mento da expresssao acima, Tem-se assim, pela Teoria de Varga,
bons resultados para o posicionamento dos picoes dos medos -~ p e
C(°. na relagao de dispersao de frequencia com a& concentrag¢ao -

eletronica do semicondutor.

Posteriormente, Scott, Damen, Ruvalds e Zawadowski

apresentaram para © Sulfeto de Cadmio (CdS) degenerado e dopado

4

tipo n, um modelo para espalhamento Raman dos modos hibridos <,

e (O . Estes autores foram motivados pela forte semelhanga

entre a forma de linha do plasmon no CdS e o espectro do fonon
mepm 148 . 9 \ . . -

de Ba;103 -] ALPOa . Nestes casos, dois diferentes fonons

.opticos contribuer a0 espectro Raman de primeira ordem e intera-
gem via acoplamento a um estado intermediario de dois fonons -
- . y S . - . . 10
acusticos « A lnterferencia do tipo-Fano aparece nao espec-
tro como resulrado da interagao nao harmonica de uma maneira se
. . 11
melhante ao resultado anterior de Barker e Hopfield , que sc
baseiam em um modelo classico. Usaram a tecnica das funcoes do
. 12 . -~ - . .
Green para calcular, na aproximagao de fase alcatoria (K.P.A}),
a fungao de correlagao carga-carga da seccao de espalbamento s
: . , 13 - - -

gundo formalismo de Van Hove . Esta func¢ac de correlacao e de-
finida por uma densidade de carga efetiva dada pela soma da den

. -~ . C . .

sidade de carga eletronica {Plasmon) Ri e a densidade de carga
s 1 D - . -
ionica Q¥ multiplicada por parametro complexo XC¥. Este para-
metro determina a proporgao de contribuicao ecletronica ¢ ionica
no processo de eapalhamento, e € ajustavel atraves dos resulta-
dos experimentais, 0O carater hibridizante do espeoctra Raman -
provem dos termos nao diaponais da fungao de correlagao, i.e',
aque les formados pela combinagao das densidades de carga eletro

nica e ionica. Os autores interpretaram a interagao entre 2% ex

citagoes como puramente Coulombiana.



Este modelo de Scott et.al . reproduz a secgao de es-
palhamento de luz, derivada com base na formulagao da fungao di
- . , 5 . .-
eletrica de Varga s tomando-se como nula e parte imaginaria do
parametro ﬁ\q e como unitaria sua parte real. Experiencias con
silicio, Si, de tipo~p, foram efetuadas por Cerdeira, Fjeldy e
14 e s . - .
Cardona . Observaram efeitos de interferencia num espalhamento
de luz inelastico, evidenciados pela forma de linha e alargamen
to da banda quando comparadoc com o espalhamento Raman de luz por
um fonon do cristal. Estes efeitos foram interpretados em termos
. . ve 15 .
do mecaunismo de acoplamento de Breit-Wigner como descrito por

Fanolé;

Mais recentemente Balkanski, Jain, Beserman e Jouannol
divulgaram uma teoria, mais peral que a de seus predecessores,
para interferencia de excitacoes discretas e continuas, coem o
sistema a2 uma determinada tecmperatura. Nesta, seria tratavel o
problema referente a um fonon excitado (estado discre%o) jus ta=
posto a uma transxqao-el rtronica entre as varias bandas (estadas
do continuo) de um semicondutor, Formularam a teoria micrﬂﬁcapl
ca do espalhamento Raman do sistema no qual ambos os estados lis
creto e continuo podenm ser excitades simultaneamente Jde mancirva
an510ga as das referencias 6 e 18, Esta teoria ¢ diferente da-

. . . . - -
teoria de Breirt-Wigner-Fano desde que seu tratamento e estati:ss-

—

tico-quantico em carater, e¢nquanto manteém a NALUTEZA csr ¢NCia
da interferencia. Incorporaram tambeém efeitos de temperatura. A
sccgac de choque do eapalhamento de luz foi expresqn em termes

(g3

de um fetor de forma dinamico generalizado 03 wr) . 0 t)@}nJ)
I

. . . 13

¢ uma penevalizagao do fator de forma dinamico de Van Hove '

para a saproximagao de scgunda ordem de Born, a fim de incluir

a rcssonancia da luz incidente e capalthada com eatadns intcrme-

diariog do euspalhador. Este fator foai relacionado 2 uma fungao
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de Creen composta, que inclue o acoplamento entre os est ados
discreto e continuo devido a interagao elétromn-fonon. Os auto-
~ el -
res calcularam éS@yO)na aproximacao.das fases aleatorias (R.P.A)
atraves de uma soma seletiva de diagramas. Assim, mostram que a
forma assimetrica da linha do espalhamento e devide a presenga
_de um estado composto no qual € impossivel separar as caracte -
risticas de fonon e de eletron do espalhamento.Come ilustragao
da teoria, apresentaram resultados para o Silicio, Si, no qual
aproximaram a interac¢ao elétron-fonon por uma constante, dadoe

o pequcno alcance do potencial de dcformaqao deste semicondutor.



B, TRATAMENTO DA INTERFERENCTIA

PARA SISTEMA EM QUASI-EQUILIBRIC TERMICO

Neste capitulo, sera apresentado um estudo em que &
sugertdo um mecanismo péelo qual se d; o processo de espalhamen
to de radiagao pela hibridizacao do plasmon com o fonon longity
dinal optico, LO. Sera considerada uma situacio na qual cada
uma das excitagoes envolvidas se encontrem em nao equilibrio =
termico*. A participaqao rTelevante de exéitaqSes elementares em
semicondutores, em regime de nao equilibrio térmico, no proces-
so de espalhamento de luz, é evidente pela variedade de resulta
dos experimentais'publicadoszo'ZI. For este modelo, plasmon—-fo-
non LO resulta da interagao entre o campo elétrico da densidade
de carga do eletron e do fonon LO na forma do hamiltoniano de
Frohlich. Para a obtengao da secgao de chogque do espalhamento

; 13 -
de luz, o formalismo de Van Hove s 8 ‘tornado adequado para o
’

- - . -~ - - .
tratamento de sistemas em nao equilibhrio termico.

Fundamentalmente, a ideia ¢ trater o sistema forma-
do por dois subsistemas, eletronico e iGnico, espalhando inde
pendentemente a radiagao de excitac¢ao, usando-se para isto a

;eoria da Fungoes de Grecnlz. Obtem-se as amplitudes de probabi
lidade({f;)if e fU;)é} , dos suhsistgmas eletronico ¢ janico ,
respectivamente, para passar do estado inicial i ao estado fi-
nal f, comilée ifg os operadores espalhamento para cada um dos
Jitos subsistemas relativos sos processos especificados na figu

ra .

* A - A -—

Mais adiante se da uma explicagao detalhada pelo que sc¢ enten-~
de por sistema em nao equilibrio termico ou quasi-equllibrio
termico.



5

A amplitude de probabilidade tocal, 1J;f defini-

da como

(11.3) Yy = ‘i-HUI"L)'—'-(Uc;)H + (ﬂb)t—% .

com 1[ o operador espalhamento total, levara a mistura os dois

subsistemas, dando origem assim ao processo de interferenctia.

A temperatura de cada subsistema, bem como a interagao
Coulombiana entre eles serao levadas em conta atraves do forma-
. 22
lismo de Zubarev .
A probabilidade total do sistema passar do estado

inicial M) para o estado finall%) ¢ dado pela Regra de Fermni,

(1T, 4) d\)v’,ujI .-_(2'?1’/77)' [('H Uj' t),gé(E;'Et)
(1. s) Y- 7-75(5";" €;)

e h | _el oy
(11.6) Ei=b®L+C e # e EJ!____huJSM:;'_-rt& 3

e o3 estados inicial [41> e finai [f) ,
1> = R IP> 19>
1§ = 1RIPY 1G>

onde ‘b. [ t) sao,respectivanente,quadrivetor momento e caergina
L

]

(11.7)

.. . ' - } .
do eletron inicial e final, ? e ?_ sao,respectivanente, quadri-

vetores momento e cnergia do fonon inicial ¢ {inal,

Tomando n media estatistica sobre o0s estados iniciais

é somando sobre o8 estados finais tem-se:
' | | et ¢ Py L
(11.8) dW{ Qﬁ/Z/ph ZJ{,) (ng+1)n exp[-{€, /f}?BT) + &, /BT ))};
<A ;f,><§|1f|i> S(e¢-€y)
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sendo Egi#* e 236[ as Fun¢oes de Particac do sistema icnico

e eletronico,respectivanmente, dadas por:

(1r.9%) th = Tx QXD ph/[ BT ) )

e

N _
. b ‘EZ ' _ e ¢
(11.9°) ¢l = ]r:_ ¢xp Hei ( .BT ) )
F{ }40 ~ . . . . N
onde Ph e ¢l sao os hamiltonianos livres do sistema icnico
' ~ . * TEC ..
e eletronico, respectivamente, e sendo_r e as temperatu-
ras dos subsistemas ionico e eletronico, respectivamente. Subs-

tituinde em II8 a fun(;;u:a‘5 de Dirac por sua representacgao inte

gral, pode-se escrever:

o ' - roretr R
dWL} *(Zg.f/iphéd))% QXP]T-(&L/WJ )+ tt /(}‘5‘3’ ,ﬂ]

(11.10)
[CJ{ CXP[I(&J uj t](ﬂs-ti L(‘Hf {_o)ii><t] ft)]t‘)
o ‘ At~
e ey = @0 geain, (4t el it ] < e
&

Tem~-se anssim a probabilidade de passapem do sistema no estado
inicial I‘L}ao estado final lf)em termos do valor estatistico me=—

dio do produto de {f e %ﬂ- definidos » tempos diferentes.

O espectro Raman completo contendo ambos espalhamentos’
pela excitaq;o ionice e ecletronica, resulta do processo Esqurmé
tizado na fig. 11.4 . Eles sao separados em doiw conjunton, en

. A 2 . -~ - . -
I envolvendo a contribuigao em A da interagao eletron-radiacgao
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— el

e II envolvendo a con;ribuiqao*A'F) do hamiltoniano de intera-

-~ .~ F{_ . .= T
¢80 eletron-radiagao Eik « As contribuigoes dos processos :,de
saparecem identicamente na aproximagao de dipolo,enquanto que
]Ia envolvendo transicao intrabanda tendo como estado interme-

Lo -~ . - . . 23
diario eletron da banda de valencia, sao desprezivels quando

comparada com j&. Entretanto, em condigoes de ressonancia, as-

sunto do proximo capitulo, a situagao se inverte.

Entao, a partir dos graficos da fig.II.4, o

. us andao as -

gras usuais da Teoria das Funqaes de Green vistascomo propagado

*
res , tem-se de I,

, ' ' c _el PR
(11.12) o Ui, - AQ) G} S(]+iyws-€ _ha)
onde |

: . g ~, 22 o 4 A./"
1oy AQs-t2 @ (BRChe) 0y)T(€ &)
2mrC Wy, 4

(I1.14) : (D;: i ZJ&*CQ':C;" Cp

e de , tem-se,

. _ ' bh
(11.15) Uy, = B (3(‘4 S(ey v, € -he)
onde
a1.16) BQ). QW (2he/ny)) Hoed WAGE) BN BT A1

>

(11.177) PC; N (O."ci + Oi?-) ;

con 11C T definidos exw A.22. &L CrteC,oreradores de criarao ¢ ani
. ; C, _

. ; i s ,
quilacao de eletrona de momento 3_c.(l OC% de fonons, respectiva

}

mente,

O cspectro Raman completo, contendo ambos espalhamen-

to pela excitagao ionica e eletronica, resulta de

(11.18) | _ U:’UIa*ﬂlb

. -
Ver apendice A
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~ T

Na regra de Fermi o valor estatistico do produto iﬂtﬂ if(t)
* .
< :U (0) U({ > <A '\ (?q_( o) + B«qr P L))(/\\(’. q(t) -+B((p [fi“'\t)\)>
| <|A(q)i°t(o)0“{) Alg) B )i‘?) ‘)
= ) 7 {x]+ i {Q (
eq \a_ q \3 ﬁ%
+B?‘ y A )’j{( ) L) fB(q)fQ"ik‘) 'Di’{)>
. : G . + o L‘!,(
ELEA l.gi % \ -q\

1, L
"(1I.19) <i (O)U({“-D Nﬁ)l {<P () P(t)>+ Ati (CU<”’L) )t(i)X
'y

[ A% 3

* Q {

AQ)Bg) I 1BQ)I" ¢ 5% )

+ XU Po) p ) > + @ 2>
[Alg)1 § 1 A o el

De acordo com a genevalizag¢iao do formalismo de Van Hovc., ad e~

quando-o Ao tratamento de nosso sistera, podemos escrever a soc

cao dc espalhazento por unidade de frequencia e Angulo solide

como

2
(ar.20) <€ o~ 2 {[1 X pl ’%ro)] qu«,;uju (L-exp( JCL)r
dwa Nt €= |

(&
T B@F Gl + [i-xpl o] Tm AGBR) CEo
o iMqJ]‘? 9(12 ) +L P f " lf\(’q |2 q )

w [1-2X )( m_:)] Im /'\(’DB(q Q:E” W) ‘
! [ Aq))? "G, f

. o
Ver apendice €
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Considerando que,

. 4
<Py (g;t{) >z <0 (g:a) > 0
e consequentemente

te et
| Im G@Ew)=TIm Ggw)

e ainda, que

poisAGB sao imaginarios puros, obtemos para 11,20 a seguin-

te expressao:

R {[1 exp o] Tm Qo) + %J [1-expegio)]
dws Q) eoo AP

13|

xIij(?Tuf)-f AQ) P(q {[1 pr(-p“w)]_,_[i Q\p(@@ﬂ}lm(j{cfw)}
| [Ag)?

Calcula -ge agora cada um dos termos imaginarios das Fungoes de

"Green que aparecem em I[T.Z1,

FUNCOES DE GREEN

Neste calculo, inicialmente, usa-se a equagao de movi

mento da Fun¢ao de Creen. Define-se esta fungao como:

(11.22) Gt t)= <KAIBIIY) =-1 CT(AR)B))D

A presenga do OperadorrT:que ordena os operadores do produ

to no tempo, permite-nos po—-1a na forma:
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ar.2m KAWL BR) = - 18(E-£) CAUBW)S -{NBICLICBIADY

Sendo E)a Fungao_de Heaviside ¢ ’? fator de valor (+1) ou

(-1) dependendo se A ek sao operadores de bosons ou fermions,
A Transformada de Fourier da expressao 11.23 &:

oo
(11.24) (gA(t)IB(t')»:J CAIR:w» expltwdt-)ldw
-
Diferenciando I1.24 em relagao ao tempo, e usando I1.,23
obtem—-se que: .
(;i.25) Jc:lu.‘i LJ<<AIB;LU>>€><DE-LUJ(£‘£’)]
—CXs

- Su-v) <CAQ), B + KLADHITBED Y

ou tomando a Transformada de Fourier do segundo membro, tira-

se

- C11.26) WA IB; W = §J€:<CA,BJ> + <TAHIIB WY
L *

sendo {4 o Hamiltoniano de interacgio Fi\w, mais o Siwvree Vg

Os 0peradcresA etB, no caso a se tratar, sae as den

- - - . s . - . A Y ..
stdades de particulas, eletraonicas P ou 1onlcas 2 » det
) : 9 ‘G -
- nidas em IT.14 e I1.17, respectivamente. Vara o Hamiltoniano

de interacao coulombiana, escreve-se:
S '

Cows

1 2
(11.27) H = ?ZJC_)" (I’TQ-‘/Gma,?) ()q g;r )

e 4
com P tomando os valoren c .
"l IR
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C ~
- <
Partindo da eqpragao de movimento para Q(G%« “jﬁ’uJ>>,
- §

- " - ~
apos alguma algebra , obtemos, usando notacgao dada no apendice D:

(11.28%) [1+\fq (Gun] ij(quf) \/c'IL,(ci\,L) 9(9%) L,J{q},g):o

L

25

. < x >

Analogamente para os termos << ('-)-o ‘ '1;- Wl D
_L (U

e _
<(()a _... LJ>> e <<PF..ID uj>> obtemos as suas respectivas

equagoes

D14y Ligw)] (‘ffgju;) Vg L(§w) 9‘(%~_w,) L0

(11.28°
' Q c¢
(11.28%). [LO U-T - -] g(a ‘-0) + c% 9 (C'C_ijuj) =C
. )
"o T D) ¢t | 2
(11.28%) [UOQ—LLJc __,QQ jg(ijkﬂ)--kﬂ g(cf'tg)ﬁ _1 "1‘1 = C
| 1T | EEE SRR, SRRVA
sendo
{11.29) I_J(érluj): th (nlg ”R+\4 )/(1/('\ - +t£‘ 1‘)
. " onde nre'é o operador numero de particula, e
(11.30) \/ - (21 CQ/&L\:’Q)\/
e finalmente,
C(11.31) ] ,.-_(_)_q _4\/c Q C) (L /)
Do sistema de Equagoes 11,24, podemos ohter
- Qeﬂ. L M . &‘12 Ny - e
a - NETD c o B
(rr.3z%) .g(q,w)ﬁ- 5F (Lbu,)(_t.ﬁ 1Yq M(q, )/JJL%)
b 248 4 L .
(r1.327) 9(7}4})_’{ 9 LJ)._* - _ ,Jr)_kq (q)td)/Dc’
(A

(13.32%) 9(5';{:‘5] = j; (.&)_1/\/ )/D} 3

* Ver apendice D
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sendo, '
(11.33) M(Ci':u}): L.(q,w)/(iﬂx?L(é‘,w))

€,

(11.34) Dg = u.TQ— (L); - -(—-)-%/(-_1%\/? L(ﬁ’:ur))

Para o calculo de L;ﬁ?hd) , considera-se no sistema situa-
qses de altas remperaturas T (“r>>7%17} sendo a t}mperaturs
de Fermi), que conduz a0 caso cliassico e permitira se usar
a distribuigao de Boltzmann parah , a distridbuigao de particu-

*
las., Assim

(11.35) L wrce )= npy [1= \['-3: AE‘L%M oV 1A CRPEA) - (]

I

A =0 Aqisy)

- - . - . .. y ’ vy
onde 13{ e a velocxdﬁde termica (definida em :v40rq;}ffﬁ]QfC1j).

sendo

e
Lo o]

_('11.36) Ic_} = ICLL x QXP(‘AQI_Q) f!') {(Iij)/"(.(—-l),l

o
= (ViU /&%) Do)
onde IKVG)_ e a chamada integral de Dawson,
1]
(I11.37) D(x) = Q‘Xp'(-'.wfg) 50 pr((.fg}crL ¥
tabelada em "Handbook of Mathematical Functions™: Abramawitz
and Stegun, pagina 318,
Do conjunto das equagoes TI1.32, suhstituindo a fungao
complexa LJQFD) ,dado sua parte real (![') e imaginaria ( d/” )

em II.35, obtemonawns

*Veor apendice E

* ok - .
Ver apendice D
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cce

)
(11.38") \/2 Im 9(3 cO+tl';;h)._._ '(‘L/QI){(V?II)(CJLQ— chﬂ) N ‘_;)h |
+\/c_I I”(LG?UJE)[(@%LJS)—&J o V9§ uf }

-+ quf CJ r;)h [\/a_c'[(u* —(*-' )'*U"’ ’)h ]t;‘{‘; 3

(II 38 ) \/?Imng uj-rt PhJ VE,! Ih’g (? Wt ‘ph) ?)-;\f%
{J\/{}[(thtd ) - C[VC}U” Iph]
. ! ~ /2

__JV3(1~& J\/g)wx,)h}/% ‘

e

(11.38°%) \/CJr Im (;J(gi Wl + ¢ Moh ) = (1/'2 i) 19{\[\/ (mc :

—-J P)h[(\/ 0[)+(i +\/ )Jj/% Fhﬁ; !

/ 1

4 - ] L -
onde [pl} ¢ a vidas mtdia do fonon Czh%,irt‘r’:uonci.‘l do fonon 1,
¢

[ Qr r? \ i rQ. vQ ”1 e 7
(I1.39) :[D,{: L (L)\.-T--\.L,."_)TQ[I\V’/(q (u, -(L-? )- ,f\/? L f’)h ]
3]

”.r 4 ? ! — 1 .
Vg W)+ (LN a 1) T L, |

Na obCenq'ﬁo das formulas 11.38 ysa-se o valor para o praduto

¥ / : 2 . . 2 .
T A Z (9 ) - (5aL)]/5at)
q .
Fara obter este valor, calcula~se Q(} = que apsrece em [1.17, na

) - 4 -
definigac de() ~ da expressao desenvolvida do hamiltoniano de
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interaq;o eletron-fonon 11.27 usada por nos

int -
L Q n t
(I1.41) FiQL-Ph = 243 (Qltﬁﬁﬁﬁu?‘) (2” {Di_ A
g g

€ compara-se com a expressao de Frohlich para a interacgac eletron~
fonon, dada por:
1t 4 +
(II'AZ) Hf}dhtl'cb = %;*_‘ V (b-¢+ bq’)é__ Cﬁ“;(:;‘ Cté"
St R

»

onde

_ \/n
(1r.43) Vq = (lefg )V p) (Vay fee) X (€ -Cee)
Temos assim especificado todos os termos para o caleculo dos imﬁ
ginarios das Fungoes de Green do problema para ohter-se a secgao

de espalhamento dada por I11.20,

Deve—se observar nos czlculos acima, que o.dnico meci
nismo de relaxagao presente e o amortecimento de Landau ("Landau
damping") da excitagae eletronica. Efeitos adicionais de amor
tecimento sao introduzido de maneira fenomenocldgica, substituin

R Q ,:\ ) ) - B
do~se am , A frequenciauwl por J+ 1UJ’r;h , ondr Iph ¢ oa vi-
da meédia do fonon. O amortecimento da excitac¢ao do nrlasma, tam-

bem entra no formalismo de maneira fenomenologicaaicionando-se

no amortecimento de Landau o termo (ver Ancendice E}:

-1
2 - o) ) N
(uJt, Z;,{)LCJ(1+UJ 81)( )J
onde t}ﬁ ¢ o tempo de vida do plasma,
Oz resultados de Scott et.al .6 A temperatura zero,

sao recuperados, € consequentemente a funqio dieletrica de Varga

pe se anula na presente teoria o termo de interacgao .
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- Usando os dados numericos da tabela I e os valores da
concentragao e tamperaturas dos subsistemas indicadas nas figu-
ras mostra-se nas figuras seguintes o espectro Raman para o

CaAs derivado de I11.20.
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COMENTARIOS FINAILS

Ap55 ter-se tratado, no capitulo I, o nroblema deo espa-
lhamento Raman n: repgiao de ressonancia (R.R.S) en senmicondutores
polares isolantes, de banda proibida direta, interessou-nos este
mesmo problema com a banda de condugao densamente pooulada. Rele-
gamos ©0 estudo da situaqﬁo ressonante para o capitulo I11 e nos

- - -
ocupamos no capltule Il com o problema nao ressonante. Para isso
precisou-se estudar a formacgao de excitacoes (plasmons) produzidas
pelos elétrons de condugao devido a interagao coulomhiana atuan-
te entre eles., A natureza longitudinal desta cxcitaqﬁo e sua inte
ragao com os fonons LO, tomada na forma do hamiltoniano de Frohlich,
resulta na formagao de modos hibridos. lUsando-se a técnica das -

- 22
Fungoes de Green de Zubarev e a tecnica de propagadores, cal-
culou-se a . secqgao de espalhamento deste sistema, na anroximagao
de fases aleatorias (R.P.A). Para uma descrigao mais realistica ,
tratou-se o sistema em quase equilibrio termico, associando~se a
cada subsistema uma temperatura definida, T® para o subsistema -
- 13 * - - - . -
eletronico ¢ T para o subsistema ionico. Essa maneira Jd¢ encarar

o sistema exipiu uma peneralizagao do Teorema de Flutuacao-dissi-

pagao .

Como resultados, apresenta-se na figura 1.1, o conmpor-
tamento da seccao de ecspalhamento, como fungan do deslocamento de
frequencia, para diversas concentracgoes. A aplicacao da teoria foi
feita para o GaAs com o subsistema cletronico nao degencerado, ic,

td
C '-T1 - . . . .,
> ¥ , onde ’F ¢ a temperatura de Fermi, Nota-se pela figu
i5
+ —~ - [ 8
ra, que para baixa comcentragao (por cxemplo,N=20%x1C ¢m ) tenm
-s¢ a intensidade de espalhamento apenas nor parvrticulas individu-

ais, por parte do subsistema ecletronico, Certamente cxistem mani -~

festagocs coletivas ,mas nao sao dotectaveis, Da parte do subsinste
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- . . = -1 -
ma ionico, tem-se uym pico na regiao do fonon LO (-300 cm ). A me
16 _ 17

dida que a concentragao aumenta (por exemplo,r1=10CW)J1=hln?),na-

W -1 -1 leva-
ra por volta de 150 cm a 200 cm comega anParecer uma eleva
gao, a qual associa-se um plasmon. Aumentando-se ainda mais a
concentragao, este pico comega a perder seu carater de plasmon pu
ro. Isto também acontece com o pico identificado core fonon LO.
Associamos este fato a interacao entre estas duas excitagoes.Ha a
formagao dos chamados modos hibridos L, e L_. As enersias destes
modos como fungao da concentragao sao aproximadamente dadas na fi
gura 1I1.3, Discussao mais detalhada desta figura seri feita mais
adiante .

Para ilustrar a sensibilidade da teoria a wvariacao dos

*

 par§metros S th e ?;p' o tempo de relaxagao devido a inte-

raqao coulombiana entre os eleétrons, apresenta-se a figpura 11,2
17 -3 .
Escolheu-se a concentracao N=37XJ0Cm para a qual T,f—.—_i‘o‘r‘!(

ja que amostras com esta concentragao de portadores vem sendo es-

tudadas em nosso laboratdrios, além de haver sobre elas dados ja
24

publicados . Nos dois graficos de cima da figura (a) e{(b), com-

para-se¢ a secg¢ao de espalhamento para ?3p=0 C ?SP#O. Jota-se un

"alarpamento das linhas quando se¢ aumenta o tempo de relaxacao, o

que + esperado fisicamente. Com o5 gpraficos (b)) ¢ (c), pode-se v

rificar que a mais baixas temperaturas dos subsistemas os modeos
ficam mais definidos, ¢ isto ¢, mais aparente no rodo L. Comparan
do-s¢ (a) com {(c), nota-se que © alarpgamento da linha LU ¢ refle-
tido em L ¢ L_. Uma comparagao detalhada entre dados cxperinenta
iR concretos e a teoria nao foi feita ainda, mas ha hom acordo -

qualitativo,

A figura 11.3, mostra as cnergians daos modos L, e L_ co-

mo fungao da concertacao. Esta relagao de dispersac mostra o ca-

rater de formagao de cada um dos modos L_ ¢ 1_. [[ de se notar que

. - , 17
a medida que a concentragao aumenta, acima de 7.7 » 10 cm L, con
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gentracaoc para a qual a interagao entre plasmon e fonon LO & maxi
ma, o ramo L_ tende ao fonon TO e nao ao fonon LO. Associa-se is-

to ao fato da concentraqgo eletronica elevada blindar o fonon LO,

Na fig.II1.3 mostra-se a posigao do pico das linhas L, e
L_ como fungao da concentracao de portadores. Observa-sc¢ um deslo
camento em relagﬁo aos valores que sao obtidos da teoria de VVarga
(os quais sao exibidos na FiglII.3) A diferenga deve ser atri-

buida a introdugao dos efeitos de interferencia e inclusao de vi-

das meédias na nossa teoria.
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Neste capitulo estuda-se a interferencia plasma-fonon

LO sob condigao de ressonancia, i.e'

, quando a energia de exci-
taquT)UJL do Laser aproxima-se do valor E% do intervalo da ban

da proibida do semicondutor.

Considerando-se o bom resultado obtido no capitulo I
para espalhamento Raman na& regiao de ressonancia, particularmen-
te para energia de excitagao hLdl maior que a energia de excita
930 eletronica do cristal, pretende-se estudar, nesta repiao, a
interferencia tratada no capitule II. Utilizar-se-a do mecanis-
mo pelo qual o espalhamento se processa,como sugerido no caq{tg
lo I. Fundamentalmente, no cilculo, renormaliza-se os propagado
res dos estados eletronicos intermediarios excitados, nos quais
introduz-se a vida mEdia_destes estados. Estados eletronicos in
termediarios excitados aparecem nos aois graficos, e seus cruza
dos, que serao relevantes ao processo. Um dos ditos praficos e
seu cruzado e o0 relativo ao processo fntrahanda, que 0o tr;ti

mento do capitulo T nao contribui, mas neste processo com a han

da de condugao populada deve contribuir. A saber, os criticas o

eIIbda fiyura IT .4,

Usando-se as regras normais de coastrugao do eoperador
- ] {
de espalhamento-atraves da Teoria de Propagadores, obtem-se¢ pa-

rs o grificolli,uullﬁ A eXPresSfAac:
-y

| | 4 | |
111,1) ’i[Hd: (- i)o L-lizr*j({/'xz ?*hx,‘,) I'-“-‘Ep(xp) g(xz,lﬁ) [”{Ep () L}V(ZQ) ’
+ !

com as funcoes de onda cletronica i e i ¢ o hamiltoniano

.



52

de interagao HER definidos no apendice A. Assim tem-se
Yoo = (02 [ [, 2 <k LEk)CE
(rir.23 fa= (U2, [drildx, I <Rejexp@t, i) C e
A e = CRE|XPALLR)C B
by A : Yy —o
x(-¢/im, c))(ﬂﬁ}‘)ci’)/g €.axp(<k xg)/(zcdsvg%)-?,‘_ga (1)

jg?QMﬂwQMuwwéamzqla»@wl(@o )
27
o

’x(.'.?u(.)z GLQngiiein)/(Qvaem)‘fv: [ReY eXp(-tt, c(q ) Ch

Efetuando as duas integracoes nos quadrivetores X, e

)

X, , da parte temporal, obtem-se uma funcao 5 de Dirac, que
dara a conservacao de energia em cada vertice e a parte espacial

. a conservagao de momentum. Obtem-se!:

zfl’l'a = 1) (1;)( z/m C) (271 'F)C) [&o\/(‘ﬁ% ws)/QJ

x cla (2'0‘5(5(?@)”7% €9) ) é(E(gu -hei - LK)
Et{ LQ‘[)

¢ RS K- g) (2T) S (G- R RD)
- o N 4_'0 _ 4
x(es-éfi’clplqt?>)(t’:g<qvlPlhO)/[EC(LS'hbwL—%(C{ﬂ Cie Cp

Agora, inteprando no quadri\rctor(% , ohtem—-se devido

as funcaes O%:
Vi = A & /mf @) /L Cav” (Guiun) ]
5: S(EC(“")”?L% hw - E(RJ) 5(})4.}\1 L -RTY
x(k\G; <KeTpliRa gy ,@>)(€L.<f2".. Lol p I RTD)
o [0 +ha, -CRRDT Clp €
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Desprezamos oOs momentos dos fotons em relagaoc aos momentos dos

eletrons.

o0& de conservacgao de momento permite que se elimine

© somatorio em I\;' , € assim:

4 —

(111.3} Uﬂa ==t Q%mg (2?:)5 b/[&‘:'\/?(é'U‘)—U‘Jﬁ)b“‘j (€5'§o }( €L %c)

9

onde a € o momento transferido ao sistema, dado pot
-
§ KRR
e.bUJ € a transferencia de energia no processo, dada por:
hw =hw-hw, >0
Na aprqximaqso de bandas parabolicas, tem-se que
(111.4%) , Ec(l’i"):hgte?/2m:‘
. .
- - L2
(111.49) E«.?(R): —tg-b b/Qm:~

donde obtem—-se,

_ -1 71 |
< LER-(geha T Crag Crr S (€,-E¢-heu)

]

[ L e 210
EC(;Q)" to(R):: E\$+ b f{//?/U )

com
*
Yt s+ 1
Portanto a expressao JTI11.3 fica:
(r1r.s) U1 L ¢ /om? R R Y6 WD
5 1a=-1¢/omi @) h/leNquwuw)?] ( 5.pc\9](ﬁl,}§()

2 | - T t
7‘% [E?,'{ h?h’/?y -i*l‘b(di.*t E]I Cfé;g_’ C‘io- 5(%?5.' Et-bw) .

A fim de recuperar formas anteriores do formalismo de

espalhamento de luz por eletrons individuais, em termos da den-
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sidade eletronica definida por:

_‘.
o L C C
R=v & "R K ‘
faz-se o denominador de energia independente de k? . substituig

2,2 .
do (h%ﬁlu) por uma constante. Considerando-se que, para altas
'

temperaturas:Tij1, i.e', num sistema nao degenerado, o valor es

2,2
tatistico medio de(bi@ﬁ%“) é dado por:

'2'2/ 1 2 ﬁ) c

r Ao = e

Wk g/u>._2/ul}th_ B; j

onde tﬁlh ¢ a velocidade termica, [{B a constante cde Roltzmann e

[ea temperatura do sistema eletronico, substitui-se este valor
1

emIlI.5e obtem-se assim uma expressao aproximada parva ijna . a

saber:

—i

(111.6) Uﬂia = - (Q/m@)z(éﬁ)Sf)/[__Q%v(quLufs)"ﬁ’ (é\ E )( p )
X[Cg'bequ -fj) +‘L€J () é(tj( [(-—f)uj)

A expressao que da a probhabilidade de transicao para o
segundo grafico IT.a da fig.X1.4 ., e obtida substituindo-se no

calculo do primeiro grafico,
A

E an €

[
)

CJL - — g
Assim o operador cspalhamento total {jﬂul , sera dado

por:

i 2
(111,17 U]IQL = tf’llcl + U]l(l
. 4 n 5 : 1
= - ¢/m? (27) h/LEWV(’WfLLJs,)/?J ETED)

4

x{[Eg+hBTQ+T)CJ_LJ +EE%4 f?BT ~-haJg —1}() é([{[ T)CJ)
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- Como se sabe do capitulo I, o grafico Il1.b da fig.Il1.s
contribui fortemente na regiac de ressonancia quando o proces-
a0 produz um fonon de energia de}- . No apendice A calcula-se

o operador espalhamenteo ifnbdo grafico Il b , € obtem—-se:

: 4 ‘f‘ "2
(I11.8) UﬂbZ -L(Q’ii)'s('zbc)/m'g [3‘5«3-V(4uf5u31)/‘)} _

H(E:P ) (“LEL‘){I+I}P é;(tLr -—mo) ,
onde, como calculado no apendice A,

~ 7. 5/? -1 Li Vs '.'fg‘ . i
(rrr.9% 1= 4l (’2}!) /54 Qja (é}_zarctg Amax a/“—b arc‘tg Lm_x/b?)

e rJ- Qé ) i ,V '
1z I+= 41 (Q-/U) /54 Ldi (-:3’ Qardg In-m/a '/Q_ b Qarctg’lm.n/b}ﬁ),
3 = Eg - ‘b(d—s 3 b= Eg _-T7.(JL )

A = Eg +hws ) b’:: Efg-‘r hHhad
~ o
e '*(m.rx = t

60

Para enerpgia de excitacao Tﬂ&h_préxima a energia  dJde
excitagao EQ do semicondutor, dos termos dentro da chave enmr
L4 .
(1l1.8)oque mais contribui e I;, e para este termo neste limite
obtem-se:

3, oy Vo ‘ v,
(L11.10) ]_+= 47(('2_/.1)/77’ QJ? E(Eg"b(JL*thc»)’(C?;“F"(JL) QJ '

donde,

_ ~4/n
(111.11) , 1= ﬁw./:z (Eﬂ—b"‘ft—)

¢ aubstxtu1ndo ITI.1l1 em III A8 obtewnos {

-Yo >
(111.12) Um):-tg cz'/(mq)(huL/Q)(Cg ha, ) (3 cS(E“7 —huJ)

onde

i1y 9= @0 e /i) (e oY1) (€, B(E, )
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De acordo com o caleculo do capftulo I, para o trata-
mento de espalhamento Raman nas regiaes de ressonancia, o que
se faz é Substituir nos grEficosIIa e IIb da figllsd o propagador
de eletron de Bloch do estado intermediario, ror propa-
gador renormalizado devido a interacgao eletron-fonon de -
Frohlich, i.e', polarons sao introduzidos como estados interme-

diarios. Agssim ,Vdeve-se entender que o presente sistema para o
estudo da interferencia, nao € mais o do capitulo II formado pe
los subsistemas eletronico e ionico, mas um sistema formado de
um subsistema de polarons que dara origem ao plasmon, mais o sub
sistema ionico que produzira o fonon-LGO que se acoplara ao plas
moh originando os modos hibrides,

Ao se introduzir as vidas médias nos estados interme-

diarios excitados no grafico IIb da figIT4,de maneira como se fez
no capitulo Iﬁg_ressonsncia. a integ;al L deIII8,que maior con-

—

tribuigao da na regiac de ressonancia, tomara a forma:

34 ; ;o
(17T1.14) T = 4 [('2/-1)/73(5@,)@] (N4 )

N’ 1 — Y . - -
onde eN"estio definidas no capitulo I, formula I20 ¢12:. En-

)

- & - - .
tao , T{ﬁb , formulalli8,sera reescrita como !

. ’ 7 P
(111.15) Uﬂb:- B(C}) 10(; CS(E;p}‘t{ )‘T)w) 3
(I11.16) B(?): BC’%‘* 1 B’C_} )I
onde 'w S4) — "
(111.173) Bé 38(‘32/‘3%(;{2)[4“(2/1) /(f)f{/%—a%)]/\) ,

(111.17%) : B%_—_..8(Cfg/€mcf)[éﬁ(2/1f/?/(}5%@)]/\/;

onde ¢3 esta dado em TI1.13

Observe~se que tem-se aproximado esatas expressoes, substituin-
.do-se a tranaferencia de enerpgiah« por e | o que nao trara
maiores diferencas na regiaofL>1 , A regiao 02 1<l ¢ excluida
das analises,



o -~ . |
(III.IS) U_ﬂa:—t(grﬁ;) % E tg"‘h(dﬁ‘f’bg—'%{‘t [72’:]

(111

(111.

{I171.

(r11.

-

Para o ‘grafico iI_a da figIIs do ﬁual obl:‘cm-se a expressao
ITI7 ,redefine-se o propagador do eletron Iivré de Bloch éor um
renormalizado, devido ﬁ interaq}]o eletron-fonon de Frohlich, no
qual introduz-se no denominador de energia a vida media do esta
do intermediario excitado (polaron) definido no apendice B,

Assim, o termo mais ressonante emIIIL7 torna-se:
-1
el'

(); &(E:E' ~has) |

que reescreverenos COmo:

-19) U’E&: y p° é(G == _h Q) o

(111

* 4

onde

20y | Af«;): (7’\-’+{/\")l

i m . | j : . 2 _ ~ . ' . ? 7? .

214 A:_(in)gl@/[(f_%wbu%+k-ﬁ; G)+]q ] 1
¢ v . ' Ny Y

7 A - 0oL By -t ok T Y Lt -bo kT )4 T 1,

com definido em TITI.13

Tem-se que a secgao de choque por unidade de frequen

. ~ . - 2
€1a ¢ angulo solido e dada por

D . - .2
22) __QL_Qﬁz 21 P((—db) (<A1 UI‘L>I ’
S dwda H T
onde ()(Ujs) ¢ a densidade de estado da radiacgao espalhada,V &
o volume do cristal ¢ C ¢ a velocidade da luz, no estudo d'e
éntérfegancia do subﬂistem; eletronico e¢ ionico, o operador‘ij-

¢ definido como:

(izz.zs) - :U" i&aﬁ-U}Ib

_A(C}() é(eg € —~—huj)+BngP (€_f~(ﬁ T)uf) 3
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(I11.24) l<1,lUl{>12_<{lUli><{IUT}>
—Mtqﬂdl@mw? Hr>c5(€ -€} ”FU)“BQ)KH?HXHPS’I>%(E;L Lhw)
+A(q)B(q)<i;l{>q|1><tlp h(> &(E{ €, -buj)é(e'”" e P40
+A(C;)B(q)<{lpqli>u|p I RSO EGES)

Para o desenvolvimento dos termos acima usa-se o arti

ficio: T/b
S(x) = 8@)8E) = S(x) £ Lim g dt
i . ?l T
| isto e, --T/Q
(111.25) | é(x)—- 8(7&) P/ "F——-c—éc )

- -‘Usando-se este resultadc, obtem-se para o primei

ro termo do ultimo membro de ITI.24.
¢ .o 2, <l el
(111,267 <ﬂ(>?r1><u(>;r¥> S(€y- €4 -huw)

:ig <§1(> \1><4l(> ) Q‘Xp[i(t{ € ~bu})£/f;]

= (dt exp(wt)dt%@ li)(tlp?({ YISV SRS

Analaogamente, para o3 seguintes termos, ohtem-se,

(111.26%) ({qu[{)(&IP 1> é(ﬁ{h E : *1)(0)

= T (b expw ) 410 @l Pl T'rco
e (Q"_) ‘[x’ p (cl (3 > Dr/ |

iy AR IO 1> S(EC —bw);g(trt )
= T {1{ Q’Xp(wt)qlP(o)!i)(ilpq({)\b b/ T-v

('?IL R
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€. ainda,

airzedy  <fl (31 H><up 1y = %(e, Le P hw) é(q ~-—fm.

(270)?

-

- T Scu axp(twt) <?qu(D)I‘L/<"qur(":3*b + P/ T

Tem~se assim do Teorema de Flutuacac-Dissipacgao

apendice C , que a seccao de choque total por unidade de fre

quencia e angulo solido e:

| ) - A - Ay 2 R 1 ol "-'L
arien 4t wq*)frfi-exr:c-p‘iuﬂ iImGG(%us)-f [Big Li—@Xp<v©uJ-)J ngq,w)

dujdﬂ
+ [1- CXp{EbuSﬂ Jm A(q_ C})(B 9{@)‘*[—1 X (- (5(.:.5/5 nr*g (A((f 9(?%@))

(11r.28% Jm (A(E])B(gr (3(9@)} (AB -’rA‘B?)\Jm‘CJ@Q/]f(AR AB ?Qﬁ@u.

(111 28°) JM(A(? B(?)G((;FUJ)) (AB —{—AB ng(%uf) (/\B:; AB) Ej(?uj

on A(q):A/g:(&/g)(A +1f\”) ;
estando A}\ e IBQ)definidos em 11.13 e II.t6, rcspgctivamen*

te, @ &8s partes real e imaginiria das Funcaes de Green no apen- o
dice C, _
A formula acima, para a seccao de choque por

unidade de frequencia e angule solido, para espalhamento Raman
de Interferencia na regino de ressonancia e valida quando os sub
gistemas que se interferem, e se encontrem em reginme de quasi-

‘equilibrio termico.
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COMENTARIOS FINAIS

ﬁeste capftulo, apresenta-se um tratamente para ¢ espa-=
lhémento ﬁaman na regiao de ressonancia para semicondutores pola-
tes, de banda proibida direta, com a banda de c0ndu§50 densamente
populada. Considera-se alaproximaqao de banda parabdlica e de mas
sa efetiva. Verifica-se que os graficos de mai_ror contribuigac ao

Processo sao: I1, e 11, da figura IT.4 . Como no caplitulo I, re

normaliza-se os propagadores de elétrans de Bloch, introduzindo—se

a vida media dos estados intermedidrios, ¢aleculadas a partir de
resultados de Zubare'v.:;'s A figura IIT.1, mostra o perfil de uma

destas yidas médias.

As dificuldades matenaticas envolvidas nos calculos,abri
garam a um tratamento meuos geral. Considera-se que a energila -
transferida-btﬁl seja a energia de um fonon TO e toma—-se uma media.
na formula III:S , Para que se possa reaver a definicao da den-—
-sidadé_de particulas elﬁ;ISnicas. A figura III.2 serve para algu;

mas especulagoes da intensidade de espalhamento Raman, para valo-

res deﬂ:(ﬁ&aL‘“E\g)/b&}o .

- i - - *
. A lLnterpretacac fisica do sistema, torna-se agora bem
. ~ . - T &
mars complexa em relagao ao sistema do capitule 1. Para }CU

}[g —k-bwo y temos uma nuvem de fonon LO envolvende um plasmon, -~

dando origem ao estado intermediario do processo.

A ausencia de experiencias ¢ qualquer teoria noste sen-

tido, impossibilita uma analise mais c¢riteriosa da teoria anresen

"

téda.
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5.762
T -650°K
SO 4 T*¥-550°K
= 17 -3
40— Ng = .7 X110 cm
o =08
30—
a-4
hw=Esg+hw,
20—
| O
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INTENSIDADE DE. ESPALHAMENTO RAMAN (unid. arb.)

lllil

Illll

|

n=7.7x10'7 cm® (wp= 298.4 = w )

T® = 650°K
T* = 850°K

Tp = 0.0

rph = 35 Cm-l

L. p/ Q=0 51,9 (unid. arb.)
Ly p/ Q=0 235.2 (unid. arb.)
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TABELA

Eg(ev) wo(mev) m /m | m /m u/ﬁo o €q €w
cds 2,572 | 37.8 | 0.17 0.7 { 0.155{ 0.8 | 8.9 5.2 II-VI
GaAs 1.43 36.48 | 0.07 0.5 | 0.061 0.07 | 12.9 10.9 I11I-V
GaP ' 2.25 46.87 | 0.13 0.8 | 0.104 0.1 |10.2 8.5 1

*
E.Kartheuser, Dielectric Properties of Polar Crystals.

Polarons in Ionic Crystal and Polar Semiconductors: edited: J.T,.

Devreese (1977).

North-Holland Publishing Company-Amsterdam- London (pg.726).

Z9
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APENDICE A:

Calculos dos operadores de espalhamento
atraves dos Graficos de Feynman dos pro

CessSo0S.

0 calculo dos diversos operadores de espalhamento e
feito atraves dos respectivos diagramas de Feynman dos proces=-

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

1. Hamiltonianos de Interacao:

0 espalhamento de luz por isolante ou semicondutor
dopado tipo-n, para o estudo do Efeito Raman assistido por fo-
non, requer a determina¢ao doshamiltoniancsde interagao P{ER s
de eléetron com a radiagao e del*Lh, do eletron com a rede cris-

talina. Para P4ER , tem-se:

| ——

' > 2 Q_p
A1 Her = dope A@.V + (€hm) A

onde e.,n%.e C sao respectivamente carga eletronica, massa eletro
— _
nica e velocidade da luz.z\ e o vetor campo da radiagac dado por:

A.2

— V@ ~ V o o
A—ghs = (2ﬁbc7€m)' €L_5/(2a54,5v)2 ’ZXP(—T—’thL's.I) ,

os IindiceslieS denotam a radiagio incidente e espathada respecti

vamente.

Para a interagao eletron—rede!%EL, tem—seo hamiltenia-

no de Frohlich para um cristal polar:

A.3

He = tiet( Q?'Lf)/\/)'/g (mfﬁz’/;%) (Vew = 1/ee) XPATX) 5;
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+ . . . 3
onde e o operador criag¢ao de fomon de momento (;?_ ,CJLoe a

frequencia do fonon longitudinal optico,v e ¢ volume da amos-
tra,COeCmsao respectivamente as constantes dieléetrica esta-

tica e de alta frequencia,

Aos estados eletronicos livres, associa-se as fun-;?)es

de onda,

4.0 o, o _5_/ y g, {;k(_)czxaa(-t:( ) Cpo Ry X p(LE mt\% i%

ondech-ew'sso respectivamente operadores aniquilacao de um fer

&

—£>
mion de momentob na banda de condugao e valencia, e

(A.5)

L.-v--J

t 4
2y Z’{«:h <z><p(u-:u<;t)c:£a +<35‘f2\©<p(iE(R)UU)

ondecb,e'[,%asao resnectlvamente operadores de criagao de um fer-
mion de momento na banda de condugao e valencia. r’_U{)e E(bj ,

sao respectivamente as energias dos eletrons de Bloch de momen-

- - - .
toh da banda de condugao e dos buraces na banda de valencia.

i —=
0 preopagador de um eletron de um ponto "‘(_Lnum instante

—
'l‘.iaté' um ponto Xp depois de transcorrer um certo tempo -
A{:tg—ﬁ)O e dado por:

(A.6)

9(&-:1'%2 '[./'2:[} Jc“?(@(f)ﬁp(‘?)a? ]/U? t([?_j:tcj) ”?C><d?')

onde h(f{ LJ)G'X(X {) . 0 propagador de um buraco entre estes

dois pontos no intervalo At:t?-tj <O , BSCreve—-se como:
. ; 4 WYY S ©
1 G- it el ER ) o> @R

2. Calculo dos operadores de espalhamento dos seguintes graficos
de Feynman: -
- EICHY

R:(R7E)
R LS ( L?T;a ,13 ‘OL,S)
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Tem-se, -+
T U el oo Hertx) 2
(a.8) 1a=COBEX T®) Her(x) T(x)
como € um processo que envolve a criagao e aniquilagao de um fo
ton no ponto ™ , considera-se apenas o segundo termo de (A.1),

e ainda das expressoes (A.4) e (A.5) para as fungoes de onda,ob

tem—se:

(4.9) Uiy = {2 ( ZQ/Qmec?)( 27t C%€mV2(4quaI6)‘/ “]
. ANOA *"
2, [eﬁx expli(Riksk-R)X] &) Cpe, Cpe

0 primeire fator 23 na formula acima, aparece por -
: -
que em cada;q s, no hamiltoniano de interagao, contem um foton

criado e um destruido.

Integrando em X , obtem—se funcao é de Dirac, de con-

servagao de energia e momento, e escreve-se

. N Y - _ A A
(a.10) Up=-v) (e?mec"’)[e'rd@_c?/[e“mv(lﬂ&uls)ﬁ(ﬂ’if’ S(q-t,;.mws-fm,_)(etes) (); ;

com [%i densidade eletronica dada por:

_F
Q : -

b)

1

Tem—se o operador espalhamento ?Lﬂt)' para o primeire

grafico,

(A.11) ?&i: (Ifgylg(fngéff% HER(’XE,) 9 (’3(5"5(9) HEL(’(Z) g (5(2‘6(_‘) HER(’)G) 9(?(5‘%1) ?

como nos pontosﬁﬁexztem-se aniquilagao e criagao dos fotons,res

pectivamente, considera-se de HG

R

dado em (A.1), apenas o primei
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ro termo, e para os propagadores na B.C., usa-se (A.6) e na B.V.

(A-7)’|4a.5 dédo em (A.3), assim apos alguma algebra:
| 1. 3/ 3 Yo /2 ¢
(A.12) %g‘t(@/mg) (sz)/zv €0 (4, 003) 1 (l/em ~1/eo) Weo /fg!

xfcfe f L Sﬁg (§<chIPlge)( €< biPT B
x [ g"-—g(pghiej'lfg"h e +<e] T - € (5) &7
<8le-ket) $q-p-p) 8"k ) x
Tem-se que,
i = Ea(E) ;
- ew(%"ﬂbq ,
B =€,(8)+hws
Integrando emPL ep). e depois integrando por residuos
a parte em energia deg , devido a presenca do denominador
[Eg(p‘;)-e\}(p;)] , obtem-se

(4.13) Uy L)) (Qf‘tbi%/f? oo i)’ (Yew - 1Vee )wii/g/ gl
"Sdag?fé‘{""@@ﬁ Bl BIPIER <]

- —i

. 51 — e ' -
x [ £, (B)-E bR Hharsr te] xLES p}){c(%mqﬁ;uhm&j |

-+ ph _ph
x C1-~§rb 53((—:{—61‘ ~Hed)

-As somas na formula acima, de momento de eletrons e

momento de fotons, despreza~se o momento dos fotons. Note-se
—_— —_f
f.ambem que %E %_ .

Para o processo de aniquilacao de um fonon, o coefici
ente do operador aniquilagﬁo de fonon Cléina formula da matriz
de probabilidade de transigao fica identico ao coeficiente do
operador criagao de fonon CL% na formula da matriz de probabi-

_lidade de transigao dada acima. Entao a soma dos dois processos,
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obtem—se:
L C W34 .2 - 2 : Lé { 2
(A.14) ilﬁb:—'L(QiLJ e/me b LCCQV(ZIQ_TL(J«'J) J /?-
b A A e e e . -1
xfc‘,% (6P )(€.B,) [’(L@(P)-’E(P)ﬁ)u&ﬂ&]

>

X [Ew(p)'E( )-\-T}(JL*"‘LE.] X P?—(g(Eé Ph 7LU) )

onde

— e
%c:'\’ﬁpu}plpuC) ,
. _ELQ =<C Rl PRy
e (2; & a densidade ionica dada por

9 Q(CL“”'i' di") y

(A.16) Q -1 ﬁ/vaj’ (i/QQ) Q)C(I/Q GQO 1/€oo-i/€o

Considerare-se que o produto de elementos de matriz

(A.lS)com

(65 (el. QLS‘— dependa muito pouco do momento , 0 que permitira

tira- 10 do integrando.

0 calculo do segundo grafico € anzlogo ao do primeiro,

trocando apenas
hwr < -Huy
A A
E;tqh—4> (:5
assim a soma dos dois graficos dara:

2
(A.17) ' U = UJIb+ Ib

=1 (Q'I)(Q/m"’) ’f)/[cmv(lmnu.s)”ﬂ ('ch) (GS %C (e p )

X SoL D {[{{}(% ) ~E(B) e AE] T (B)- EB)+hu, + 1@]"1_
_- et — ' - —_ " .

4 [EUB) - €T N T T CoF)- ECF)-70s +1E]
4 Ph_eprh 4,



(A

(A.

(a.

(A

(A.

(A

'f20)- ﬂﬂb_h-—t(QTLJ G/m ’F)/[Goo\’(’fm m))’zj 1/%{ ( :é;

Na aproximagao de bandas parabolicas, tem-se

15 EcCB) )= ER)= 1R fam?

18%) Eo (B )= Eo(R) = —Eq - TPRY/om2

donde,

<, > DLb
19) Eu(R) -ER) =-Eo- 7K /ou
com 6%%0 intervalo da banda proibida do cristal, e (/ a massa
reduzida efetiva definiaa por: %421: %/hﬁf 4‘%4ﬂ:.

Assim,
—

5

C

{I...+ L} Ggr&({—: E"”’ Hus) ,

onde

kwmf
21)7 I$ -—SOQ‘ ['Eg'i‘th/é/U +b(!55:”__b&s+ﬁ bq/ +h¢o]

Obtem—se para as integrais acima,

A (eg,rmb actal i) i T

- (Bghut) et [(h i ope] e, 000, Y41]

onde bngacha-se de acordo com referencia 1.
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APENDICE B:

Calculo da Expressao Geral da Vida Media dos

Estados Intermediarios do Processo.

Zubarev2 a partir de um sistema de eletrons e fonons

~interagentes,obtem usando o hamiltoniano de interagao de Frohlich a
vida media do polaron, para um semicondutor qualquer. No desen
volvimento dos célculos,o desacoplamento usado para as Fungoes
de Creen de ordem mais alta,consiste em empregar o método

de

Hartre-Fock e o metodo generalizado de Fock. Obtem assim a vi-

da media do polaron como:

N 7 2 N
(B.1) [E@(UJ) = tLé‘L: _Agt {(%-u L—hﬁﬁér)é(w— IE-’tf —LG(_:{_)

+( k=g gr) ( kg +uj?) )
onde nk el%_szo as fungoes de distribuigao de fermions e bosons,

respectivamente.

No regime classico (altas temperaturas) as distribui-

¢oes sao expressas segundo estatistica de Boltzman , assim:

(B.2) nh:,zc (Zx'p(-@eE(h_tj) ’
€ , %/,
uaA:.IQEr] /QUE
onde
| A= (Nop) (2 L)
(B.3) '
E(k)= (12K ot )

F>e"f: 1/;3]5T2 )
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comrr-eﬁr » Tespectivamente, as temperaturas dos sistemas ele-
tronico e iBnico,’QB a constante de Boltzman, N¢ a concentragao

eletronica na banda de condugao, o a frequencia do fonon,wﬁérﬂ:

respectivamentesas massas efetivas do eletron e buraco.

Calcula-se que:
2 = /2
(B-‘l) A?_= W/a‘ 3
onde

- n 2
(B.5) o= 4fl/v uJo/(meufo)

 Em B.1 em vez de somarmos os estados discretos dos mo
mentosf%, faremos uma integracgao no espago continuo dos momentos,

atraves da substituigao do somatorio 225 por
——>

cdp [ g ¥
VDT J v/g; f “com = =P
er? g =veny | Hu ), <bgig® = <ose ,
e ainda devido a proprledades da fungﬁo- de Dirac, podemos es
crever:

(B.6) [;(u;): T (NI {(Q%-*ri) I,-T,+ 15+ ")gr 14} )

?man(. +1
(B.7) - p » [ - 0]—(&3 ?
1—%,?,?_?” "y ey T D),
oy ,+4

T,-| dg QL/LL N L,y%é(mﬁ/[@@;}(léﬁq’z)%}ﬁi),
g M T kg

. e ]% fica igual a-Iitrocnndo—se ~Jo por (Jg; o mesmo aconte-

do com 15e IQ.
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Para calculo das integrais I_l e IQ , Precisaremos deter
"minar .8 o teremos atraves da funca de Di
mi ?m-n qmw, que a gao 8 e Dirac que

elas contém. Assim, devemos ter que:

(W /) (w-w0) - (R} fi2kg) 4 =0,

ou

i= (Raq?) flekg)  — (M g Ywr-wd)
e como -1 4/.1%.‘1 , vamos conseguir o siétema:

e o7~ 2kq + K2<0

(5.8°) Cf -+ th -+ N 20 o

com

KE= R 2mg (W-who) .

De B.8" tiramos que as raizes de 92—212% +K2:O ' s3o
a

97 =k Comfo-uy) ]
e de B.S'b, as ralzes de 32-1- Qba'f-kgzo , que sdo:
b * ‘1/2 |
q, = _ke L 2m, (w_wo)ji-
Para w;wd e ,"?< EQMQ*(L@_LOO)] ,Q'teremos as cur-

curvas ..

A .\
. \
. A
s ~ i ’

Lt
., b ‘\\ Aa b . .
™. q'_ N q_‘ q"‘// 31'/’
. \'& - . -~
~— k™

-
=g ¥ -
- -
- - -
- ~— -

_—

L.
-
— — -
e o - e —— -

Escolhendo (a.b:g ?é a‘a , estaremos satisfazende (R.8).
+ Ty

PR

T
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Assim a solugio de 1; sera:
a/ % * . %J \
T 5 Bl ol ST ot )

e para I de (B.7} , obtemos:

(107122 e Moy XL A bffros) “?) (oo )

Se agora em vez de tomarmos k’(YQm (Llj Uj)] tivesse
mos tomado h)[rzm (W-uwr o)] 2, teriamos as curvas:

a
- . a
e entao para satisfazer (B.8) deveriamos tomar a é?_$ (%

- - +
mas devido ¢ modulo no logaritimo em (B.9) e (B.10) o resulta-

do para a integral nao se alteraria. Logo I e IQ vale para qual

quer h com um polo em k [me(u.jtﬂ)]/g

Finalmente teremos para a vida media do polaron,
| v
ay  fpw)= = (Qn "‘) wo? {[ (%T’*/cdu +1) —g__c (Q?ibgp“/m;) ’
v 4
x eXpLEaw- UJQ)]} I J([Qme(d—cdo)_]-f R /((Q mY - w2 }2)}

+[nc(21d)(6/r) ) er[@(@mo)]+hy@]ﬂ,[9m (“3%0)]/)2,)( ). ]



O processo de nosso interesse, exige a vida media de
estados intermediarios em tres estados de energia diferentes,

na aproximagao de bandas parabalicas, A saber:

. 212

A) Primeiro estado, tem energia T)LJ:E(}:—Eg “b }Q/Qmﬁ .
ondeeﬁé a energia do buraco na banda de valencia, Ecg & o in-
tervalo da banda proibida do cristal e hﬁ% € a massa especi-~

h

fica de buraco.
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Na formula (B.11), os termos (CJ-utlg) e (WJ+ulg) apa

recem dentro de uma raiz e deverao ser positivos. Assim para

valor de-buj acima, tem-se
a) U -0Se DO
ou
— 2

—eg-h Q/mef > Wo
0 que nao se estabelece.
b) W+we >0
' 212 * -
g Pt >

ou ainda

E% + JF)Q L?Q/me) < (WJo

(&

o que quer dizer que o fonon CJs produzido tem valor de energia

maior que o intervalo da banda proibida E;p , do cristal mais um
2

- - ”
termo positivo. Impossivel,

]5) Segundo estado, tem energia17uf=€;éfbﬂj', assim de con

sideragoes dos termos (C&F?CLL)) da formula B.1ll tem-se:

a) G- oJ, >>C)
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_APENDICE C:

Teorema Generalizado da Flutuagao-Dissipagao

0 sistema em estudo no capitulo II, pode ser entendi-
do estar em banho térmico a uma dada temperatura | e cada um
dos subsistemas. que o compoe, a temperaturas bem definidas, di-

<

gamos , l para oS eletrons e ] para os ions. Entre os subhsis-
temas existe interagao, e entao apos transcorrer certo interva-
2° i z" is
lo de tempo — para o subsistema eletronico e para o 1o
‘nico, ditos tempo de relaxagao — estabelece-se o equilibrio
termico entre as partes. Entretanto, se medidas de processo de
espalhamento forem registradas para tempo de interagso Zl ,da
. . 20T Z*

radiagao com o sistema, menor que os tempos de relaxagao e

pode-se considerar cada subsistema em temperaturas diferentes e

. . N ) N PR . - . .
dizemos que o sistema esta em quasi-equilibrio termico. Precisa

~se assim, de que o Teorema de Flutuagao-Dissipacgao seja modifi

cado para aplica-lo a estas condigoes.

Ficaﬂse » para isto, relacionados com termos do tipo :

A <P€(’3('{) P%;"’{)>’ <P(5({)(;|N('x{)>e ter_inos que envolvem den
sidades eletronica e ionica, i.e ,C-(f%%ﬂip u)e]) <P( {)P >
Vamos trata-los de cada vez, Na deflnlgao de valor estatistico
med1o,seJamlzf }43 , Fungao de Partxgao e hamiltonianc livre do

subsistema eletronico, e as correspondentes ao subsistema iomni-

co Z7 ¢ Hin . assin:
A= <Q%<"UP CIpE T eXp(pHy pcﬂ) PE%*{)}
-TL{% (a%?:{') @Xiﬁ(%ﬂ 2 P(xo)eXp[L(’ch M eXpt H)}
< LAY FEEAED
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i.e', mostramos que:

<(Dw4:)(3 CHPE <g> ) QU A E)D

ou sua transformada de Fourier:

< P‘%?a’) w>=< 9 %) R 3 -w ) (')

Con51derando que

ngc-;‘;*’f, {<p<) ¢y Y- <(3 )P >}

obtemos de _
Im gcx,fx,uy) =1 <% (Jar%&"’);w>{1-—e><b(-(5€co)} ,
ou sua transformada de Fourier no espago dos momentos
€y ImGw) e L o8 Je w){ 1-éxp(-p%,o\}

Analogamente, para os ions, 1i.e, para o termofﬁ, tere-

.(C.z) ' 9. 91(%7(0) <P3 (.;_'L W {i— 2¢e]C (5@)}

Para os termos C:e]) def1n1dos pelas densidades dos

dois subsistemas, temos o seguinte desenvolvimento:

C= <(3(>z t) p@m’w )-TL{eXp(-(b /c)/ eXpEEHp y (D(H)(jw u}
—Tq{ Loy OXDEEH) £ £)©(]o[1 by i expitghif]
x eXp ¢ @ th) <(3('>< Jc)(D(fx EEEICO DI

1 e', mostramos que

<p' ('>< £33 P ) > = <P G (31(&74&{[5*»

ou sua transformada de Fourier:

<[>1rﬂx)(>%a<°’) W= <(>"- ) p‘r«)--m eXp(ptw)

e concluimos que:

c.3  Im 9%%7@): (3? vOJ >{1—9Xp(‘(5*w)} |
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Para o termol) R

+ D= < piEy) p"@?’u»:TL{eXD(-p*H%* AP H;),
P"(a?’,'f) @Xb(—(aeH"Je‘XD({{H")'Pecg?o)exp(-{icHg) exp (pFHg)
% CXPERHS) <p CHY, (ae('x Jc+1{5 ))

0 que nos permite concluir que:

o S T 1, @cu)}
(C.4) mgfgfu))z?(ﬁ% %;LJ>{1“€XP("/3

As expressoces obtidas del a 4 leva-nos a uma expres-—

sao para a seccao de chogque por unidade de frequencia e angulo

solido, para uma experiencia de espalhamento de radiacao por
sistema formado por subsistemas, e no presente caso em numero
de dois, em equilibrio térmico. A saber, levando em conta{X19)e

(c.5) N@/ {Ei GXD(@cJ)] Umg(qw)'*[i @XP('@‘(U)]

dcu'ol,ﬂ ’
xUm(lB(q%% 9(3 Lo)) [1- exp( gl

T [ MQJRE Y R G
oy S rmpcanbiy, )

A generalizagao do Teorema de Flutuagao-Dissipagao -
permitira aproximar-se de tratamentos mais realistas das exci=-

-~ . . - . - A
tagoes em quasi-equilibrio termico,
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APENDICE D: Calculo das Fungdes de Green g(_‘_ )( <{’3 l[) LU))
(gruf)( <P 1(3 ) g(quj)( ((31{3 u5>)
GG <@lp vJ))

- .. ¢ - <
Seja a densidade de carga.eletronica ﬁ% e ionica [3

dadas por:
{(D.1) €=;4'- C
D.1 @- \/% b’

- @;Q(b;w

sendo C]? e Ch operadores de cr1agao e aniquilacao, respectivamen
te, de um eletron de momentoh %os operadores de criacgao e
aniquilagao, respectivamente, de um fonon de momento a_, e, fi-

nalmente,é& esta definido em II.40.

0 hamiltoniano total*% do sistema, e dado por:

(D.3) : H':_ H0+HC0U\.

onde}4oé o hamiltoniano das particulas livres dado por:

®.4) H":é\; Eléuc_,[z Ci +g fw (b b +/2)
ondeE}zsao as energ1as de Bloch da banda de condugao e -HLJ# as

energias dos fonons, ef4cmﬂem D.3 & o hamiltoniano de interacao

coulombiana entre as particulas dado por:
(0.5) Hrccu.d - 4 [1 (4{%@\/)/
| "9 TGk



com

G=@z+%{

a densidade de carga total do sistema.

ee
1. Cilculo de 9(3'uj)
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A-equagzo de movimentoII26 capitulo II, toma a forma:

‘ v * 4 ¢
_m.e; w<<%l(3;;w>>:-2—?-f<[?q,()q_

3 ¢ te
1>+ <<C(3Q} ,H] \‘[’gr;uj»

Usando as regras normais de comutagao para os operado

res de criagao de aniquilagao, obtem-se apos alguma algebra:

. @ +
(D.7) - E(DQ-)PQFJ :Z Cqum—b —Z’, CE-CQ-

| ¥
®.8) EP“,H3=Z,,.(EQ*“E**§')C%¢C5°

+.
i Z (‘fnu.iZ)/(,x,CJr ) ( Z(C " +4;—C ‘oo on
2 @4 Pgr SEREE

onde E]fﬁ sao as energias de Bloch da banda de conddgﬁn.
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| Assim D. 6, f1ca com a seguinte expreSSEo
(0.9) WK I@il W= <ZC1§-*—C-**Z CEé’Cke >
| | +/£§(Ek EEﬁ>9r)<~<C‘,ﬁ.k,¢.cte )() ;W D> .
(ZIfLZ%/(Coo 2)<<(\3-) P{%)(Ch*(} Cf?+€?ﬁci;t‘r9r %’Ch)lp >

Pode-se obter alguns efeitos da lnteragao nos calcu-

=3

2.2
R

los, lineorizando através da aproximacgao de fase aleatdoria

(R.P.A): na determinagao do movimento de uma excitacao de momen
— . . - .

to g% , Mantemos somente o termo associado com o g-ezimo mo-

mento transferido, Assim a expressao acima se reduz:

| W Chg € Jr LT DD N ~ N~
(.D.%VO) _ << Y P > .__( .,E}r,,.._ B> )

+.(Eﬁ»- +q)<<Ckf+§°CblP Ty

+ vgr(nh+gr-nﬁ»){<<9 I(> Jug S~ << (Jgrlp LJ>>}

oan Vg t_-.*('z.‘?f.evﬂ/CEoo%) )

| e 4 - e gt
(h.12) ni>=<CkCR) :_E1+€Xp(@)€5hﬂ :
' Definindo

14

wan _L(ajr”;u):% (N = pgegp )10 -Ep+ Cpee]
finalmente escreve-se:

. o ' ée ”_b | £%$ |
(d.14) : Ei+\/c3rh(<§rb,w)]g(§:u}) "'\/ql_ L(qr,w) g(gr,uf_)



Bl
et,
2. Cilculo de 9((;)@)

A equagao de movimento II. 26, Cap. II, toma a forma:

‘(n .15) m<<%f%)w>>v = <qu qu] ) +<<E(DC%,H] I(qu)w»

0 primeiro termo do segundo membro se anula, por se tratar.de
comutagao de operadores relativos a particulas diferentes. Das

expressoes D.10e D.,13, e usando R.P.A , obtem-se:
N . L | o
g )=y L& / VARG wJ
(D.16) | g«;pw) q u@u) /L 1+ grh(qr,uﬁ)] J@ )

com \/c;i_ dado por D.11

1¢
3. Calculo de 9(?,&5')

Da equagao I1.26, cap.1I, tem-se:

(017 __oJ«@%y»-— <[%, ]>+<<E()q,H]!P ;002

0 primeiro termo do segundo membro se anula. E desenvolvendo
x

EE’%)HU_ obtem-se:

(D.18) | [()gr W] “LJEQ%([D b)

.. e assim D,17 fica:

o R | +
(.19) OJ«P%I();%}LJ»:CJ@}Q?«E)?J—)%‘chf5w>> ,
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Aplica-se novamente a eq. de movimento II.26, para
a fungao de Gfeen, que aparece no segundo membro de D.19, e

ap6s alguma algebra obtem—se para D.19,

. N L ¢
(D.20) (w2 qu-ﬂgq_) 9}‘3,@) + -O—Q% 9@(6-}-‘:@):_-0

onde

(D.21) ..Q.qu"—'— 4V9r CJgr QQQ: )

.
4, Calculo de g}(aJuj)

A equagio de movimento, II-.26, cap.lI,toma a forma:

’ 4t P i ar
(p.22) cJ<<@rp?}uj»:%d(g%,é]_)+<<[@QF,H]_\(’C;;;UJ»

0 primeiro termo do segundo membro se anula. E de D,18 com al-

guma algebra, obtem-se:

.25 (uf%ufgfé Qg)(ﬁ‘fw)+ﬂ§9?§’,w)—j—i Q?;;/\/,j =0,

2 ,
c:om._(')__\,g1 definido em D.21 e Vq em D.11

" Tem-se portanto um sistema de equagoes, formado por

D,k4, D16, D,20 e D.23, cuja solugao serd:
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(D.24) 9%%”,0.}) = -.—5—% M(?':;J) [iuﬂg%v‘i}m(qu)/]);j
| g%’,@) = 915%w = é.-% .Cf;} M({"f,’ur)/ Iir ,
;R A2 0
L 9G= 5 (DT
oo M@’:‘w)= LG)/E 2+ ()]

el et 0Ll

Tem-se assim as formas explicitas das Fungoes de
‘Green, calculadas a partir da equacgao de movimento obtida no

~ capitulo II,

Calculo das partes real e imaginaria das Fun-—

coes de Green, nas quais inclue-se a largura de 1li-

nha do fonon longitudinal optico

ee,
a) Calculo para 9(?)&5)

 Em D,.26, inclue-se r;h , a largura de linha do fo

" non longitudinal optico, e tem~se para D.24

4,(&)
h—v?u gu) o

onde se posaﬁu&%, frequenc1a do fonon TO, e obtem~se a parte

| (_D._zn' 9(?(0_)_ s M(C][ ur) [ 41— Qc_?\/?(\’)(?u)‘/(@ (JJ -

real

.(_1).-28) _Re,g(%luf)mmw——{b[[(&j (,O]_ ( o{(w @o)+(uj’ J ))

(i+\/e,()]+.,[ [ewr,) i Ve 2w coo)]\/f}/lD
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e sua parte imaginaria,

(0.29) -nge(%fw)=m {J\QJ(UL ufu)aﬂ_'wre[(w CJL)

- xf:(tu uJ) LJIbh\/?JJ*H[Uth[\/io[(QJ o)+ ph]}/]D.
(030, ]chr_ [((U uJL +l\/gr(t(}' ujgr) b[\/gr(.d ri;h]
+[°(\/gr(w w3)+(ﬁ[\/gr+ i)co'lph]

J - .
eu[eb(} , 830 respectivamente a parte real e imaginaria da fun

)
sio Ligw).

| b) Cileulo para 9(3@‘) (?ga)>

Inclue se-em D, 24 a largura de linha r%h do fonon,

' e
e tem—se, para Sa

Cwhan G LJ/CJ we-—L Liw
e3h 9?= ?M@ N e L) 2
As partes real e imaginaria obtem-se:

(n.32) Pekj(qudj ng(qw) ﬂqr{o[{(@ ‘UL) |
- +V3(,z(w wl)]+d” [vgrq(u; wo)+u5§ph]}/j1)§

oo Jm g@,w)._-_ I G g - L cig{d T w)

20
VgL, - d (1+\/4J)u5m,}/jpg

- com ﬂ? definido em D, 30



(D

_ .tD

(D.

' P U A
e a331n1§3 fica:

.'.34-} 9(9 W) = -%f ._Q% /\é)/((.d?_ LJC?, ﬂf_ac +LLJ !Tgh)
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: U
c) Calculo para 9(%}(,0‘)

A largura de linha rlﬁ) do fonon @ incluida em D.24

4 -{_Vgrh@; UJ)

e obtem~se as partes real e imaginaria,

 ReGlguw)- & (03[0 ?) g dtar?].

2%

| ‘x(i“l*\(qrcl )+ gpfv\/gpfﬂ(w LJO)}/]D

% Jm 9@; W)= ( E}[/\/g}){\/ L (2= wL) ~wr,
x(vgrol \/C_P.()- W5 Moy (L4 Vcaru() }/]D

2
onde ]Dg_ esta definido em D. 30,
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APENDICE E:

A Fungao de Green eletronica nao perturbada &

Ligio)=Z Nz ) /- B £

onde ntéo =<C+l?-bCE>L‘E¢+€XP(E’;‘ZE{§“})] e a fungao distribui-

cao de particulas, sendo (-..> o valor estatistico medio, no

(E.1)

caso,aplicado ao operador numero de particulas, Tem-se ainda que

Fﬁi(kgrejle E(ﬁn sao as energias de Bloch da banda de condugao.

Presentemente esta-se interessado em desenvolver (E. 1)
para o caso de um gas eletronico nao degenerado ( f >>rr ). A
estas altas temperaturas internas , do sistema eletronico, a

funcao NpB™ torna-se a funcao distribuicao de Boltzmann, i.e'
S S G

(E.2) | D = A @p(-(f@'(ﬁ"))
onde ‘

3/
~ @ 3
(E.3) A= Q"ﬁ/me) n

com ) a concentragao eletronica.

e
Para pequenas transferencias de momento G} , obtem-se

para (E.1),

(E. &) L(gruj J? +1Q,[

(E.5) D{% _ g% (_f{,'%"nﬁ.,)/(uf+‘c§:f{7'€(b”)) )

: ,
(E.6) J%_:TLZ §§nﬁb és(uj+§ T ER)) p

—
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send&f%}_o simbolo do valor principal da fungﬁp.

Apos alguma algebra, obtem-se:

(E.7) D[% - [1- (2pR) 22 1(2)]

a velocidade termica dada

com T - Qj/batqb) , sendo ;L%h
por | 0
(4/2) e Uy = (&)

e a integral I?E)E,

w
T(z) = {odx x expC22x?) )2 [x41)Jox-1) |
o
Desenvolvendo a parte imaginaria~£11;lh6, obtemés:

J_ W—Ap Naycits [«Jk K pr(—ﬁbgf%q/zm;)fd" % é(@mifﬁh +X)
-} 7
na formula acima

com dado (E.3). A presenga da fungao &

"no integrande da integral em ® , leva a determinagaoc de um 1i

mite inferior para o momento para o calculo da integral desta

. - . . . . - # s =
variavel, Este limite inferior el@ ,:Iﬁh?%,&} , 0 gque permitira
mig . :

obter:

(E.8) J T h vitw/g) \E;_’(p) ekp( pew me/Q‘%

Esta formula € conhecida como amortecimento de Landau

das excitagoes eletronicas.

4
Pode-se fazer um tratamento en1[4@%uj) para se 1evar em

conta o tempo de relaxagao ?:P do plasma. A extensao analltlca

del4GQ\J) da para a parte real,

(E.9)

Vg L@w) = - Wp fur?

.com ij , a frequencia de plasma. Nesta formula, substitui-se GJ



: B . o ..ﬁ_ __ ! : B ._” g
porQI@y+t/fg) o que 1eVara as partes real &f e 1maglnar1auf
Lﬁg%ﬂ) ter valores '

'_ (E. 10)

Va o!!?: a—ujrf(ujg—p .!./ZZ)

>

(E.11) '.\/Q}J%:.(cd,f/@) 8?/(i+&j92:i’)

Tem—-se assim o tratamento da Fungao de Green eletroni

ca nao perturbada.
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