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ABSTRACT

The purpese of this thesis is to present some theoretical
insights related to parametric instability multiphoton relaxation
processes and scattering of a charged particle in the presenc of
both a magnetic field and a laser field.

In the parametric instability mechanism the theoretical basis
for the study of the non-linear processes involving impurities in
cubic crystal with NaCl structure, 1s given. In particular, the
possibility to excite fonons with very larg k due to decay of
vibrational localized modes when these localized modes are pumping
with a resonant laser fleld. Is discussed a rough estimate of the
critical power of a laser source necessaryto attain the instability
threshold shwos that the processes are experimentaly feasible.

In the multiphonon relaxation processes, the temperature
dependence of the life-time of phonon created by eletromagnetic
radiation absorption for frequencies greater than the reststrahl
frequency is calculated. In particular we analize the multiphoton
relaxation frequency in the high temperature limit considering the
scattering mechanism which shows that this mechanism is in agreement
with the obtained by other people.

In conclusion, the problem of the scattering of a charge par-
ticle by a potential V(?) under the simultaneous presence of a strong
d.c. magnetic field and an intense laser field is also considered. A
description is given within the Born approximation which uses space
and momentum translations and Green's function formalism. An applica-
tion 1s made to the case of scattering by a Coulomb potential. The full
resonance structure of the excitation amplitude for Landau levels
transition is exhibited and discussed in connection to disclosing the
effects of the external fields on the various possible resonant

transitions,



RESUMO

0 proposito desta tese € investigar alguns aspectos
teoricos relacionados com instabilidade paramétirica, relaxacido por
processcos de multos fonons e Espalhamento de particulas de Landau
na presenga de um campo de laser.

No mecanismo de instabillidade paramétrica apresentamos
as bases tedricas para o estudo de processos nao-lineares esnvolven-
do impurezas em cristails cibicos com estrutura da forma NaCl. Partil
cularmente, analisamos teoricamente a possibillidade de se excltar
fonons da rede com vetor de onda k elevado ao decaimento de modos
de vibragio localizados quandc estes (ltimos sdo bombeados por la-
sers de infravermelho. A estimativa da poténcia critica de uma fon-
te de laser capaz de fornecer o limlar para instabilidade paramétri
ca, mostra que estes processos sao experimentalmente possiveis.

No processo de relaxacgdo por muitos fonons analisamos a
vida medie de um fonon criado por absorgao da radiagac eletromagné-
tica como sendo dependente da temperatura para frequéncias maicres
que 2 maxima frequéncia do cristal. Particularmente investigamos a
frequencia de relaxagao de multos fonons em altas temperaturas con-
siderando o mecanismo de espalhamento neste limite, mostra que este
mecanlismo & comparavel ao obtido por outros autores.,

£ por Ultimeo considerando o espalhamento de uma particg
la carregada por um potencilal V(?] na presenga simultanea de um
campo magnetico forte e um campo intenso de laser. Uma descrigdo €
dada usando a aproximagao de Born, a gqual usa traslacoes de espacgo
e momento e a tecnica da fungao de Green. Uma aplicagao & feita pa-
ra o caso de espalhamento por um pectencial Coculaombiano, A amplitude
de transigao para excitagao de niveils de Landau € analisada mostran

do ressonancia para certas condigces dos campes externos.



CAPITULD I

EXCITAGAD PARAMETRICA DE FONONS VIA MODOS

LOCALIZADDS DE VIBRAGAD



1.1 INTRODUGCAD

Quando uma impureza substitucional ou intersticial e
introduzida em um cristal as frequencias dos modos normais de vibra
¢ao dos atomos do cristal bem como o espetroc dos deslocamentos ato-
micos podem ser profundamente alterados. Os efeitos da impureza so-
bre as vibragoes atomicas podem ser pelo menos de dois tipos dife-
rentes. Por exemplo, se a impureza que substitui o atomo & mais le-
VE OU 58 es5ta acoplada mais fortemente a seus atomos vizinhos do

cristal hospedeiro, aparecem certos modos vibracionails chamados de

modos localizados. Estes tipos de modos s&o caracterizados pelo fa~-
to de que suas frequénclas estao acima da freguéncia méxima do
cristal hospedeiro nao-perturbado e as amplitudes dos deslaocamentcs
dos atomos, guando o cristal esta vibrandoc nesses maodos, decai expo
neciafmente com a distancia {supondo o sitic da impureza como ori-
gem). Mais ainde se o cristal tem um gap no espéctro de frequencias
das vibragoes aclsticas e oticaes, € possivel também o aparecimento
de modos localizados cujas freguencias estao dentro do gap. Outro
tipe de modo vibracicnal € o chamado modo ressonante, cujas ?requéﬂ
cias sstao dentro dos intervalos das frequéncias permitidas dos mo-
dos normais do cristal hospedeiro, as quais estao caracterizados por
uma grande amplitude de vibragao.

0 primeiro estudo teorico dos efeitcs de impurezas so-
bre as propriedades vibracionais em cristais foi feito por
Lifshitz (1543-56). Estes efeitos sac, por exemplao, aparigao de mo-
dos localizados de vibragao, mudanga das propriedades termodinami -
cas do cristal, tal como a energia livre de Helmholtz, e mudangas no

espetro de freguencias, Mentroll and Potts (1855-5B6) e Montroll, Ma

radudin e Welss (19E83), calcularam a energia livyre de interagao



entra duas impurezas, considerando a mudanga da energia vibracio -

nal de uma impureza na presenga cda outra impureza. As primeiras evi
dencias experimentais da existencia de modeos localizados foram obti
das através do espectro de absorgao infravermelha em cristais de
KCl contendoc como impureza H (Schaefer 1960) e por espalhamento in
coerente de neutrons em ligas de Ni~Pd {Mozer, Otnes e Meyers (1862))}.

Na literatura existente sobre impurezas nao encontramos
trabalhos voltados para ¢ estudo de processcs nao-lineares envolven
do medos leocalizados. Sabemas que a interagao de um sistema de gqua-
siparticulas com um campo eletromagnétice pode dar origem a proces-
sos nao-lineares se o nimerc de gquasiparticulas excede um certo
numero critico. Orbach (1966) foi o primeiro a mostrar gue o decai-
mento de fornons coticos de comprimentoc de onda elevado em dois . fo-
nons acusticos com igual e aoposto vetor de anda & um processo para-
métricoc, = que, portanto com o bombeamentc de fonons aticos com ra-
diagao eletromagnetica, e possivel dar origem a £n5tabilidades para
métricas no sistema de fonons acdsticos. A verificagao experimental
da proposta de Orbach foi feita por Colles e Giordmaine (1871) em
Ciamante. O resultedo da experiencia fol a geragao de fonons acdsti
cos feora do equilibrio térmico.

Com o advento de lasers de alta potencia no infra-verme
lho, o interesse pelc estudo das propriedades dinamicas das excita-
coes elementares em cristais foi renovado. Condigbes para existen -
cia de modos locaelizadps tipo s serao estabelecidas.

Na Segao 1.3 estudaremos as amplitudes do modo = na im-
pureza e nos seus vizinhos, como tembém em pontos distantes da impu
reza. Usando a interagado anharmonica obteremos na segao 1.4 o vérti
ce para processcs envolvendo um modo localizado tipo s e dois fo-

nons da rede, Na segéac 1.5 o critério geral de instabilidade para o



processo envolvendc tres bosons sera apresentado seguindo o trata -
mentc por White e Sparks (1963). Ne secao 1.8 proporemps um novo
mecanismo de excitegac parametrica de fonons via modos localizados.
Finalmente na segao 1.7 estimaremos a ordem de grandeza da vida me-
dia dos modos localizadeos e na segao 1.8 discutiremos os principais
resultados e faremos as conclusoes dos resultados obtidos.

Nposso ‘objetivo neste capitulo sera o de estabelecer as
bases tedricaes do estudo de processcs nac-lineares envolvendo modos
localizados em cristais de simetria cikbica., Em particuler nos propo
mos a investigar um novo mecanismo capaz, em principio, de excitar
parametricamente fonons com k muito elevado., 0O mecanismo agqui pro-
posto envolve tramsiqﬁes entre modos localizados e modos da rede,
prcvenientes da interagao anharmornica. 0 métcdo € analogo ao de
Orbach no gual fonons acldsticos sao excitados parametricamente via
modos oOticos de comprimento de cnda elevado, cem pulsos eletrohagné
ticos na regiao de infra-vermelho. No nosso caso, os fonons 6ticos
ou acUsticos sao excitados parametricamente via modos localizados -
bombeados com pulsos eletromagnéticos na regiao infravermelha por
fontes de laser ressonantes com o modo localizado. Este capituleo -
tem como referencia o trabalho desenvolvido por Fitipaldi, Rezendee
Miranda (1973) sobre excitagao parametrica de ondas de spin em iso-
lantes ferromagnhéticos vis modos de magnon lecalizado.

Na Segac 1.2 deste capitulo, ©s modos localizados pre-
sentes em cristais cdbicos simples contendo uma impureza isotopica
serac discutidos atraveés de um método metemdtico usado por Mitiani

g Takeno (71965), Dawber e Elliot (1963).

1.2 MOBCS LUCALTIZADDS EM CRISTALS CUSICOS DIATOMICOS COM UMA IMPU-

REZA

Nesta segao discutiremos os modos localizados em um



cristal cuUbico diatomico contendoc uma impureza substitucional com
interagao entre seus vizinhos mais prdximos. As vibragoes atamicas -
serao tratadas na aproximagao harmonica.

0 método matematicoc aqui empregado & andlogo ao usado
por Dewber e Elliot (18963), e Mitiani e Takeno (1965) nc problema cor
respandente de um atomo de diferente massa em um cristal cldbico. Es-
tes meétcdos dependem do usc da técnica da fungac de Green para ohter

solugoes exatas para o prcblema dinamico de impurezas.

A - FUUALCDLS BASICAS

Consideremos um cristal perfelto com N células primiti -
ves com r atomos por celula primitiva. A posigao de L1-ésima celula -

unitédria é dada pelo vetar

- - -> >
X1 = 2151 + 2262 + 23 3 (1.2-1a)
- =g - - - ~
onde 51'52'63 sao e5 tres reatores primitivos de trenslagac de cris-
tal, ¢ £, ,4_,%, sac tres inteiros os guais podem ser positivos, nega

3

tivos ou zero, aqui serao representados por {. As posigoes dos r étg
mos na célula unitaria saoc dados peloes vetores {?(K]}, K=0,1,240u,
r-1 e escolheremos a origem dentro da célula tal que ;{K=D)=U. A po-
sigac do ¥-ésimo atomo na £-esima célula unitaries sera

-

Ylk) = Y(L) + X(k} (1.2-1b)

0 deslocamento do atomo (2k) de sua posigao de eguilibrio sera deno-
.+ -
tado por U{AK) e seu momento conjugado por E[RK). A energia cinetica

do cristal hospedeiro € da forma



2
Pa{RK] 1 .o
T= ] —— =3 ] nU70x) (1.2-2a)
Lo 2MK Ao

> ->
onde o indice a componente cartesiana de P{fk) e U(QK],MK & a massa
do k-ésimo &tomo. A energia potencial do cristal na aproximagéao har-

monica pode ser escrita na seguinte forma

1
) ¢ @k L'k'IU (L)L, (L'k") (1.2-25)
2 ko af & e
L'c'8

onde ¢GB(RK:E'K'] sao as constantes de forga atomica.

As equagdes de movimento para o cristal perfeito sao da-

das paor
Mmoo (k) = - 2% = - I ¢uB[QK,Q'K']UB(£'K')
koo au,, (2k) 278
: k! (1.2-3)
Supondo uma dependéncia harménica no tempo para Ua[QK) ,
U (fk,t) = U (2xye ™’ (1.2-4)
o a
as eguagoes para a&s amplitudes independentes do tempo podem ser

escritas na forma

P
{ (2,2 7K")-M Vet =
glé:Kl ¢QB K K W GK'KGlQ'éuB}Uﬂtﬂ ') 0

(1.2-53

As constantes de forca atomica ¢u8[ﬂ,l'J tem um ndmero
de propriedades Gteis as quais descreveremos de maneira sumaria. -
(L,2') & simétrica no seu argumento

$up

. ! 1 = 4 ] 1'2_
¢GB(£K,2 k') ¢QBER SO ( Gal



A invariancla da forga sobre um atomo guando 6 cristal so-

fre uma trasladagao da a seguinte condigao

(8xi:l'c'] =0 (1.2-8b)
QZK' ¢QB
A invariancia da energia potencial quando o cristal, como

corpe rigido, sofre uma rotagao infinitesimal da a seguinte condigéao

Z : ¢QB[EK£'K'}XY(R'K']= Z

(JLK;SL'K‘]XB{R K ')
L'k 2k

,¢GY
(1.2-8¢c)

As condigoes expressas pelas eguagoes (1.2-6) sao valides
para gualquer sistema de partfculas cuja energia potencial dependa -
guadraticamente dos deslocamentos das particulas de sua posigao de
equilibrion; isto €, nac dependem de um arranjo periodice das partfcu-
las.

Agora suponhamos gue uma impurszae de massa M' esta locall
zada na origem (0,0,0), e os demais sitios contem Atomos do cristal -
hospedeiro tal gue M(d)} = M, para d par e M(d) = M_ para d impar onde

1 i

d = 21+£2+£ (veja Fig. 1}. Aqui M1 e M2 representam as massas dos

3

2tomes do cristal hospedeiro. As eguagces de movimento independentes

Fig. 1 Modelc de um atomo impuro subs
titucional

® stomo de massa M,

QO atoma de massa M2

® atomp impuro substitucional

dn tempo na aproximacdo harmonica gue descrevem as vibragoes atomi -



cas da rede com interagdo entre seus vizinhos mais proximos, sa0
geralmente escritas na forma
N0, 0 R w0 (R
ML, . W |
SR R at

a i ) 0 I 1 -
1,¢2,23) ﬁ[21+1,27,ﬁg,%, £ ii]kua[Qq,RZ,ﬁaJ da{ﬁq+:,22,2 11

£ -1,% ; - -

SLYCIEL PSR SNTI0E 208 9 {Ua[lq,ﬁz,ESJ Uy (2, 1,22,23]}
L, ; -

*k[ ,1: 2+1123)Q‘1;22;‘Q’3] {UQ[R1'22'23J UG[R']'Q’Z-'-’!'QS]}

+kIR 2 -1 8 .2 2 - _
k{ 1y 1, 33 % 2,23] {ua(z1z2131 ua[£1,22 1,23]}

£ & & L, _
£ R -1, - - _
+k ( 12%ah g 1,21,22,23] {u [21,22,23] U (21,£2,13 1} (1.2-7)

agui os k's sao as constantes de forga atcmice entre atomos vizi -
nhos. Como cada componente doc vetor deslocamentoc & independente e
suficiente estudarmos apenas uma. A equagac (1.2-7) pode ser separa
da formalmente em termos perturbados e néo-perturbados devido a im-
pureza na forma.

Para 21+£2+2 = par

3

2
. ok - _
(i} [qu 2 1 4K2]U(21,£2,23] + K1 {U[21+1,£2,£3]+U(£1 1,&2,23]}

vk, {U[11,22+1.231 + U£11,12-1.231+u{g1,22,23+11+u(21,£2,23—1H
1 1 ] 1 1 ] -
- ) v(a1n],£222,z323)u(1 NN (1.2-8a)
S :



(ii) peara 21+£2+23 = impar

2
Sk -4k UL LR ) _
(M7 -2k =k IUR AR Sk R 1, 2, 80U TR -, 8 R0

+ 2 + - + + -
kz{ U 1,22 1,23]+u(21,22 1,&3] u(£1,22,£3+1] U(E1,22,23 17}

, LR 0 08 R ULRI L ) o
bV RO ST R ORISR (1.2-8b)
iR,

Onde os primeiros membros das equagoes anteriores des -
crevem & equacgao de movimento independente do tempo para um cristal
perfeito, e os parametros K1 e KZ representam respectivamente as
constantes de forga central e nao-central. As forgas nao-centrais ,
sao forgas sobre um atomo produzidas pelec deslocamento de um atomo
vizinho perpendicular a linha que une-os. 0 segundo membro de
(1.2-8) representa a perturbagao em (1.2-5) produzida pela impureza,

as Vé caracterizam o efeito da massa intrcocduzida no cristal puro.

Fazendo-se a mudanga de variavel

n

2 ]1/2 par

v, 2,000 = M w2k, -4k, UL %, %) pera X

2 1/2
v@w22%1=[ﬂfj-%1*MJ U&WQZ%] para ¢ = impar

(1.2-9)
as equagoss (1.2-8a) e (1.2-8b) sado reduzidas a uma Unica equagao

2
(MA07-2k, =k IV (R, 8o, 80 K IV 0, * 1 g )ty = Tag o000y

* kg {v[21,£2+1.13)+v(g1,g2-1,23]+v[gq.22.23+1]+v[21,22,23-13} =



' ' ] ’ ' ' 1910t -
g.g.i,r“&121‘Q222'9‘323M11R1'2222"?‘323]”[219“213] (1.2-10)
17273
v 2 L
ocnde M*w~ e definido por
w2 o A 2 _ax 2 /2 )
M -2k, Ak HM# 2%, 42H%w 2 K,-4k,) (1.2-11)
¥
e
,
para & =par e & '=impar ou
( ) < 1 para L=impar e £ '=par.
r{g, 2',2 20,0 0!) =
1 v
33 A  para L=per e & '=par
1/ para Y=impar e £ '=impar
N\
(1.2-12}
Agui A& & definida por
2 P 172
- ok - - _ _
b= [am -2k 4k, )/ (M 052k 4k, )] (1.2-13)

Note gue, c primeiro membro da equagao {1.2-10) descreve as vibra -

¢oes atomicas de um cristal puro monoatomico com massa M¥

B - EQUACOES SECULARES

Fara determinarmos as energias dos modos localizados -
bem como a existencia dos mesmos, faremos usoda teécnica da Funcéo -
de Green definida por Maradudin (1868} como

> > -+ -+
* ! ig. -R 1.2-14
5 y ea[qu]eB[qmc ) ig.(R ) ( )

(e, ey = y o 2 8
2

G
B
1/2 = 2
N(MecMe? 2 / qc wo{ql - W



- -+ - -
Nesta expresgao wofq] e a frequencia do modo normal do
-
cristal perfeito descrita pelo vetor de onde g e o inrdice de ramo
-+ - - - -
de fonon O, e £€(gok) e o vetor unitario de polarizagao. A somato -
ria e feita scbre a primeire zona de Brillouin no espago do vetor
- -+ -+ .
g e RR[ Ri) e o vetor gue conecta a origem do sistema de coordena-
dor ao ponto 2£(2'). Note gue a fungao de Green assim definida de -
- > -

pende dos pontos L e L' atraves da diferenga RQ— ﬁi. As gperagoes
de simetria do grupoc Dh sac 48 rotagoes proprias e imprdprias as
quais deixam o cubo invariante. Usando tais operacgces Maradudin -

(1969) demonstrou gue a fungao de Green (1.2-14) para um cristal -

cUbicog pode ser escrita na seguinte forma

- *
- £ f{gokk, {qok'] ,» = =,
6L (8K TKw 2 = oab P % etqr (R Ry
o B
1/2 2 2
N{MKMK '] qUub[q)— t
(1.2-15)

Usando o fato de que as constantes de forga atomica -

¢QB(RK;R'K'] dependem unicamente da diferenga entre os pontos £ e
-

' para um cristal perfeitoc e que as frequencias wU[qJ sdo determi

nadas pela equagaoc secular

P
g .4 1Q.
¢aéh,'<,'< le R ' . R
Z N 75 € (g,o, ") = w (g) e (g.,o.k) (1.2-163
kK'B h (MM ) B o o

€ facil verificarmos gue a fungac de Green, para um cristal mono-
atomico, € sclugao da equagdo (1.2-5)

"Nmz G
o

B(ﬁ.l',w2)+ Z¢aY(RmJG (m,ﬁ;wz] =4 & ' (1.2-17)

iy YB af 1R

Isto &, a fungao de Green & a inversa da equagao dinamica para um

cristal perfeito.



Em termos da fungao de Green

>
igq.k
5[21,22.23,w21 =%Z = : (1.2-18)
> 2 2
g M*w " {g)-M*yw

para um cristal clibico simples monoatomico de massa M  com ramos -

aclsticos degenerados, a equagao (1.2-10), usando (1.2.17), e redu-

zida a
2 2 I3 = E—R'E—R'E-E'wzr g 190 po» .
VIR AR L) ] Gl 1A, R T R 2 X
’ ’ L]
LAAs
L
g " ] ” g " g ng ow -
X V(Rqﬁq, QZ'RZ'RBQBJV[RQQZRBI (1.2-19)
onde
2
M (gl = 2K1+4k2-?K1cos q13-2k2 cos qza-Zkzcos 43 (1.2.20)

determina as freguéncias do cristel nao-perturbadec pele impureza, a
& o parametro da rede e N o numero de sitios da rede. A equagac -
(1.2-18) & valida para todos cs sitios da rede. Fazendo-se (ﬁ1.22.23]
sucessivamente igual aos valores de (2;,25,25], cbtemos um conjunto
de equagoes homogeéneas para os sitios diretamente perturbados pela
impureza. Assim para uma impureza substitucional de massa Ma locali
zada na origem (0,0,0) com interagac entre seus vizinhcos mais pro-
ximos, k% e Ké as constantes de forga central e nac-central respec-
tivamente, a equagao gque descreve as vibragoes da impureza poce ser

escrita na forma



M%wzu(D.O,D) - (2K;+4K2)UC0,0,8) -k {UC1,0,0)+0(-1,0,00}

- K, {uto,1,0)+(0,-1,0)+U(0Q,0,4)+0(0,0,-1)1} (1.2-21)

ou em analogia com (41.2-8a)
(M1w2—2K1—4K2]U[D,U,O]+k1{U[1,D,D]+U(—ﬁ.U,U]} +
+ K, {uto,1,0)+U(0,-1,0)+U(0,0,1)+U(0,0,-11}

2
= [ w -
{2U1K1+4U2K2+ M1 Ju(o,0,0)

- WK, {ut1,0,0)+Ut-1,0,011-un

) KZ{U(D,1,D]+U(O,—1,D] +

2

« UlD,0,1)+U(D,0,-111} (1.2-22)
onde M. UZ g € sac parametrcs adimenslonais que caracterizam a
efeito da masse introduzidas pele impureza, definidos por
K < M
uq - ,_,_ll_ _1 , uz = }_<._2. -1 ,E = ‘] - —l (1.2‘23)
K 2 1

usando o mesmo procedimento para os atomaos mais proximes da impure-

za, obtemos

{Mzmz—D}U(i1,D,D} = u,K,{UC£1,0,0)-Ut0,0,0) (1.2-24)
{Mzwsz}U[G,ii,ﬂ} = szz{u(G.iﬂ,D]—U{U,U.D]} (1.2-25)
{szz-m}u[o,u,¢1] = szz{U(D,D,t1]—U{D.U,0]} (1.2-26)



onde B representa o operador de segunde membro de equacao (1.2-7) -
para um cristal perfelto. Para os demais sitios da rede aobtemos a
equacgao (1.2-8a) ou {1.2-8b) fazendo-se os V's igual com zero, Com--
parandec as eqguagoes (1.2-22), (1.2-24), (1.2-25) e (1.2-28) com as

equagoes (1.2-Ba) e (1.2.8h), obtemos:

v(it1,+1,0,0,0,0) = -V[G,i1,U,D,D,U)=V[i”’I,D,D,D,U,U]:qu,’

V(0,0,%1,%1,6,0)=v(0,02,0,0,%1,£1)=-VvI(0,0,0,%1,0,0)
=-v(0,0,%4,0,0,0)=-¥(0,0,0,0,0,%1}

= - i = 1.2_
vio,0,0,0,%1,0) U2K2 ( 27)

usando a Eg. (1.2-27) & facil verificar gue a Eg. (1.2-19) pode ser

escrita na seguinte forma [(Mitianl e Takeno (189B5))

2 2
= L
vl L2000 |A[2U1+4UZK2+€MF 1602, 8,0, 0%

z 2 2
- - L, - {oee ,2_-1,2 w
u']K,I{G[R1 1,22,2 W )+G[11+1. 500 7} u2K2 G( 1% )

3 2

2
+G(£1,22+1,13,w ]+G(R1.l

2 P
L I R e AT 1} vio,0,0)

) ,wzy}v(1,o,ol

-1 2
-1, , ’ -gre ,%
+p1K1{A G(21 L_,2 w7 )-GL PR Rl

2 3

-1 2 y;
+U1K1{A g[£1+1,£2,23,w )-5(21,12,13,w yivi-1,0,0)

4 ,w2ytvio,1,0)

-1
¥ - ’ ’Q‘
+U2K2{A 6[21 22 1 5



+u2K2{A“1Gt2 .2 +1,23.w2]~[3[21,£

7
AR L y}vio,-1,0

2

-1 _ 2 2
+u2K2{A 5(21,112,!&3 1,w 1—s[ﬁ1,ﬁz,i3,w 1hvieo,o, 1)

-1 Z 2
K _{A L LA LR +1,wTy-g(d LR, w1} - -
o 2{ GUE L2 .0 J-6(& L2 0 L w ) v(0,0,-1) (1.2-28)
Para obtermos a solugao do sistema de equagoes (1.2-28)
podemos proceder da segulnte maneira. Escrever o sistema (1.2-28) na
forma matricial e pela Imposigao de nao-existéncia de solugac tri-

vial, as frequencias dos estados impuros sac determinadas pelos ze-

raos dc segulnte determinante

2
det{S, "8, "8, " - [ GL,R1.2,2).0,00w7) x
171 7272 7373 Qrgrer
17273
r[9,115&222,,@3231\/[21,21,22,22,23.23” = det|1-Grv|=0 (1.2-293)

A equagao determinantal (1.2-29) pode ser diagonalizada em blocos ,
ysando transformagoes unitdrias ohtidas a partir das representagoes
irredutiveis do grupo caracteristico da estrutura cibica em guestao.
Por exemplo, no caso de uma estrutura cidblca simples & transforma -
¢ao unitdria € cbtida de acordo com as representagdes irredutiveis

do grupo cubico pontual Dh (Wolfram e Callaway [(18B63)). Desta forma

{de maneira geral) a equagao (1.2-28} pode ser escrita como

g
det| 1-6T'v] =T D H(w) = 0 (1.2-30)
u
U
onde 4 designa as representagoes irredutivels do grupo pontual e
g, © grau de degenerescencia de representacgaoc H. Os zeros de cada

fator Du(w] determinam as frequencias dos mcdos localizados com si-

metria U. Em geral, cenvenciona-se designar U pelos s{mbolos de mo-



mentum angular s,p,d,f. Esta forma de fatorizagao do determinante foi
previamente discutida por Koster e Slater (1954) considerando esta-
dos eletrconicos localizados associados com impurezas. O problema de
determinar as combinagces lineares dos v's os quals fatorizam o de-
terminante seculer € analogo ao problema de construir combinacoes -
lirneares de ondas planas simetrizadas em um calculo de banda de
energia. No nossc problema o modo s € totalmente simétrico enguanto
que os modos p, d e ¥ representam modos antisimetricos.

Portanto a maneira de resolver o sistema (1.2-28) e fa-
zendo uso direto das propriedades de simetria dos modes de vibragao
da rede, asscciades aos modos do tipo s, p e d. [para facilitar os

calculos suponhamos gue K1=K2]

(i) Solugdes do tipo s
Para obtermos as solugoes tipo s, caracterizadas por te

rem

vi1,0,0)=v(-1,0,0)=v(0,1,0)=v(0,-1,0)¥=v(30,0,1}=v(0,0,-1)

(1.2-31]

usaremcs a Eg. (1.2-28) 2 o fato de gue a fungao de Green & a inver

sa da equagao dinamica

[nw?-2x -k ) (mw?o2x, -4k 0] V2 gr, 2,0 u?)
618 -1,2,,2 0700600 +1,8,,0 0]
+K2{G{£1,22-1,23)+G[21,22+1,£3] .
5[21,12,23-1}+G(z1,22,23+1)}=62 oéﬂodﬁo (1.2-32)



Com isto, as fregquencias dos modos do tlpo s, sao obti-

das atraves das solugOes da seguinte equagéo secular

0 tw) =1, - +t—:]M1w2AG[D,D,D,m2)+u1(1—€1M1w28(1,0.03=0 (1.2-33)

1

(ii) Solugoes do tipo p

Existem treés solugdes tipo p caracterizados por (Take-

no (1963))
v(1,0,0)=-v(-1,0,0);v{0,0,0)=v(0,1,0)=v(q-1,0)=v(0,0,1)=v(0,0,1)=0
v(0,1,0)=-v(0,-1,0);v(0,0,0)=v{14,0,0)=v(~-1,0,0)=v(0,0,1)=v(0,0,-1)=0
v(0,0,1)=-v(0,90,-1);v(0,0,0)=v(1,0,0)=v(-1,0,0)}=v(0,1,0}=v(0,-1,0)=0

(1.2-34}

Estes tres modos do tipo p sadc degenerados, com fregquencia determi-

nada pela seguinte equagaao secular

MKy 2 2
D {w) = {G6(0,0,0,w°)-6(2,0,0,w")} -1 =0 (1.2-35)
P A
{11i) Sclugac do tipe d
As solugCes do tipo d sao caracterizadas por
v(0,1,0} = wv(D,-1,08) = -v{0,0,1) = -v(G,0,-1}
(1.2-36)

n

v(0,0,0) v{1,0,0) = v(-1,0,40) =0



cujas frequéncias sao determinadas pela segulnte equacdo secular

H Ky 2 2 2
D lw) = —3 {5(0,0,0,0°)+G(2,0,0,0°)-2G6(1,1,0,0°}}-1=0 (1.2-37)

Ao obtermos estas eguagdes usamos o fato de gue, em

redes cubicas, a fungdo de Green & independente da diregdo do wve-
tor [21,12,23]. Note gque as frequancias dos modos do tipo p e d -
nao dependem do parametro de massa €. Istc ocorre, porgque nestaes -
tipos de mcdos a Impureza nac participe do movimentc harmﬁnico.Exii
te um comportamento interessante do modo tipo s gquando M% * 0. Nes

te caso a Egq. (1.2-33) torna-se

M,wAB(0,0,0,0°) = 1 M, £ -1} (1.2-38)

Esta equagao também e derivada da £q. (1.2-28) fazendo-se U1=H2=D.
Iste ccorre, porgue se a massa do atomo impuro &€ infinitamente le-

ve a frequeéncia do modo tipec s & invariante com relacac as mudan -

¢as das constantes de forga atomica.

C - ENERGIAS DE EXCITAGAD DOS MODOS LOCALIZADOS

As solugdes das equagdes seculares {1.2-33), (1.2-35)
e (1.2-37) fornecem éomo sclugoes, freguencias localizadas apare-
cendo acima da banda ctica ou dentro do gap proibido entre as ban
das otica e acidstica. Aqui as bandas oticas e aclisticas serao ca-

racterizadas pelas seguintes relagoOes

2 -1 -1
. . 1.7-38

w (2K, +4K ) (M "m0 ) ( al

we = (2K, +d4K,L) /M., WP =(2K.+4K_)/M para M, > M

ap 1 2 2' ac 1 2 1 1 2

(1.2-39b)



2 2 _ S
mop (2K, +4K_ ) /M wacn[2K1+4K2]/M2 para M2 M

17 T2t s 1

onde w_ & ® saoc respectivamente as
m

op

banda otica e w
ac

{1.2-39¢c)

frequencias maxima e minima da

representa a maxima freguéncla da banda acistica,

(1.2-40)

Em termos de wop e wac a Eg. (1.2-13) pode ser escrita na forma:
2 2
al - para w > w
>
g€ para M, M,
A =
<
1/ & para M1 M2
onde

e
2
bl - para w >t > oW
o} ac
3 >
i&  para M, M,
s =<
' <
174§ para M, Mz
\
onde

{1.2-41)

{(1.2-42)

(1.2-43)



substituindo na Eg. (1.2-18) a soma sobre E por uma integral fazen--

do-se o limite N * ®, Takenoc (1963) calculou a funcao de Green pa-

ra w2> !.U2
m
1/2
(2,+40,+0) 2 2
A 172 3 W wo .
R W20 850 )= (-1) /2K I{[1+2n3[(w2 1)(w2 15] 3240850
op * (1.2-44)
onde
o0
-zt
Ilz:%,,0,,%5) = e 121(t)122[t1123[t) dt (1.2-45)
o}

agui T1=K2/K1 e os I's representam fungades de Bessel de argumenta -

imaginario. Para o caso onde wip > wl s w2 a fungac de Green pode
ac

ser escrita como

1/2
(L +2_+2 _-1) 2 2
2.4 V23 W wo .
Gl 0w )= {4 72k, J{(1+2n) [(1 3 )(;2 1i] 0,800
°p  o¢ (1.2-48)
onde
-zt
J(z:21,22,23] = a J£1[t}322(tJJ23[t] dt (1.2-47)
o]

e Jv[t] representa a fungao Bessel.

As dntegrais (1.2-45) foram calculadas por Takeno, Ka-
shlwamura e Teramoctoc (18€82); Maradudin, Montrall, Welss, Herman e
Milnes (1960) e as integrais (1.2-47) foram tabeladas por Mitani e
Takeno (1965) para c caso N=1. Assim, uma vez ocbtido estes valores
numéricos, as equagOes transcendentals {1.2-33), (1.2-35) e (1.2-37)
podem ser resolvidas.

Antes de resolver as squacoes transcendentals € interes



sante no caso de uma impureza substitucional obter valores criticos

de € e u1 para o qual modos localizados aparecem guande w2=wi, mzp e
C
Z
w .
ac
Primeirc analisaremos o caso dos moedes locealizados que
2 Z 2 Z .
aparecem no gap quando w - W, BWw 7 mgp. As equagoes (1.2-42) e
(1.2-43) tornam-s=z
Iim £' = o . lim £' =0 (1.2-48Ba)
2. 2 2 2
an W “rw
ac op
1 [ 4
limz-—,- = 0 ’ Idm 1/ = @ {(1.2-48b)
2.2 2. 2
W W W W
ac op

Usando o fato de gque a funcao de Bessel J(D,21,22,23) e
finita, das equagoes (1,2-33), (1,2-35) e (1.2-37), obtemos oz se-

guintes resultedos.

i) para os modos tipo p e d

.
0 para M1 > M2 {1.2-4982)
lim p1 = <
m2+w2
op © para MZ > M1 f1.2-49b)
_co > (1.2-50al
para M1 MZ
limu-_—;§
2 2 |
u +wac 0 para M2 > M1 {(1.2-50b]
L

ii) para modos tipo s



1+p+P/u1 para M1 > M2 (1.2-51a)
lime = <
Z*MZ
op o —U1 para MZ > M1 {1.2-51b)
\
- > -
u1 para M1 MZ {1.2-52a)
lime = d
w2+w2
ac 1+p+p/u1 para NZ > M1 (1,2-52b)

onde p=M2/M1. As equagoes acima foram obtidas usando-se a relagao

M1/2K1=3/w§c ou B/wip dependends se M, > M_ ou M_ > M,. Da defini -

1 2 2 1
;oes de € e u1, satisfazendo respectivamente a desigualdacde £ < 1
e U1 > -1, vemos gque as frequencias dos modocs tipo p e d entre 0

fundo da banda ctica e o topo da banda acldstica sac obtidas depen -

dendo de se N1 > M2 e U1 < 0 ou M2 > M1 e U1 2 0. Note que para o
modo tipo s as equagoes (1.2-5%1a) e (1.2-51b) séo validas se U1 sa-
tisfaz a desigualdade -1 < U1 < 0. 0s valores criticos de € e 1—‘,i pa
ra w2 = wi sao calculados a partir dos seguintes valores da fungac

de Green: 1(3,0,0,0)=0.505%, I(3;1,0,0)=0.1724, 1I{(3,1,1,0)=0,1104 ;
I1(3,2,0,0) = 0.0858, Neste caso os modos localizados sao andlogos -
aos modos locealizados obtidos em uma rede monoatomica. Os valores -
criticos cbtidos acima sao (teis para os graficos das freguencia -
dos modos locelizados como fungao de € e Uq.

Nas figuras {(1.2-2s} e (1.2-2b) sac ilustrados o compor
tamento da fregueéncia do modo tipo s como fungao de € tomando U1 co
mo parametro. Os resultados agqui obtidos podem ser considerados uma
generalizagao dos resultados de Mazur, Montroll and Pots (1958) pa-

ra o calculo das freguencias dos modos localizados de vida a uma im

pureza isotcpica em uma cadeia linear diatomica.
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Fig.{(1.2-3a}-Frequencias do mecdo Fig. {1.2-2b) - Frequéncias da
tipe 5 como fungao de € para modo tipc s para M2 > M1.
M1 > M2. As curvas a,b,c,d,e,f cor

respondem respectivamente aos va-

lores al u1=-.8, b -u1=-0.5, -
c) *uq=0, d]u1=D.5, e) -u1=1, -
f) -u1=2.

Existe um interessante comportamento da freguencis que

aparece dentro do gap no caso quande M > M todas as frequencias

1 2!

convergem para o mesmo valor W* quande £€=1 e para -1 < U1 < 0 acima

desta freguéncia os modos que aparecem abasixo do fundo da banda oti

ca sao independentes de €. Estd demonstradec que a freguéncia w* é
uma solugaoc de Eg. (1.2-38). Ccm valor numerico wz/mgp 0,93, Ta-

keno (1963) considerou o modo com autofrequéncia w* come um mode su
perficial de uma superficie constituida por seis atomos os quals sao

os vizinhos mais proximos da impureza.

F interessante notar gue do ponto de vista tedrico, des



de gue cs parametros da impureza (K% e M%) nao sejam muito diferen
tes ans do cristal hospedeiro & possfivel obtermos modos localiza -
des préoximes do topé da banda de medos oticos e modos de gap. Para
g caso de modos localizados, tais modos devem apresentar uma vida
media finitea uma vez gque suas energias estao proximas ao do cristal
hespedeirao, facilitando assim o decaimento. Por cutro lado, espera
mos gque o processo de decaimento de um modeo localizado em mocdos

(perturbado) da rede, conserve apenas a energia,

1.3 AMPLITUDE DE FPROBABILIDADE ASSOCIADA A MODGCS LOCALIZADOS TIPQO s

E bem conhecido gque o Hamiltoniano gque descreve as vi-
bragoes atomicos de um cristal (perfeito) clibico simples da forms

Nall, na aproximagaoc harmaonica pode ser escriftoc na forma

N

E P (k) 1 z
Ha —_— = U (Bklo
Lok MK 2 Lok o o
L'Bk!

MR

(s’ JU, (L") 1.3-1)
8 8 [
onde¢aB[RK;2’K'] etc. foram definidas na segao 1.2 o hamiltoniano
{1.3-1) assim escrito pode ser dlagonalizado pela seguinte trans -

formagao canonica

A
VZ A k)
= — .3"2
X {wk}

. 1/2 172 .
P b= -1 = M AT J{b.- b ) (1.3-2b)

CRE 2 K § “A a FET P A
onde ns operadores b; e bA sao respectivamente os operadores de

- ~ ->
criagao e destruigao de fonon no modo A=(g,¢} e satisfazem as se-

guintes relagoes de comutagao de bosons

byby o= 6, |bkbA,[ = |b;b;,| = 0 (1.3-3)



o Aoy
O coeficiente AG(RK] representa a emplitude de probabi
lidade de destruir ou criar um fonon A, e satisfazem as seguintes

relagoes de ortecgonalidade e completeza.

& 8 §
A A ' '
[ ax"(2e) agaee) 0B 2% kk (1.3-4a)
A M
K
T om oA (2 A*A'(RK] =8 (1.3-4b)
LR Ka o A
. LA ¢ - A . .
agui Ay (<) =A (%K) denota o complexo cenjugado, Para um cris -

A .
tal perfeito Au(RK] & definido ccmo

> iE ﬁ
A;Q’OJ[QK] -1 EQ(EUK]B % {(1.3-5)

[NMKJ1/2

Nosso principal objetivc nesta ssgao sera obtermos uma
expressao assintdotica para a amplitude de probabilidade AQ[RK) as
sociada a um mcdo localizado. Desta forma, podemos determinar a
perturbagao do modo localizado em atomcs distantes da impureza 0
fgue seréa de nosso interesse ao tratarmocs os termos anharmonicaos.

No que segue nos limitaremocs ao estudos dos modos
localizados do tipo s. 0O modo localizado dc tipo s @ o uUnico modo
associade ac movimentoc da impureza (v (0)#0). Caracterizado por
apresentar grande amplitude, localizade principalmente sobre a im-
pureza. Por esta razao, este tipo de modo pode ser diretamente ex-

citado por um campo de radiagao externc.

A - AMPLITUDES DO MODO s NA IMPUREZA E NOS SEUS VIZINHODS

-
Para um cristal perfeitc os modes normails Q(q,0) defi-

nidos por
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glg.,0) = (b,+b ) (1.3-6)

E;
sac relacicnados aos deslocamentos UG[QK] por uma transformagdo ca-
nonica dado pela Fg. (1.3-2). OUs indices k={a,U] deixam de ser apro
priadecs guando uma impuréza substitucional & introduzida num cris -
tal perfeito devido ac fato de gue a simetria translacional & des -
truida. Para nosso problema de um mode locelizado tipo s usaremos a
notagao A=s.

Na segao anterior estudamos de uma maneira geral, gue
as equagoes dinamicas para uma rede cUbica diatomica podem ser redu
zidas a uma (Gnica equacan de movimento dada pela Eg. (1.2-10), onde
o primeiro membro representa as vibragoes atamicés de um cristal cu
tico simples monoatomico de massa M* e a solugdo da Eq. (1.2-10) em

termos da fungao de Green & dada por

vizd = § 0 B0e,a,edITe R Ivie L2 vign) (1.3-7)
Ql'zll
Para uma impureza substitucicnal os deslocamentos B 0S5
modos normails sao relacionados pela transformagasc canonica (Oawber

g Ellioctt (1863))

vig) = 3 A ges) (1.3-8)
g

semelhantemente ao caso de uma rede perfeita. Substituindo a Eq. -
(4.3-8) em a Eg. (1.3-7) encontramos que a amplitude de probabilids

de A[S](RJ no panto R? associada ao modo s & dada pela segulnte equa

gao

{s])

A (2) (s)

§ 608,287,002, 2"IVIL, 2" At S (am)
2 |,2!l

{s)

J 608,20 ,wlin(er L2 1At S (g (1.3-9a)

20‘21:



com
CORr L") = TOLr , 27iv(gr, L") (2#40) (1.3-90)
Considerando uma Impureza substitucional isotdépica M% -
junto com K1=K2 e usando a simetria do modo s e a Eg. (1.2-27) pode
mos escrever (1.3-3) na forma
A5y - eamw?se,0,0%) Al (o) (1.3-10)

Agora, usandc a condigao de normalizagaao (1.3-4b) para

o cristal impuro

} ”'[A;S][13]2 -1 E'MﬂA;S](Ollz = 1 (1.3-11)
Lo o

cnde
e* = EAN1/H'

podemos obter v guadrado da amplitude de um modo localizado

[ms > mi] do tipo s na posicgao da impureza como sendo

-1
[A[S][OJIZ S [eszazm4 y 1G{£,D,w§112 - e‘]
3me ° 1
(1.3-12)
Considerando a definigao da fungao de Sreen {1.2-18) e as Egs.

(1.2-11) & (1,2-20) com K1=K2, podemcs escrever a somatoria gue apa

rece em (1,3-12) na forma



y [G[a.o.mzljz = ——1-75 (e, + € )72 (1.3-13}
2 36 K3N >

onde e_ & Eq sao definides por

r w2 w2 1/2
=|(5 - (5 - 1.3-14a)
€s ; 2 ﬁ 2 ﬁ (1. 8
W w
L oc op
1 > >
= _ £{1.3-14b1}
Eq 5 g cos q.R’(S _

agui y representa a scma sobre gs primeiroes vizinhos.
§
A soma (1.3-13) pode ser calculada com bca aproximagao,

na regiao e, > 1 (regiac dos modes localizados wi > mm] atraves de
uma expansac em Eq/ss (Ishii, Kanamori e Nakumara (1865)). Desenvol

vendo EES+€q] em serie de potencias de Eq/ss e retendo os termaos

até segunda ordem, obtemos

1 2

) [G(z.o,mzljz * ——— {e + 3(F(2)-1)} (1.3-15)

L s 2 4 5

'3 36 Kle

17s
onde a funcgao F(2), definida por
Fin) = N1 § (1-¢ 3" (1.3-16)

£ q
q

fol calculada por Tahir-Kheli e Ter Haar (1982) como sendo

F(2) = 142 (1.3-171}

Agui 7 representa o ndimerc de vizinhos. De maneira andloga podemos
obter o guadrado da amplitude do modc s associado 2os primeiros vi-

zinhos



-1
[A[S](6]]2=%s2Am1wiG(6,D,m§3[E2M'M1Awi§[6[£,0,m§l]2-€]

(1.3-18)

8 - AMPLITUDE DO MODO s EM PONTOS DISTANTES DA IMPUREZA

Mais adiante, ao tratarmos os termos da interagéo anhaE
monica, estaremos interessados na perturbagdc do mcdo s em atomas -
distantes da impureza. Nesta sub-segao, obteremos uma forma lassin"
tctica de A[S][E], a qual 8 uma boa aproximagac para tratar termocs
anharmonicos.

A amplitude do modc s em pontos gquaisquer do cristal -

nac-situados na impureza, & dado por (Eqg. (1.3-10))

A = eamw? A oise,0002) @ 4 0) (1.3-19)
para obtermos A{S){EJ em pontos distantes da impureza, usaremos uma

expressado assintotica para a fungac de Green G[R,O,w:], a gqual foi
obtida por Callawey (1964) aplicande o metodo de fase estacionaria .
Agui descreveremos de maneira sumaria sua cbtengao,para rede cibica
simples.

0 procedimento de Callaway consistia primeiro em trans -
formar de maneires usual a soma em integral a fungéc de Green dada

pela £g. (1.2-18)

.
, v Biq.[ﬁm-ﬁn] d3+ X
Gim,n,wl) = —S— = e+ O
(27) 2
il J Moo’ ta) mews-1e

{1.3-20)



onde V_ € o volume da célula unitdria e a integragdo € estendida a
primeira zona de Brillouin, e em seguida integrer a Eg. (1.3-20) -
fazendo uso do método de fase estacionaria, o gue nos leva para a

. = R, - 2z
seguinte expansao assintotica para a fungao de Green Gim,n, 5]

2 1q_l|R_-R
2 3 (g al . qol m nI . n
Glm,n,w”) = —a (A + ) ; IR l > lR l
) m n
2u(BK,) 10 IR -R_|
m n
(1.3-21)
once g € determinado pela condigao
w = wig ] (1.3-22)
8 0
A Fg. (1.3-21) & valida para gualguer tipo de modo de impureza em

- , 2 -
uma rede cubica simples., Para modos localizados (ms>w1+w2} a, 2 com

plexo.

Considerando modos leocalizadeocs tipo s e usando a defini

cao de € {(Eg. (1.3-143}) temos para G(m,D,wi]

fKé]z o sRm (1 |
.3.23
10 ) R ! Rm >0

2
G(m,U.mS]

Hl
3
|
-
N
1

onde usamcs o fato de ser Q, complexo para modos localizados, escre

vendo

q = iK [1!3-24)



< €& determinado pela seguinte equagdo transcendental
2 = . > -
E(lKS] € ; € 1 (1.3-25)
uma solugdo analitica de
M*wz[q] = 2x,(3-cos g a-cosg _a-cosqg_a) (1.3-26)
1 X y z
pode ser obtida através de uma expansaao em ak_ limitando parem a

modos locelizedos proximas do topo da banda dtica com esta condi -

gac podemos usar como solugao de (1.3-26)
-1
K = a VB{ES‘Q) (1.3-27)

Finalmente a fungaoc de onda associada a um modo locali

zado tipo s pode ser escrita na forma {(usando (1.3-15), (1.3-23) e

(1.3-27))
- R
(s) aEA”1“2 e B (g
A (m) = uie J A fol,R > 0
5 R

4'ka1 m

(1.3-28)
8-3¢e

onde ule ) = ——g—i . {1.3-29)
1.4 VYERTICE PARA PROCESSOS ENVOLYVENDD UM MCDO LDCALIZADC E DOIS

FONONS DA REDE

Nossc objetivo nesta segao € obtermos o véertice para -

processos envolvendo um modo localizado tipo s e dois modos de fo-



non da rede usandeo para isto & interagéo anharmdénica. Nos limitare-
mos a termos envolvendo trés modaos, porque, sendc este o processo -
nao-linear de ordem mais baixa, obteremos para excitegao perametrl-
ca de fonons via modes localizedos [(gue veremos mais adiante) limia
res de potencia mais baixos.

A interagaa anharmonice num cristal (cibicc simples de
*)

massa M contendo uma impureza isotopica pcocde ser escrito na se -

guinte forma

-+ -+ > -+
vIZIvI27Iv{L") (R, ,2™) (1.4-1)
2'£|'2u

Wo-
I 3%
g - . - - ~
onde v(%) & o deslocamento do 2-ésimo atomo de sua posigao de equi-
1ibrioc e 3[2,2',2"] € um tensor de ordem trés gue caracteriza o aco
plamenta anharmonico. Em termos dos operadores bs e b;, usando pa-
. -
ra isto as equagoes [(1.3-8) e (1.3-8) podemos escrever v(&) na se-

guinte forma

>{ag)

R AL g > ()
viL) = h”2(2 —— (b sbteqy + ] AL [ba+bia))
q m‘1/2 4 o w1/2
q a

(1.4-2)

onde o somatdrio em g refere-se aos modos nao-perturbados de faonon
da banda de energia do cristal hospedeiro, enquanto gue o somatoric
em o refere-se aos modos da impureza., Usando-se (1.4-2) em (1.4-1)
e selecionando apenas os termos gue representam o decaimento de um

modo de impureza em dois modos da rede, obtemos



3/2 - (qg) >(g']
h ' "
oo ] OR@l g A TR TIA L) g ey,
I Z . 1772
IR} (ww o ,)
a g q
aqg,q’
(o b b L+
o bbb *eec.) (1.4-3)
(o)

Substituindo-se A (2) poer (1.3-28) & aproximando bos K(q](ﬂl per-

turbados por (1.3-5) (o qual & uma boa aproximagéo para pcntos dis

tantes da impurezal). {(1.4-3) pode ser escrita na forma

3 >
'
He =m0 1 F(3,50) alel gy otlarary.Re
2,a,g9,q9’
(b b’ b, + b b b )
«lgPog ~a® qPq (1.4-4)
onde
1.8 1g.R
3/2 q- h 1q. b -+ > > >
h 'y
Flg.g') = o2 2 elolelglelq): @ (1.4-5)
2M* K, h' oo o 3172
@ qq'
(1.4-5)

-

Agqui € ®) representa um vetor de polarizacgédo assoclado e impureza
_> -

e ® o tensor de forga anharmonica (constante).Considerando intera-

gao so entre primeireos vizinhos e transformande a soma em £ por

uma representagao integral, isto e

1(3+q' ). Re i(’E+E’).ﬁ2—KaR2
N“1 Z C e-KuRﬁ - % 2] — C dSRE
g )

a . ‘ (1.4-6)



0 Hamiltoniano para o processo envolvendo um modo localizado e deis

fonons da rede pode ser escriteo na forma

+ + +
Ho = 3 Vigg'al(b b b +b b b ) (1.4-7a)
I aqq" @ -g -9 -8 g gq
onde
, -1
Vlg,a'.a)l = N Flag')Flalolgg’k ) (1.4-7b)
a-2
' = ?14_7
glag Ku] 5 > 2 7 ( c)
lg+a' | +x
<, " a /Ele -1 (1.4-7d)
o heMy (s)
Fla=s) = ———2 (g )A (0) (1.4-7e)
K s
1
A eguagao (1.4-7a) representa um processc no qual um
modo lccalizade decal em um par de fonons da banda de energia do
cristal hospedeiro, come também o processo inverso, onde um modo

de impureza & criado pela destruicao de dois modos de onda de fo-
non (veja Figs., (1.4-1a} e (1.4-1b)). Nestes processos como era de
se gsperar, naco temos Conservaqéo de momentum, devido a presenga da

fungéo glg,q'.x } na vértice (1.4-7b)
)



-y

(a) (b)

Fig. (3.5-1) Processos envolvendo trés modos. (a) Decaimento de um
mode localizado em um par de fonons da banda de ener-
gia do cristel hospedeiro. (bl um modo localizado &

criado pele destruigaoc de dois modeos de onda de fonon,

Contudo, vemos que a amplitude maxima de 0(g,g'k } se
o)
» + ’+ -
verifica para g=-gq' traduzindo assim o processo mais provavel., No
estudo de excitagao paramétrica de fonons da rede via modos locali
. . - -+
zados, nos limitaremos a este processo {(g=-q'), pelo fato de sendo
o mais provavel, conduzird a limiares de potéencis mais baixo.
Na analise que se segue nas proximas segOoes, escreverae-
mos © Hamiltoniano total do nosso sistema, considerando sd proces -

> >
sos nos quais g=-g', na forma

Ho= ] heplo v ] ho b'h o+

q Q@ g al=s) & o a
+ Y hflg) (b'b b +b b’ b} (1.4-8)
a -9 g a -gg

q

onde hwq representa a relagao de dispersaoc dos modos de fonons da

tanda de energia do cristal hospedeiro, hwa € a energia do modo lo



calizado definida por
w. = = w {1+ ) {1.4-9)
m S

w € a fregquencis maxims de bsnda Otica. Finalmente, o veértice do
m

termo nao-linear apresenta em (1.4-12) & escrito na forma
-1
flg) = h v(q,—q,mal (1.,4-10)

Na segao seguinte estudaremcs de uma maneira geral a condigao de
instabilidade para processos envolvendo tres bosans, para depois -
aplicarmos estes resultados ao processo envolvendo um modo locali-

zado e doils faonaons.

1.5 CONDICAO BE INSTABILIDADE PARA PROCESS0S ENVOLVENDC TRES MODOS

Processos de instabilidade paramétrica séoc bem conhecl
dos, por exemploc, em trabalhos de ressonancia ferromagnética [ba—
mon (1953), Shul (1957)), fisica de plasmas (DuBois & Goldman -
(1965)) e otica nac-linear (Blombergen 1965}, Crbach (19685) foi o
primeiro em demonstrar gue e possfvel criar um nimero muito grande
de fonons acisticos por instabilidade paramétrica e Sparks e Chaow
(1874) consideraram absorgac nao-linear de radiagac infravermelha
por excitagao parametrica de fonons, A principal ceracteristice des
te femomenoc € gue, se um destes modos & bombeadec por um campo ele-
tromagnétice bastante forte, verifica-se que, a partir de um certo
valor critice do campo, o nuimero de fonons diretamente acoplados -
coem o modo bombeadc crescem causando assim instabilidade.

Antes de considerarmcs o casc especifico de tres modos

discutiremos de maneira sumaria a teoria geral da instabilidade in



troduzide por White e Sparks (1963), Vamos supor gque o sistema e
descrito por um Hamiltoniana de interagéo HI’ envolvendo produtos

de operadores de bosons, as auto-fungioes de tal sistema
n cee> (1.5-1)

sendo representadas pslo numero de baosans em cada estado. Os opera

dores de criacao e destruicao b; , b possuem 0s seguintes elas -

i Ki
mentos de matriz naoc nulos
+ 1/2
<n s N ...(n +1)||||b [n y N v N >=(n +1}
i k.
kg ks Ky Kit Ry Ry Ky {
(1.5-2al
1/2
<n . R R —11|b ln , N Lo, >=(n )
K1 K2 Ki Ki k1 k2 Ki ki
(1.5-2b}

Segundo a teoria de perturbagao dependaente do tempo, a probabilida-

de de transigao por unidade de tempo (TP) para que o sistema em um

estado inicial 1nk PN reeny >= |k> faga uma transigdo para um ou-
1 2
tro estado |n,,,n. ,...n ,>=|k'> & dada por
K k Kk
1 2 i
TPlk>k') = 25 | [<k*|H |k> | “p(E16(E, -, ,1dE
A I k K’
{1.5.3a)

com a densidade dos estados finais p(E), suposta na forma Lorentzia

na

p (E) = — > (1.5-3b)

onde n, &€ a frequencia de relaxacao do estado finmal. Agul vamos a

limitar a processos nos guals o estado final € constituido de dois



bosans com vetores de onda iguals e cpostos., Neste caso, supaondo

que as freguencias de relaxacgao n, sao indepsendentes da diregaoc -

K
dos vetores de onda, podemos entdo eascraver a frequancia de relaxa

gao do estado final na forma
n = n +r]_ = 721N (1.5-4}

Em geral, o Hamiltoniano de interagao HI produz transi
Qées entre os varios sstados do sistema, mudando assim o ndmero de
ocupagao destes estados, Em particular, estarsmos intersssados na

parte de H_ a gqual produz transigdOes entre o modo inicialmente ex-

I
citado (modo localizado) e os modos gque tornam-se instaveis (fo-
nons da rede), Denotando o ndmero de ocupagdo do modo inicial (mo-

do bombesado) por no, podemos entao escrever para a taxa de energia

que e transferida para os modos eventualmente instaveis,

dn
0 - . - - -
ﬁwo s ) AnohmO{TP(nD+AnD nOJ TP(nD+nO Ano}} (1.5-5)

trans

A variagac no niamero -de ocupagac, AHD, depande da ordem do proces-
so. Assim, por exemplo, em gualguer processo de primeira ordem (ao
qual limitaremos nossas consideragoes) teremos An0=1. Por outro la
do, se a relaxagao de um modo k potencialmente instavel pode 88T
descrita pela freguéncia de relaxacgao Ny entaoc podemos escrever -

para a taxa de energia gue deixa este modao

dn
K - _h ey (1.5-8)
th(dt ) w (20, ) (n, -7,)
relax
onde
P (Bhw 1-11"1 g=(x. T "
nk—[expswk J s Belkg ,



€ o nimero de ocupagdc dos modos k em equilibrio térmico,.

A condigao fisica para se estabelecer um critérioc ge-
ral de instabilidade, & que a instabilidade ocorre guando o numera
de quanta no modo k exigido para manter o equilibrio (igualdade das
equagcas (1.5-5) & (1.5-6)) se torna infinito. Desde que estejamos
sempre no mais'baixc limiar, tomaremos o valor maximo da probabili
dade de transigdo (1.5-3)} o qual ocorre para Wy =W

Vamos agora considerear o caso particular de processos
envolvendo tres modos, 0 Hamiltoniano do sistema, incluindo a parte

te responsavel pela transigao entre o modo bombeado (denotado pe-

lo {ndice o) @ os modos k @ -k serd escrito na forma

§oBw b ho b'b Yoo hf(kye e c' +hFrkicic o )
H = / Y 0] + W + }oo c & L ~hf C _
k(A0 k o C O k(A0 ook k o Kk -k
(1.5-7)
onde flk} representa o acoplamento entre os modos envolvidos no

processo.
Usando o segundo termo de {1.5-7) como Hamiltoniano de
interagao, teremos para os elementos da matriz naoc nulas, gue en -

tram no cadlculo das probahilidades de transigao em (1.5-2)

- 1/2
<[no+1](nk—1}fn_k—1]|HI§nDnKn_k> = hf(k]{[no+1)nkn_k1
(1.5-8a]
1/2

= |

<[n0—1)(nk+1}(n_k+1]|HI|nDnKnWK> = hF(k)|nD[nK+1)[n—K+1]5
(1.5-8b)

Usando agora estes elementos de matrizes podemos obter a taxa de

energia que € transferida do modo bombeado para os modos k & -k, -

eventualmente instaveis.



dn 5 h w 5
hwo(dto) T e [T L ey
trans h 27rhnk e -k
- nD(nk+1](n_k+1)} [1.5‘9)

Por outro lado, a taxa de energia gque deixa o par modos k, -k por

processos de relaxagao sera

dn

k =3 - -_ + -_- -
th(dt ) hwk(an){(nk nkJ [n_k n_k]} £1.5-10)

relax

Da igualdade das squacgoes (1.5-9) e (1.5-10) podemos obter o ndmera

de quanta no modo k exigido para manter o equilfbriec, na forma

e |
n = _,._.____ n [1.5_11)
k lnc nC] k.
cnde
2
Tk
nooe—t . (1.5-11b)
© lrtky ]
Ao estabelscermos as Egs. (1.5-11) usamos & conservagdo da energia
Wy = Zwk e a desigualdade 1 < Nee Moy < n valida em instantes an-

tes de ocorrer a instabilidade. Podemaos agora aplicar a condigao fi-
sica que define a instabillidade, discutida anteriormente. Portanto,
instabilidade ocorre guando nC = no. Assim, o nomero critico de mo-

dos bombeados nao-lineares & dado par

2
n
perit ———5~—§ (1.5-12)
e | £(k) |

Na segdo segulnte usaremos este resultado no estudo de sxcitagdo Pa

ramétrica de fonons, via modos localizados.



1.6 EXCITAGAO PARAMETRICA DE FONONS VIA MODOS LOCALIZADOS

Us processcs de instabllidade parametrica produzides -
por absorcao de radiacéo infravermelha foram estudados teoricamen-
te por Levinson (1973}, Sparks e Chow (1374} e observados em expe-
riéncias de luminescéncia por Colles e Giordmaine (1871), A descri
cao fisica de instabilidade paramétrica de dois fonons & a seguin-
te:

Consideremos o prucesso de dols fonons onde um foton
¢ destruido, um fonon fundamental (modo dtico transversal com ve-
tor de onda k # 0) @ criado, depois destruido, ® outros dois fo-

nons sao criados, ver flgura {(1.6-1]

'ﬂfhuﬁ
’&
w
k=0 ﬁwo
VAN AN AN :
-FOJCOY\
% hw
b
Este processo & diretamente andlopoc ac processo de

ressonancia subsidiaria de Shul (1957) descoberta em conexac com -
experiéncias de ressondncia ferraomagnetica (Damgn {1953)), Blosen -
bergen e Wang (1954). 0 fonon fundamental corresponde ao magnon ds
precessaa uniforma (com K=O} € o par de fonons correspondem ao par
de magnons criados.

Nosso principal objetivo nesta segao sera propor um
novo mecanismo capaz, em principio, de excitar pares de fonons com
]E|rmu¢o slevado. Como vimos antériormenta. a interagac anharménica
com impurezas pode induzir transigoss entre modos de impureza e mo

dos de fonon da rede, Usando esta interagao podemos entaoc aestudar



a instaphiliidade de fonons apd0s a aplicacgédo de radiacgéao eletromagne
tica na reglaoc infra-vermelha, a gual poderd ser fornecida por uma

fonte de laser, Alguns fotons absorvidos pelo cristal a partir de

- c . .
um certo numero critico norit sgra imediatamente convertido em
pares de fonons, atraves do aniquilamento de um modo localizado.

Nestas condigoes, a probabilidade para existirem processos diretos
(decaimento de modos localizados am parses de fonons) excede a pro-
babilidade de relaxagao (dos fonons g) fazendo com que a populagao
dos fonons paraméatricos atinja valores altos.

0 mecanismo aqul proposto para excitar parametricamen-

te fonons via modos localizados tem como base o _ hamiltoniano
{1.4-8}
H Y hwg b'b S hw. b T hf(g) {b'b_ b
= + + +
wg g g - wa aba d s ~Q q
q al=5] g
b b+ D+} (1.8“‘1)
S "G g

obtido de maneira a fornecsr limiar {threshold) de poténcia mais
baixo. Vamos agora introduzir em (1.6-1) o Hamiltoniano de intera
gcdo do campo de fotons, responsavel pelo bombeamento dos modos 13

calizados

H . = —% A(0y.P(0) (1.6-2)

0 potencial vetorial na posigao da impureza, pode ser escrito na

forma
-2‘1/2
2mh +
A0) =<~—1T—-°—> E(ak+ak) {1.6-3)
Vi
N
e plo} o momento da impureza, considerando apenas o modo dse tipo

s, & escrito como



1/2
‘ m'm;/Z(K(S}[ole-A*(S3(o]bsl (1.6-4)

’

B(o) = -1

INTR=

(o fato de considsrar apenas o modo de tipo s e devido a gue este
modo &€ totalmente simetrice e portanto, como demonstrou Wallis e
Maradudin {1860}, o momento dipolar eletricc e nac nulocl.

Agqui eD 8 a carga da impureza, c a velocidade da luz,

+ >
a 8 4

K K sdo operadorss de crilagdo e destruigao de fotons, e vetor

de polarizagdo da radiagcdo h @ a constante de Planck e V é o volu-

me o gual defilne, para n fotons incidentes, uma densidade de ensr

L

gia eletromagnetica n hw/vV, Desta maneira, podemos obter a parte

L

de {1.6-2) responsdvel pela excitagdo direta dos modos localizados

.

tipo s, escrita na forma

= h + - b‘ ‘5
Hp g = 300La D= 8y By) (1.8->)
onde
1/2
™ (s)
G = e, (V) A (gl (1.6-6)
onde A[S]{OJ € a amplitude do modo s na posigdo da impureza.

Finalmente o Hamiltonlano total para o processo de excl

tagdo paramétrica de fonons via modos localizados e,

+

H = Z hy bbb+ Z hwab;bu
q 9 4 al=s])

+ + + + 5 +
+ Y hflg) {b n b *b b b } + iGhla b_-a b ]
q ¢ -g g o -g g k s k s

{(1.6-7)

Usando agora os resultados da segdo 1.5 vemos que o numero critico

de modos locallzados bombeados nzrit necessario para dar inficio ao



processo nao-linear sera dado por (comparande (1.4-8) e (1.6~1) e

usando Eg. (1.5-12))

2
n
ACTIE g (1.6-8)
5
| Fq) |
para obtermos a relagado entre o numero de fotons incidentes e 0

numero de modos localizados bombeados, vamos obter a equacgdoc de mo

0
vimento para os operadores b{(t) escrito como bi(t) = C(t) ei tatra-
ves de ihb{t} = Ib H |com H dado em (1.6-7). Temos

, i[2wq-mslt i[w"wslt
C, = 2nC +I_ 7 £lqlC_ qu Ga, e
q q
{1.6-5)

onde a freqguéncia de relaxagdo dos modos localizados ns, fol intro

duzida fenocmenologicamente de maneira usual [ws -+ ws+in5). Portan-

to, na regldo linear (f(g) = 0) estacionaria (Estt] = 0), o numero
de ocupagao dos modos localizados ng = C;Cs e proporcional a0 nGmE
rc de ocupacgao dos fotans incidentes nK = A;Ak,
2
G
= = .6=-101
ns 2N ﬂk (1.8

Assim, o numero critico de fotons incidentes necessario para dar

infcio aos processos nao-lineares com a condigdoc de ressonancia -

w = w = 20 , sera
s q
PAIRS: z
no= — 59 {1.6-11)
Glfig)]

A amplitude E do campo eletromagnético responsavel pe-

la excitagdo dos modos locallizados € de facil acesso sxperimentael,



e pode ser obtida igualando a densidade de energia sletromagnetica

n hu

E2 n huw
e ___q___v (1.6-12)

Assim, a amplitude critica sera

2
2 am s
(Berig?” = v M0 g Flgl| (1.6-13)

usando agora a expressao para flq) dada em (1.4-10) ohtemos

nertt . h” s (1.6-14)
. . 6.
q clote )12 Fis)]? |6 Fla

Nimp

N ).

agui Co representa a concentragao de impurezas (CD

0 efeito de adicionar mals impurezas foil suposto ser -
aproximadamente aditivo (baixa-concentragdo). Na prdxima segdo, com
objetivoc de estimar a ordem de grandeza de potencia de uma fonte de

) crit
laser capaz de fornecer nq ., estimaremos a ordem ds grandeza da

relaxagdo do modo lwocalizado, usando come mecanilsmo o decaimento de

um modao s em dois fonons,

1.7 ESTIMATIVA DA RELAXAGCAD DE MODOS LOCALIZADROS TIPO s

Como vimos na segao anterior para obtermos a poténcia -

crit - -
de laser capaz de fornecar nq sera necessario conhecermos a rela
xagao do modo localizado. Nesta segdo procuraremos cbter a ordem de

grandeza de relaxagao de modos localizados tipo s, escolhenda como



mecanismo 0 decalmento do modo s em dois fonons da banda do cristal
hospedeiro. No calculo usaremos teoria de perturbagdo em primeira -
ordem e faremos algumas hipoOoteses simplificadoras no calculo das
integrais envolvidas, (para detalhss do calculoc veja por exemplo -
Akhliezer, Baryakhtar e Poletminskii (13968); Sparks (1964)).

0 Hamiltoniano que fornece o decaimento de um modo loca
lizado em um par de fonons da banda de energia do cristal hospedei-

ro Eg. (1.4-11a) e

+ o+
H, = ] V(gg'alb_ b _, + C.C, (1.7-1)
I , @ g g
agg
Vamos considerar inicialmente a probabilidade de transi
gao por unidade de tampo (TP), para que o modo localizado decala em
dois fonons (veja fig. (1.7-1) o elemento de matriz para este pro -

cessD sera

04

Fig. (1.7~1) Decaimento do modo localizado em docils fonons

< - > =
(n, 1)(nq+1][nq,+1]|HI|nunqnq,

1/2
Ina[nq+1](nq,+11} (Vigg'a) + Vig'qal)

(1.7-2)



a probabilidade por unidade do tempo pode ser escrite na forma

2z

TP(mn) = 25 [<n|Hln>| (B -E ) (1.7-3)

Portanto, a probabllidade para o decaimento seré

2
A Ry 1 -
TPEnu nu-13 = TT-IV(Q,Q a)+v{g ,anJ na[nq+1](nq,+1]6(ﬁwq+hwq, ﬁwal

{1.7-4)

Para o processo inverso (vejs fig. (1.7-2}), onde um modo localiza

do e criado pela destruicdo de dois faonons, temos

Fig. (1.7-2) Criagao do modo localizado pela destruigdo de dois

fonons

1/2
- ! = ] V ]
<(na+13{nq+11[nq, 1]]hI|nanqnq,> [(na+1)nqnq,| |viag'a)+Vig'qgal |
(1.7-5)
g consequentemente
211 g

- &l ' ' h h ~hy )

TP[na+na+1] h |V[qq a]+V{q qa)| [na+1)nqnq,d[ mq+ wq, W,
{1,7-6)

a taxa de variagao por unidsde de tempo, do numero de ocupagac dos



modos localizados, como conseguencla dos processos de decaimento e

de criagao, sera dada pela diferenga

ot © L Pinzng-1) - TRingrng ] (1.7-7)
Gqa

a qual pode ser escrita na forma

mh
— " thﬂ (1,7-8a])
onde
1 2w Z
La{n} = = %~ I' [V(qq'a)+vig’'qa)| [na[nqm[nq,m -
g9
[namnqnq,]csfhwqqu,—hmuJ (1.7-9)

a quantidade Ld{n}! & denominada de "integral de colisdo” e facil -

mente sg verifica que (usando conservagao de energia)
¢ tal = o (1.7-10)

onde N & o numero de ocupagac em equilibrio térmico dado por

-1

noy = [explBie ) - 1] B = (kgT) (1.7-11)

o fator % em (1.7-9) leva em conta o fatoc de que a troca g = g' nao
conduz a estados finals diferentes. Supondo gue nq ndao seja muito

diferente de seu valor de squilibrio

no=n_ + §n , g§n <€ n (1.7-12)
q g 0



nodemos obter, através da expansao de Ld{n} em termos de Gnk s fre
quéncia de relaxacgdoc dos modos localizados devido ao processo de
decaimento em dols fonons
; de{n} - 2 _ _
—— 53 ————— = ’ L
= e 5 z' |V(gg'c)+V(g'qa) | (nq+nq,+1] X
o aq
x S(hw +he ,-hy ) (1.7-13)
q q o
usando (1,7-11) e a conservagao de energia, podemos escraever
sen h [1 Bhw
o 1 2 o
(n *N_+1) = =
G ’ 1 ah tehy )
sen h[EB mql sen h[§8 wq,
Yy
z T T > h -
KBT SR KB w ,Ci' [1.7 14}
=R |
usando agora o vertice (1.4-7b), podemos escrever
2
1300 7 & T|Fla=s)] ¢2 2.,
2= B 5 ;% E 9—195—9% 6 (w_*w_,-w,} (1.7-15)
Ts M* N oagq' (ww ] a9

q9q
transformando o somatorio em integral de maneira usual, temos

2

] 1300 T kT |F(a=s)|2¢

= . I (1.7-16)
5 M*




onde

Vi daquq' >
1= 5 5 0 fgq'a)éiw +w ) (1.7-17)
(2m) {w wq,] 9 9

eV, € o volume da célula unitaria. A integral de cima foi estima-
da supando uma relagao da disparséo linear wq = aq para o decaimen

to em dois fonons acdsticos.

1.8 CONCLUSOES

Neste cap{tulo, efeitos nac linearss envolvendo modos
localizados de vibracao associados a impurezas isotopicas, foram -
analisados teoricamente. Com o mecanismo aquil proposto & possivel
excitar pares de fonon com vetor de onda elevado {o gue € uma limi
tagao nos outros processos) como vimos na segado 1.4, no processo -
de decaimento de um modo localizado em um par de fonons (o gqual e
responsavel pelo mecanismo proposto) apenas a energia deve ser con
servada. Como a energia dos fonons localizados aparece acima do to
po da banda dos fonons Oticos, vemos por conservagao de energla -
que, o par de fonons criado no processo esta proximo do fim da zo-
na de Brilloulp. Isto sugere imediatamente gue, o pressnte proces-
so pode ser usado para medir a vida maedia dos faonons nesta regiao
(k - 108 cm_1]. Infelizmente até o presente nao temos informagdes
suficientes sobre impurezas onde nossa teoris poderla ser aplicada
Contudo, usandeo a estimativa feita na segdo anterior poderemaos an-
tecipar a ordem de grandeza para diferentes temperaturas da potéen-
cia de uma fonte de laser capaz de fornecer o numero critico de fo
toans necessario para dar infcioc aos processos nao lingares,. Para

obter esta ordem de grandeza para diferentes temperaturas wvamos -

-



usar valores tipicos para os parametros presentes na Eg. (1.6-13)

considerando a frequencia do modo localizado como W = 3.32.1013
seg ': Fla=s) = 5.48.10 " g;1/2, Flg) - 1.2107%% /N gi/z cmz/segz,
O[KSJ = ,5052, G ~ 87.42/V seg-1 e c_ = 1% os guals sdo validos -

para NaCl. Usande estes valoras obtemos para a poténcia critica -
da fonte de laser os segulntes valores mostrados na seguinte tabe

la para diferentes temperaturas.

T=300°K’ T=80° T=20%
ﬂS(seg_q] 1.05.10° 2.78.10 % 7.100°
nq(seg—q) 10710 2.66.10'9 | 6.66.107
T 5%%%3 4.3.10" 2.16.10° 8.6.10°

Da tabela anterior vemos portanto gque para baixas tem- -
peraturas a intensidade critica {105-107 watts/cmzl estad dentro
da capacldads de fontes de laser de metanol (Izatt, Bean e Caudle
(1975)). A dificuldade de se realizar a experiéncia aquil sugerida
e a de se excltar diretamente os modos localizados, ou seja, sin -
cronizar a ressonancia dos modos localizados com as frequénclas -
dos lasers existantes.

Finalmente & interessante ressaltar que, embora nossos
resultados tenham sido desenvolvidos para cristals com estrutura -
cibica simples, e de ss esperar que as caracteristicas qualitati -
tivas dos efeitos aguil introduzidos nao dependam criticamente da
estruturs do cristal, & portanto a ordem de grandeza dos resulta -
dos obtidos n3c sejam muito diferentes pare cutros tipos de estru-

tura cubica. Considerando o argumento anterior podemos calcular a



ordem de grandeza da intensidade critica pars o cristal de estrutu-
ra clbica CaF2 contendo H caomo impureza, onde os modos localizados
tem sido investigado experimentalmente {(Vasconcellos (1878)). Na se

guinte tabela as intensidades criticas para diferentes temperaturas

sao mostradas:

T=300%K 1=80°K 1=20%
ns[seg—1) 5.84.10'2 | 1.55.103 3.89.10'°
nq(seg_1] 1011 2.88.1010 8.85.109
Ic(ﬁfﬁéil 7.48.10 ¢ | 3.72.1010 1.47.10°8

cm

vemos portanto gue as intensidades criticas estdo dentro da capaci-

dade das fontes de laser de CDZ'



CAPITULD II

FREQUENCIA UE RELAXAGAO POR PROCESS0S DE MUITCS FONONS



2.1 INTSCOUCAD

A absorgdo de radiagao eletromagnética pelas vibragdes
da rede em cristais anarmdnicos tem sido estudada extensivamente tan
to teoricamente como experimentalmente por muitos anos. Em todos os
estudos feitos ate agora a frequéncia da radiacao eletromagnética @
aproximadamente igual a frequéncia de reststrahl (maxima frequéncia
da banda dtica com vetor de aonda g=0), de tal maneira que a princi-
pal contribuigaoc para o coeficiente de absorgcac @ devido a processo
de dois fonons (Born e Huang (1954}), com o advento de lasers de al
ta potencia despertou-se o interesse em estudar o cumportamento do
coeficiente de absorgao dependsnte da frequéncia e da tempsratura
para freguéncias mails altas gue a frequéncia maxima do cr;stal, mas
ainda pequenas comparadas com a energia do gap eletronico.

Absorgao em altas frequéncias é devido ao fato que a
largura de linha da frequéncia maxima do ecristal aumenta ou diminui
com a temperatura., Neste intervalo de frequéncia a principal contri
buigdo para o coeficiente de absargao em cristais puros vem de mui-
tos fonons, onde o ndmero de fonons presentae pode ser muito grands,
experimentalmente tem sido observado gue o coeficiente de absoergac
para altas fregquéncias varia exponsncialmente com a frequéncia

(Uetsch (1873}), isto &

- Aw ) (2.1-11]

3 (w) Be

para cristals ionicos como por exemplo LiF, NeafF, NaCl, KCl, KBr ,

MgF CafF BaF SrF MgO

2 5 > 5 Al.Q Sio T102, BaTan, 0s qgquais

2’ 273° 2’

podem ser usados como janelas em lasers de alta potencia. Na Eg.

(2.1-1), B e A sao constantes caracteristicas do cristal particu -

lar. Para NaCl a temperatura ambiente, por exemplo, 3 (w) decrescs



quase de uma forma exponencial com a frequéncia como &€ mostrado na
fig, {2.1-1] por outro lado Harrington e Hass (1873) mostraram ex-
perimentalmente gue o coeficiente da temperaturas para altas tempe-
raturas, comparada com a temperatura de Uebye SD, varia aproxima-
damente como Tn—z.para processos de muitos fonons (n € o numerc to

tal de fonons envelvidos no processo).

NoCl

ot g A "
wy =184 om

. Fig. 2.1-1 Coeficiente de

. absorcao dependente da

frequencia para NaCl

Blem™

o2

w /e

Modelos tedricos tanto cldssicos como gudnticos, usando
diferentes suposigtes ou aproximagOes para potenciais interatomicos
g curvas de dispersac de fonons tem sido desenvolvidos para explicar
a dependencia do coeficiente de absorcaoc da frequéncia e da tempera-
tura (Mills & Maradudin (1973), Maradudin e Mills (15873), Sparks e
Sham (4972), (1973a), [(1873h}), {1874), McfGill, Hellwarth, Mangir e
Winston {1973), Bendow, Ying © Yukon (1973), Rossnstock {19731,
Nanjoshl e Mitra {1973), Billord, Gervais e Piriou (1878)). Todeos cs
autores supdem doils possiveils mecanismas de absorgdo, isto &, acopla
mento anarmonico de fonons com o modo fundamental "restsirahlen "
{mecanismo anarmdnico) ou/e o accplamento direto de fonons com a ra-
diagao via momentos dipolares elétricos de ordem superior (mecanis-

"mo deg Lax~Burstein]). C primeiro mecanismo foi considerado como predo



minante em cristals polares, embora nao exista uma resposta satils
fatoria pare este problema (Mills e Maradudin (19747, Bendow,
Ying e Yukon (1974) e Sparks (1974)). Em todos os mcdelos tedri -
cos que exlistem na literatura o ceoeficilente de absorgéo dependente
da frequencia e da temperatura para processos a multos fonons., e
calculado considerando o processo no qual o foton e absorvido pe-
lo cristal, atraves da excltagao virtual dc modo fundamental
"reststrahl” o gqual firalmente emite n fonons: ou seja, a redia-
gao eletromagnetica, cuja frequencia é alta, cria um fonon funde-
mental cujo tempo de relaxacgao & determinado pela soma de todos

os possivels processos de decaimento em modos normais das vibra-

coes da rede. (Veja fig. 2.1-2]

AN foton
fonon
Fig. 2.1-2 - Processo multifonico para o calcule do coeficiente
de absorcao (Sparks e Sham [1373))
Neste capitulo nosso principal objetivo € estudar )

comportamento do coeficiente de absorgao dtico dependente da tem-

peratura para processps multi-fonons confluentes assim como e

ilustrado na fig. 2.1-3.
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Flg. 2.1-3 - Processo multifonico confluente

Este tipo de processo, conslderado desprezivel em tra
balhos anteriores (Sparks e Sham {1973)}), se espera gue seja do-
minante ou pelo mencs nao desprezivel em altas tempersturas (pro-
cessos destes tipos ja se mostrou gue € dominante em relaxagan an
tiferromagnética de magnons em altas temperaturas, Rezende e
White (1978)), ja gue neste limite o ndmero de ocupacao de fonaons
e grande e fisicamente, © processoc caonfluente tem um carater mals

caotico gue o prccesso de decaimento [Spliting]l.

2.2 COEFICIENTE DE ABSORCAD

A radlacgao eletromagnética quando incide sobre um
cristal 1onico isolante faz com gque o mesmo seja perturbado devi-
¢to a excltacac do momento dipeclar pelo campo elétrico oscilante.O
coeficlente de absorgao esta relacionado a parte imagindria da

constante dielétrica por

Blw) = 2 £lwl (2.2-1)
nlwl) c

onde © € a velocidade da luz ni{w) e o indice de refragao dependen



te da frequéncilia e €" € a parte imagindria da constanrte dielétri-
ca a qual representa a resposta linear do momento dipolar (Wallis
g Maradudin (196211},

Nesta segao nossoc principal objetivo & calcular a con
tribuigao das vibracgoes da rede para a constante dielétrica, com
particular enfase em cristais 1o0nicos com dois atomos per célula
unitdria. A canstants dielétrica elw) e definida pelas segulntes

equagoes.

elwl) = 1+47 y(w) (2.2-2a)
P o= ytw) E (2.2-2b)
onde a polarizagao 3 e o momento dipolar por unidade de volume

produzido pelo campo macroscopico E e x(w) & a susceptibllidade -
gletrica. Em geral yl(lw) e elw) sdo tensores complexos de segunda
ordem.

Para cristais com simetria clibica eles sao escalares.
Fm cristais 1onicos duas contribuigces dominantes para a constan-
te dieletrica podem ser consideradas: uma parte eletronica e uma
parte ionica. A parte eletronica é proveniente da deformagao da
nuve eletrdnica em redor do niclec, e a parte icnica é devida aos
deslocamentos dos ions. Nestes casos, existem frequerncias resso -
nantes associadas com a2 polarizagdo eletronica (w frequencia -
no ultravicleta) e com a pelarizagao 1cnica (wir. freguencia no
infravermelhc); na vizinhanga dessas frequencias elw) cresce rapi
damente e € aproximadamente independente da freguencia fora deste
intervalc. 0 valor de e(w) no limite de baixas frequenclas méhi

r

sera denotado por e r @ pode ser medido usando campos estaticos ou

campos que variam lentamente. Camouhv?’wir exlste um intervalo cde



frequencia nc infravermelho onde £lw)] & aproximadamente constante;

este valor sera designado por €

As (nicas vibragoes que contribuem a constante diele-

- R >

trica sao aquelas para as quals o vetor de onda e nulo (g = 0). A
figura (2.2-1) mostra a relacao de dispersdoc da radiagao eletro-
linear

magnetica superposta a relagaoc de dispersac de uma cadela

diatamica.
Ondas da rede e ondas eletromagneticas podem intera -

gir somente guando os vetores de onda e as frequéncias sejam

iguais, como a ordem de grandeza da maxima frequencia da rede é
de 1013 seg_q, o valor do vetor de onda no ponto de intersecgao -
(g=k-=m/c) 2 aproximadamente igual a 300 cm , 0 gual & desprez{ -

de

~ >
com a varlagao de g desde o centro da zona

a borde da zona (% 108 cm-1].

vel comparado

Brillouin ate Portanto o cumprimen-

to de onda da radiacao € muitc grande comparado com a distancila in

teridnica. As condigoes antericres correspondem a conservagac de
energia e momento.
+ O
hwlqg) = hwlk]) {2.2.3a)
>
hg = hk (2.2.3b)
)
w e = w/k
f
]
!
!
1
I
!
i
!
1
I
i
!
I
]
r
o} q, *
Fig. (2.2-1) - Curvas de dispersaoc para ondas da rede {(linha con-

tfnua) e ondas eletromagnéticas (dashed line)l,



Adotando um modelo semi-classico, a energia de intera
. > > >
cao pode ser escrita na seguinte forma -M.E, cnde M e o momento -
dipoclar do cristal. Para um cristal anarmonico, o momento dipolar
pode ser expandido em potencias dos deslocamentos ionicos (Born e
Huang (1854)). Cowley (18631, Keating e Rupprecht (1965) mostra -
ram gue o termc linear nos deslocamentos 1onicos & dominante SO~
bre os termcs nzo-lineares, especialmente em halogenetos alcalil -

nos. Nesta secgao os termos nao-lineares nao serao considerados.C

momento dipolar na aproximagaoc linear pode ser escrita como

zKie|G(gKJ (2.2-4)
Lr

onde "e" & a carga eletronica e ZK sao inteiros positivos ou nega
tivos ﬁ(RK] representa o deslocamento do &tcmo Kk da posigao de
equlilibric nacdlula £. Considerando especificamente um cristal -
com dols 1ons por célula unitdria, com cargas *# Ze, e expandindo

ﬁ(ﬂz] em coordenadas normails

+
Foo >, ig. (R(2Y)
Drge) - § 2leldil e 0 (2,2-5)
1/2
a3 (m vy ad
K
-+ | - - - >
onde elk{gi) & o vetor de polarizagao do atomo k, R{R) o vetor

de posicao da celula £ e M a massa do x-ésimo atomo, a polariza-
K

cac pode ser escrita na forma

zZ
s.0. e 5 g g+,33) _ 8.dn] 8.k, L g,
v VAN aj M+ VM- )
2,q]
cnde V € o volume do cristal. Fazendo-se a somatoria em & encon -

- -+ , -
tramos gue sc o0s modos com g = 0 centribuem a 3, isto e



- -
3 Ze/N P o [e(+,oj] _ e(--DJJ] (2.2-7)
5 od /M VM-

Para modos oticos de cumprimenteo de onda grande, os deslocamentos

vodem ser escritos como

- -1/2
Btaxy = Ty = § w2 g J Bleles) (2.2-8)
: o
J
os gquais sao independentes de &, nestes modos todos os dtomos nu-
ma rede de Bravais vibram em sentido oposto aos atomos de outra
rede de Bravais. Substituindo a Eg. (2.,2-8) em Eg. (2.2-7) a pola
rizagao & dada por
ZeN

- - -+
P = (0,-0 ) (2.2-9)
v

ande Et representam os cdeslocamentos dos fons do modo otico pars
q=0.

Voltaendo para a situagao apresentada na Fig. {2.2-11},
parece Ser gque as vibracgbes da rede e as andas eletromagnéticas -
devem ser tratadas independentemente, contudo isto ndo € certo.uma
vez que as equagoes que descrevem as vibragtes ionicas tem que ser
resclvidas simultaneamente ccm as equagoes de Maxwell. Dessa for-
ma, guando combinamcs modos oticos e a radiagao obtemos curvas
de dispersao, diferente as da fig. (2.2-1}. Este problema & estu-

dado na seguinte subt-segao.

A - MOUGS OTICOS UF CUMPRIMENTO DE ONDA GRANDE

£ bem conhecido que as vibragoes aclUsticas de cumpri-
mento de onda grande sao identicas com ondas eléasticas, e podem -

ser descritas por equagdes macroscopicas.



Ca mesma forma a teoria para as vibragoes oticas com
a=0 foi estudade por Huang [(1851).

0 ponto de partida do traetementc de Huang consiste num
par de eqguagoes para o campo eletricoc macroscdpice E e o desloca -
mento relativo dos doie {ons na celula unitaria. A equagos de movi

mento e a polarizagao sao escritas ne forma

> >
w~b1w+b2§
(2.2-10)
- -+
Pz bW b3€
onde
1/2
- mr > >
W= — (U -u ) (2.2-11)
v + -
a
m. = M+M_/[M++M_] g a massa reduzida dos fons e Va e o volume da

celula unitéria, Os b's sac coeficientes escalares os guais serao
calculadas mais adiante.
. - P -igt
Se considerarmos solugoes periopdicas da forma e ,a

constante dielétrica para gualquer frequencia w pode ser calcula

da de (2.2-10), substituindo

3
t -t
0
Wos oW &. g 10T (2.2-12)
0
> >
P =P
m]
F,

em [(Z2.2-10) obtemos

+.

.2

-+ 2 N

a =(b3 _ ‘"“E)E (2.2-13)
b1 W



e comparando com e Eq. (Z2.2-2Za,b), a constante dieletrica pode ser

escrita na seguinte forma:
2z
4 b
™2

2
-+
b,[w

elw) = 1+4ﬂb3 - {2.2-14)
Os b's podem ser obtidos considerandc as equagoes [(2.2-10) simulta-
neamente com a equagao de eletrostatica (pare cristais eletricamen-

te neutros)
v+ 08 = v « (B+4aqP) = 0 (2.2-15)

usando o valor de P de Eg. (2.2-10) em (2.2-15), encontramos que:

4mb

2 o
VP « E = - ——=% 7 oW (2.2-18)
1+4ﬂb3

A solugao para E pode ser obtida da seguinte forma:

Seja ﬁt e WR as partes soleinoidal e irrctacional de W, isto &

e - -+
= 2.2-17
W Wt + NE ( )
onde
> )
v-wt = 0 [(sogleinoidall
(2.2-18)
-
V-WR = 0 {irrotacional)
entaoc (2.2-16) pode ser escrita como
4qb
gt = - —= 7.7, (2.2-19)
1+41m b



uma solugdo 6bvia para £ e

an
b2

E _ -+
- m.a. Wy (2.2-20)

Esta solugao de fato & dnica. A Eg. (2.2-20) nos diz gque unicamente

- - -
os modos longitudinais octicos com g=0, podem gerar campos eletri-

cos. Substituinde (2.2-20} em (2.2-10} e escrevendo ﬁ como soma
> >
de wt e Nl
103 4ﬂb§ N N
wt+w2 =(b1 - ——————)wg + b1wt (2.2-21)
1+4ﬂb3

- -+ -
Ccomo wt g WR sao independentes, podemos igualar a parte solenoidal

em ambas as partes de (2,2-21) separadamente:

T SR
Wy = byWp = o LpW
(2.2-22)
4ﬂb2
;;Jl-(b 2N\
who= 1 T+amb g

onde mF representa a frequéencia do modo dtico transversal. (chama-

do tambem de fundamental)

A constante dielétrica (2.2-14) pode ser escrita na
forma:
4wb§
= il ———— . -
elw] 1+4 b3 Y5 (2.2-23)
W mw

onde as constantes estao relacionadas a quantidades gue podem ser
medidas da seguinte maneire. Para w *+ 0 obtemos a constante dielé-

trica estaticea

(2.2-24)




e pare altas frequencias
e = 1+47h (2.2-25)

a qual & valida para w ® W

. mas muito menor que a energia das tran-

sicoes eletronicas. Portanto a Eg. (2.2-23) pode ser expressa como:

2z
(e -Em] wF

elw) = g + —o — (2.2-28)

A Eg. (2.2-28), embora simples, oferece uma explicagao
do comportamento geral da dispersao infravermelha parae baixas
(w < w{J e altas [w‘>'wf} frequencias. Mas tal formula € inadequada
para explicar o comportamento experimental da refletividade e a for

te absorgao infravermelha na vizinhanga da frequencia w devido a

Py
gue €E(W) e real.

A relagaoc de dispersaoc (2.2-26) foi obtide a partir das
equagoes fenomenologicas de movimento (2.2-10) as quais representam
equacgbes de opscilador ha;ménico simples, e como conseguencila descre
vem ondas da rede independentes., Em cristais reais, essas ondas sao
acopladas considerando termos anarmonicos, os gQuais sao importantes
para explicar a forte absorgao infravermelho.

Uma formula de dispersao mais realista pode ser obtida
introduzindo um termo de amcrtecimentc nas equagoes de movimento -
(2.2-10) o gual representa uma forga opcsta ao movimentc e prepor -
cional a velocidade.

Com essas consideragces a equagao (2.2-10) & escrita co

mo:

- - >
W = b, W - Tw + b E (2.2-27)



. . ~ P > > = -iwt
introduzindo as solugoes periocdicas (W,E} = (WD,EO) 2] obtemos:
Z
P = b - E (2.2-28)
3 . 2
b1+1w+F7w
Comparande a Eq. (2.2-28) com a Eg. (2.2-13), nota-se que o termo

de amortecimento a mais é equivalente a substituir o coceficiente b1

por b1+i1w, pocrtanto & formula de dispersaao, Eg. {2.2-26), pcde ser

escrita da seguinte maneira;

Zz
{ED—Sm)w

O -
Eoo"'T-—é-—“:—-——- (2.2 29)
wf-w -jwl

H

elw)

I

et (w) + ie"{w}

a qual agora considera absorgao usando & Eg., (2.2-1) o coeficiente

de abscrgao €& escrito na forma

(e - )0l
Blw) = —2 . —3

Cniw) (W™ ~w

(2.2-30)

2r
124 (Wl 2

- N E

Comentou-se anteriormente gue para explicar satisfate -
riamente os resyltados experimentais de refletividade e abscorgao de
luz na regiao infravermelha foi necessaric intrecduzir termos anarmo
nicos na equagao de movimento (2.2-10). Quanticamente, isto signiFi
ca, considerar os termos anarmonicos na expansac da energia poten -
cial do cristal, os quals saoc bs responsaveis pela largura de

da linha de absor¢aao para w=w Em prircipic, a frequéncia de rela-

.

xagao [, deve ser calculada usandc probabilidades de transigao de-

pendentes do tempo. £ interessante notar, Qque no limite de altas
- Z - -

frequencias (mz > W Fz) o coeficiente de absorgaeo e proporcional a

frequencia de relaxagao, e & neste limite onde nos estamos interes-

sacdos em calcular a frequéncia de relaxagac para processcs de mui-



tos fonons, usandeo o Hamiltocniano anarmonico envolvendo n fonons.

2.3 FPREQUENCIA DE RELAXACAQ

\

Nosso principal interesse nesta secgac, & calcular as
frequencias de relaxagao I'n(w) para processos de muitecs fonons, as-
sim como € ilustrado na figura (2.1-3), onde se espera que este
processo seja importante para altas temperaturas.

0 Hamiltoniano anarmonico gque descreve o espalhamento -
de n fonons pode ser escrito na seguinte forma (Born e Huang £1854),

Cowley (1983))

n
J T VgL, 0,,...0 JAC Y GLIA L ..A
0 Q e L

2 n (2.3-1)

aonde V(Q1Q2"'Qn] representa o acoplamento entre os medos envolwvi-
y n

dos no processo, A Z Ei] & a delta de Kronecber representantoc a
i=1
conservagac de momento e AQ definido na forma:
i
+
A= A+ = ar + A > (2.3-2)
Q qb qb -ab

+ -

cnde a* e saoc os operadores de destruigdo e criagao ce fonon

N
gb aqb
respectivamente. 0 calculo da freguéncie de relaxagac de um dado -
-
modo q, pode ser derivado fazendo-se uso da probabilidade por uni-

dade de tempo TP, de que o sistema originalmente num estado ]i>,53

fra uma transigac peara um outro estade final |f>, ou seja:
27 in | 2 : _
TP = ¥ |<f|Hn!1>| 6(hmi-ﬁmf) (2.3-3)

Em geral o Hamiltoniano {2.3-1) produz transigoes en-

tre os varios estados do sistema, mudando assim o ndmero de ocupa-



gac destes estados. Em particular, estaremos interessados na parte
~ - L

de Hn' a gqual produz transicgoes para o numero de fonons par (Fig.

2.1-3), Para este processo os estados inicial e final podem ser

escritos na seguinte forma:

li> = [nyn,een >
> = - - a s » - a8 s > . -

L £ fn,-t.n -1, T N T S PPN IR (2.3-4)
-— —_—t
Z

onde
n = n
i Di

A variagéao no nimero de ocupagac n usando (2.3-2) e

,} »

escrita como:

dn '
1. R -
= - ? {TP{n,>n, =1)-TP(n,>n, +1)} (2.3-5)
02---0
n
onde TP(n1+n1-1] representa a probabilidade pcr unidade de tempo

do processo da Fig. (2.1-3), isto @

2
p~Maeenanzt n +1,...nn+1]Hn|n1,...,nn>| § (w)

2T
- - T —| K -
TP[n1 .n1 1} h2| n, 1,n
2

-+

{2,.3-86)

onde

§lw) = 6[w1+w +, .. W —wn e ) (2.3-7)

e TP [n1 + nq+1) representa a probabilidade por unidade de tempo



de ocorrer o processo inverso usando o fato de que os operadores de

- - 4 - + - ~

criagac e destruigao aQ e aQ » possuem as seguintes nao-nulos ele-
i i

mentos de matriz

+ 1/2
<n,. 1o, caan > =
My n1 ”n'aoi|”1 " (nyaq)
(2.3-8)
1/2
< » non - e > =
n, n, 1,nn|aQ:|L|n1 "L (ni]
a equagao (2.2-6) pode ser escrita na seguinte forma:
3
o
dn 2° 2
1 21
—_— e e —————— N -
gt he N ) z anl {n1n2... n(nn+1]"'enn+1]
—_1 . Q ---EJ 5 5
2 2 n 2 2
- Tieas e A “ o e . 3-
n,+13..._+1In_ UIREYCIC I q,)8 w) (2.3-89)
7 2 51

onde Vn = V(@ ...Qn] e o fator {%!}3/(%-1]3 em {2,3-9}) representa o

1
nimero de elementos de matriz diferentes e ndoc-nulas.
0 procedimento para obtermos a $requéncia de relaxagéo

para processos multi-fonons & escrevermos (2.3-3) na forma de egua-

gac de relaxagao, isto é:

= - T (n, -1 (2.3-10)
) n

onde Fn & a frequencia de relaxagédo dc processo e 51 & o nimero de

>
ccupacgao em eguilibric térmico do modo q,-

Um procedimentrs padrao para reduzir a Eg. (2.3-9) em
(2.3-10) {Sparks [(1984)) consiste em supor, gue ¢ ndmerc de ocupa -
cao Hi[i¢1} nao mude de valor em equilibric térmico ﬁi durante a)
processo de relaxagac. Esta suposigao, & de fato, tacitamente inclui

da na definigdo de frequéncia de relaxagdo. Freguencia de relaxagao,



implica que uma particula tem um nimero de occupagdo maior comparadc
com o valor em equilibrio térmico e esta particula relaxa por inte-
ragoes com as cutras particulas gue estéo em equilibrio térmice.Com
esta suposigao e usando conservagao de energia & facil verificermos

que & freguéncia de relaxagao e dada por:

n 3
kil -é-: Bflw
[ w,T) = = Lote Tnlv |fdn e
n 1 hZ Efq Q 0 n 2 n
2 2°" " n
Ei‘l[w2+,.,m )
*x o %A( 16 W) (2.3-11)
onde
Rhuw
_ _ k_ -1
B = /xgT 2 (e 1) ,
- e -+ > -
Afk) = A(q1+q2+...+qn/2-qn/2-1-...-qn]
A - FREQUENCIA DE RELAXACAOD PARA PROCESSO DE 4 FONONS
A solugac analitica da Eg. (2.3-11) guando o nimera de
fonons & grande, € em geral muito dificil. Contudo podemos obter

resultados muito bons, considerando aproximagoes para o coeficiente
de acoplamenta Vn e para as relagces de dispersao de fonon. Um pro-
blema analogo foi estudado por Sparks e Sham (1873) ao tratar o coe
ficiente de absorgao a muito fonons, considerando que um fconon vir-

tual de freguencia W relaxa em n fonons, todos eles com & mesma fre

.F
quencia wg para a qual a densidade de estados e meior. As aproxima-
goes usadas neste trabalho, sao analogas as usadas no trabalho de

relaxagac de multimagnons antiferromagneticos, feito por Rezende e

White (197617,



As seguintes aproximagoes serao usadas para calcular Fq:
a) As somas na Lg. (2.2-12) serao transformadas em integrais no es-

-
pago g da maneira usual

9
+——3Jq2dq d({cosb }d¢ (2.3-12)
S (2m)

n ¥~

b) Para as relagoes de dispersao de fcnons usaremos o modelo de

Cebye generalizande definido por:

w, = Sg (2.3-13}
g

.
I

onde S representa uma velocidade promedio de fonons (Bendow (1373],
McGill et a1 (1873)).
A aproximagao linear {(2.3-13) nos permite simplificar a

fungac ¢(w) de ccnservagac de energia, fazendo-se w,=w_ onde w_ e

- . - , -, , o . -+ -+ -+
a maxima frequencia da rama otica, isto e q1=D entac q4=q2-q3. UsaE

do as aproximagoes {a) e (b) a fungac 8{w) pode ser escrita na se-

guinte forma:

2 2
-y - = - - - 2
6{w1+w2 Wy, ) 6(wm+5qb S, S/q2+q3 2q2q3D05823/1/2),q2/q3

(2.3-14)
8. & o angulo entre g.eq digdo g, = d
ande ;3 ¢ © engulo entre g,eq, e a condigao g, < g, vem da conser
vagac de energla. A integral scbre q, foi feita usando a delta de

+ ~
Krenecher A{K}; as integrais em 82,¢2 e ¢3 sao facilmente calcula -

das, & integrel sobre 83 & calculada considerando a seguinte pro-
priedade da fungao delta:
¢ (x-x_J}
Sleix)| = ——2< (2.3-15)

f'[xo]



onde x e uma raiz da fungao F(xG].

c) Sparks e Sham (1872) calcularam um coeficiente de accplamento mé
dio para ctristeis polares considerando um potencial ionico, for-
mado por um pmtencial coulombiano & um potencial repulsivo entre
ions vizinhos da forma:

¢(r) = Ce-r/pa

(2.3-18)
onde a & a distancia de equilibric entre ions mais proximos. A inte
ragac coulombiana foi considerada sd para determinar as constantgs
L ep na Eg. (2.3-18).

Usaﬁdu a condigac de equilibric e o valeor do modulo Vo
lumétrico B (bulk Modulus), a constante € pode ser escrita ra for-

ma:

C =3Ba20%e/P/(1-20) (2.3-17)

g - 0.1 para NaCl

0 coeficiente de acoplamento anarmonico obtido por
Sparks e Sham usando as condigoes acima pocde ser escrito na seguig
te forma:
~ 3 h
)| =V =208 { 5oh (2.3-18)

n+1 4n:N(n-’l]/‘ m u3a2 me © a2
rm 24

|
|V£w1-..Dn+1

cnde N é o nuimero de celulas unitarias M., & a massa mais leve (mas
sa do ion sodio para NaCl) e mg & a frequencia para a qual a densi-

dade de estados de fonon € maicr.



Usando as aproximagoes {a), {b) e [(c), a freguencia de
- =g
relaxagao para o preocesso de 4 fonens do mode a, © 0 pode ser escri

to na forma:

%}2 ™ 2 q w q w - Bflwm_
1287 lv4l max Rhwz da,q, (@ +sg,-sq,) (e 1)

e
= — dq q
4 2 2 B 272 Bhuw B B (w +Sg,-5qg.)
h m g q
5 [2m) 0 (e 2-1) 0 (e 3—1](9 m 2 3 -1)

(2.3-18)

onde D ax sera definico mais adiante.

£ interessante notar gque a dependencia na temperatura
da frequéncia de relaxagdo esta totalmente contida nas fungoes expo
nenciais. Esta dependéncia pode ser estudada considerando duas apro
ximagoes limites: alta temperatura, a qual é vadlida no intervalo on

de hwq < kyT & baixas temperaturas a qual € valide para T < SD.
(6, = témperatura de Debye)
Fazendo-se a mudanga de variaveis:
X = hsqz/kBT y = hsqa/kBT (2.3-20)

e podemes escrever & Eq. (2.2-20} na forma:

2

126709, | e keT
T = (e -1) T I (T) (2. 3-21)
4 h25 [2ﬂ)5 s 4
onde

*max « X (Bhwm+x~y] y dy

I, (1) - 2;{;.95 | e (2.3-22)

_ h

0 (e™=1) |5 (g¥.qy(Plum -1)

no limite de baixas temperaturas todos os fonons estao dentro da



esfera de Debye de réadio qg Fortantoc o vetor de onda maxima que po
dem atingir os fonons seria o veter de onda de Debye e o limite -
Xax SD/T pode ser extendido aoc infinito. Neste limite a Eg.

(2.3-22) & escrita na forma:

o]
-ph, X -y eV
= ﬁ m X -
14[T} Bhy e —_ dx ——— dy (2.3-23)
m (e*-1) te¥-1)
0 0
portanta, a freguencie de rehn@qéo (2.3-22) para o praocesso de 4
fonons para baixas temperaturas & proporcicnal a T4. Agui também

foi considerado que Bhw$ﬁ9 x,y devido a que W e a frequéncia maxi
ma do cristal,
Quando a temperatura aumenta a populagdo dos estados -
de fonon de maior energia tambem aumenta. Como conseguéncia o limi
te supericr da integral em X limita o aumento totel de populagao de
fonons com a temperatura. Para calcular & integral (2.3-22) supomos
gque KBT > hwq e expandinde as exponenciais obtemos para (2.3-22):
X X

max

I,(T) = dx dy = = x {2.3-24)

OConde para altas temperaturas a freguencia de relaxagao para o pro-
- . 2 - X :

cesso de 4 fonons e proporcicnal a T . Na sub-segao seguinte discu-

tiremos a fregueéncia de relaxagao para processos envolvendo n(Par)

fonons.

B - FREQUENCIA DE RELAGCAD PARA PROCESS(OS DE ORDEM SUPERIOR

Para calcular a frequencia de relaxag¢ao do modo funda -
mental (ﬁ1=DJ, para o processo de n-fonons, usaremos as aproximagoes

da segac anterior, isto &:

(a) A soma sobre os vetores de onda serac substituides pecr integrais

-
no Eespacgo g:



Q Jz
] + ——— |gdg d(cos8 )d ¢ (2.3-25)
- [2ﬂ]3 m m m m
qm

Das n somas sobre os vetores de onda, unicamente ficam

n-2 integrais sobre 9., Bm =] ¢m, ja gue a soma em um deles e feita

- N - -
usandoc a fungao delta de conservagac de momento e Q. = 0.

b} Para simplificarmaos os cdlculos vamos supor uma aproximagao li-
near para a relagéo de dispersao e supcr gue todos os vetores -

- - ~
de onda qi(i=2,...n-2] sao cclineares, Com esta aproximagao a
fungac delta de conservagao de energia pode ser escrita na se-

guinte forma:

§ §(w ' |)
- - _ - - _ - _
(W +w1+...+w wn+1 e wn] ( +Sq1+...+5qn Sqn =5 g qn~1

n
7 2 5 7+
(2.3-286)
onde
- > - > >
q_Q2+ "+qﬂ qﬂq-’] "—qn_z
2 2
172
-+ > i Vi
- = - 8 [2.3_27)
a qn—1| {q +qn—1 2qqn-1 cos n—1}
9 5 o angul qdeq. "
n-q 8 0 angulo entre g e An-q-

c) Aproximande o coeficiente de acoplamento Vn por Un (Eq.{2.2-191) a
frequencia de relaxagaoc para processos de n fonons pode ser es-

crita na forma:

-1} {(2.3-28)

onde

(2.3-29)




‘
X ax X o LX2+X3...+XE]
I (T) = x2 dx . x2 dx g X2 ax P
n 2 Z D. E r-]-'-’I + 1
0 0 2 240 2 2
X *owat%x /2
Z n
' e Bhw +x_+...+x -x e X
X m 2 n n n
2 7 3*1
X d A es ol -
A1 xn~1 . . - n2 n__. (2.3~30)
0 Bhiom X2t e "X
XX =] -1
n-1
= h SR_T _
Xy 8g;/ kg (2.3-31)
g as x' sac definidos camo:
X,X < X
max
x' = (2.3-32)
X . X 2 %
ma x ma x
onde -
= h T .
Xmax qmaxS/KB

Obtida a expressac pare a freguencia de relaxagao pode-
mos analisar sua dependencia na temperatura para baixas temperatu-
ras Bhwm > x;,» neste limite

-Bhw
I _ (T) - Bhw e m (2.3-33)
n m

e a freguencia de relaxagao depende da temperatura na forma:
r (rmi1 -7 (2.3-34)

No limite de alta temperatura os vetores de onda dos
fonons antes de espalhamentoc tem um valor aproximado ao vetor de

onda no limite da zona de Brillouin k Analogamente osg fonons

Z8°



apgs o espalhamento o vetor de onda € aproximadamente igual a sz

exceto um deles com k0. Neste caso o limite superior na Eg.(2.3-340)

e X . Portanto
max

) (2.3-35)

comao Xmax ~1/T a dependéencia da freguencia de relaxagao com a tempe

ratura pode ser escrita na forma:

r .7 (2.3-386)

Esta mesma dependéncia da frequéncia de relaxagdo para

altas e baixas temperaturas foi também pbtida por Rezende e White
ac estudar relagac em antiferromagnetos por processos de muitos
magnons.

Na tabela (2.3-1) mostramos os valores numériccs para
processecs & n-feonons cenfluentes comparados com o Rrocesso de
Spliting considerados.por Sparks e Sham {(1973) no limite de altas
temperaturas, note-se gue neste limite o processc a n-fonons con -
fluentes & comparavel com ¢ processo de Spliting, pelo menos ate

oito fonons,

2.4 - CONCLUSOES

Neste capitulo, a frequencia de relaxagao para pProces-
sos multifonicos confluentes dependente da temperatura em cris-
tais clUbicos isolantes da forma NaCl, foi anelisada tecricamente .
Ma segado 2.2 o coeficiente de absorgao fci obtido calculando a
parte imaginaria da constante dielétrica usandoc um modelo semiclas

sico. No limite de altas frequéncias & contribuigdo para o coefi -



ciente de absorgao & devido a processcs a n-fonons & proporcional a
frequencia de relaxagao. Na segéo 2.3 a frequéncia de relaxacac pa-
ra processos & n-fenons confluentes os guais foram considerados des
nreziveis em trabalhos anteriores, & analisada como fungdc da tempg
ratura vsandc um Hamiltoniano anarmonico e a probabilidade de tran-
sigao por unidade de tempo. As aproximagoes e técnicas matemdticas
empregadas sao analogaes as usadas por Rezende e White (1873) no
calculo da freguencia de relaxagao devidos a processos de muitocs -
magnons em entiferromagnetos.

Na tabela 2,3-1 mostra-se a frequéencia da relaxagéoobti
da por nossa teoria para D'espalhamento de n-fonons em altas tempe-
raturas comparada com a frequencia de relaxagao para o processo de
decaimento de um fonon em n-fonons também em altas temperaturas pa-
ra NaCl. Nesta tabele nota-se qué 0o processo confluente, como espe-
révamos, nao & desprezivel pelo menos ateé oito fonons.

A tabele 2.3-2 mostra os valores dos parametros tipicoes

para NalCl.



Tabela 2.3-1

N® Fonons Tn(T,w) f'n[T,w}
4 6.47.10°77 4.85.10%72
5 1.42.10 %1? 1.54,10577
8 1.14.10 " 11° 2.5.16 1P

Fn[T,w} frequl@ncia de relaxagdc para espalhamento de n fonons

F;(T,w) frequéncia de relaxag®c para o processo de decaimento

Tabela 2.3-2

Valeres tipicos para NaCl 8=2.4.4.1011dy/cm2
w=1.77.1014seg—1 [freguéncia do laser de EDZJ Mr=2.3.10—23gr
wac=2.1013 seg | M =3.82.10 “gr
a = 2.82A M>=5.89.1D_23gr
13 -1 13 -1

mf=3.09.10 seg wq=3.85.10 seg



CAPITULDO III
ESPALHAMENTO DE UMA PARTICULA DE LANDAU NA PRESENGDA

DE UM CTAMPO DE LASER



3,1 INTRODUGAD

0 efelito de campos magneticos no compcrtemento de siste
mas fisices, € importante para um grande nimerc de problemas em as-
trofisica, fisica de plasmas e fisica do estado solidoc. Em particu-
lar, a estrutura da matéris na presenge de campos magnéticos fortes
fol exaustivamente estudada por varios autores {(Cohen et al (19707,
Brandi et al (1378), Kadomtsev (1870), Melo et al (1870), Rau et al
(1276)1. Mais recentemente Brandi e cutros (197Ba) estudaram como ©
espalhamento de uma particula carregade por um potencial V(;] seria
afetado pela presenga de um campo magnetico d.c. forte e homocgeneo.

Embora o formalismo desenvolvido por Brandi et al {197Ba)
foi explicitamente aplicado somente para o caso de espelhamento de-
vido & um potencial coulembiano, sua extensaoc para o espalhamento
por um adtomo de hidrogenio foi posteriormente desenvolvida
(Brandi (1879)).

Paralelamente ao in;eresse do comportamento da mateéria
sob campos magnéticos fortes, existe também grande interesse no com
portamento da metéria sob campos intenscs de radiagao eletromagnéti
ca (Seely e Harris (1973), Luzzi e Miranda (1878), Blashkar et al
(18977}, Bhakar & Chaudhury (1874), Brandi et al [1978b}]:Com o adven
to de lasers inteascs submilimetricos € possivel obtermos a condi -
gao de ressconancia ciclotronica (Lax e Coh (1973), Seely (1874).,L1
ma et al (1979)), na gual a frequéncia dc laser e igusl a frequen -
cia ciclotranica do elétron. Consequentemente, & importante também
considerarmos como € gque mudam as prepriedades fisicas dos sistemas
na presenga simultanea de um campo magnetico forte e um campo inten
sg de laser,

Nosso principal cbjietivo neste capitulo & estender o]

farmalismo de Brandi et al (1878a), considerandoc o espalhamentec de



uma particula carregada por um potencial coulombiano na presenga si
multanea de um campo magretico forte, e um caméo eletromagneético in
tenso de laser. 0 método matematico agui empregade, € andlogo ao

usado por Brandi et al (1978a) no problema de espalhamento por um

potencial V(r)l na presenga de um campo magnético forte. 0 campo do

laser sera tratado comoc uma onda eletromagnétice plana na aproxima

gao dipolar.

Na segao 3.2 deste capftulo a amplitude de probabilida
de para transigoes entre diferentes niveis de Lendau caom abscrgac
ou emissdo de |v| fotons sera calculada usando a técnica da fungéo
Green,Ma segao 3.3 estudaremos as amplitudes de transigao para 0
caso particular de um potencial coulombiano e na segao 3.4 discuti
remos os principails resultados e faremos as conclusoes dos resulta

dos obtidos.
3.2 FORMULAGAC

Nesta segac nosso principal objetivo € calcularmos a
amplitucde de transigac pera o espalhamentoc de uma particula carre-
gada na presenga simultanea de um campo magnético homogeneo e um
campo intenso de laser. Este U(ltimo serd tratado na aproximagac di
polar, isto e vamos considerar gue o comprimento de onda da radia-
cao € muilto maior que as dimensoes lineares do nosso sistema,

Consideremos o campo magnético na diregao do eixo +Z.
Cesprezando-se a dependencia espacial do campo de laser (aproxima-
cac dipolar), o vetor peotencial do laser e o campo magnético exter

no podem ser escritos na seguinte forma:

(Bxr) (3.2-%3



ce

(X coswt + y senwt)

onde B & o campo magnetico externa, e K(t]. representa o campo dao
laser cu seja uma onda plana poclarizade circularmente praopagando-se
paralela ao eixo Z. A eguagac de Schrodinger dependente do tempo
para nosso problema de espalhamentoc de uma particula carregada de

massa m g escrito como:

thi(r,t) = HD(T,t) (3.2-2)
onde
o= 1 (-—)— e (-1— -+ e -A)— )2 -+
= % P+ 'é—c- Bxr) + E (t) + V(r)

agui "e"é a carga da particula e c & velocidade da luz. Supcndo-se
que 0 potencial de interagao V[;J val a zero para vaslores gran-
des de 1?1 a equagdo de Schrodinger assintotica pode ser escrita
da Seghimte maneira:

Bxr

iho(D,t) = —— (P + == (DBx
2c

— ) . 2 A(t))1? o(r,t)

(3.2-3)

As solugoes da Eg. (3.2-3) podem ser obtidas a partir
das solugoes ¢ .o de equagao de Schrodinger de uma particula car-
regada. em um campo magnético uniferme (veja Landau e Lifshitz -
(1858)). As solugoses ¢kns sao chamadas fungOes de cnda de Landau,
e a maneira de obtermos as sclugoes de (3.2-3) e fazermos usc de

uma transformagao unitaria, isto e (Seely (1874), Miranda (1877])]:

S(R,t) = U ¢KnS[F.t] : (3.2-4)



onde
ia,x/h ia_y/h ib P _/h ib P /B in(t)/
Ulr,tl) = e 1 e z e 1 X e 2y e
(3.2-5)
e
eB
w = ——
c mao
Bg BE
a = el cosWwt ; a s -0 senwt
1 2(w-w ) ’ 2 2 (Waw )
o} o]
- et =1
b S S senwt ; b = —————Em—mcoswt
1 2mw (W-w ) 2 2mwlw-wg’
(3.2-8)

Fisicamente a transformagdo (3.2-4) representa uma translagaoc espa
cial nas coordenadas x e y e uma translagdo nas coordenadas de mo-
mento x e vy, segéndo a gual mudamos de uma representagdc dependen-
te do campo do laser {¢) para uma representagaoc independente do
campa do laser (9). Censiderando-se o Hamiltoniano completo (3.2-2)
e fazendc-se uma transformagac candnica usandoc o operador unita -

ric U, a dependencia do campo do laser do primeiro termc de H e

transferida para o termo gue descreve o potencial de interagéo, is

to e
W f S ute - ih 20
3t
= HO+V[x-b1,y-b2,z] (3.2-7)
onde
2

> e * -+
H = P + — er) (3.2-8)



define o Hamiltoniano de Landau (Landau e Lifshitz {1858J)). Nesta no
va representacgaoc, a equagao de Schrodinger dependente do tempo para

nosso proeblema de espalhamento pode ser escrita na forma:
ihy = {H_+V(x-b,,y-b,,Z)}y (3.2-9)
onde
£
po= Uy

-* ~ -
Quandao |?| + o, VY(r) - 0 e as solugoes assintoticas de

-
(3.2-9) sao as bem conhecidas fungoes de Landau, ¢kn5(r't}

H0¢Kns i} Ekn¢kns ' (3.2-10)
onde
2,2
h*x ) ’I\
= § — h . =
(3.2-11a)
ikz -1t .

_ e knt/h _
q.)Kns[I",t} = W— an[p) e {3.2-11b)
+ -

p = X x + Yy
1/2
> Y iln-sly _
an( o]l [“] e Ins( £) (3.2-11¢c)



1/2
¥ — - -
s: o £/2 E(n s ) LM E) L s < n
nt g
‘ =
Insig' ﬁ
172
! —£/2 - -
ET o £/ E(s ni/2 LS n[g) e > on
st n
\ (3.2-11d)
Aqui s = 0,1,2,...,Lm[x} representa o polinomio associacdo de Laguerre
(Gradshteyn & Ryzhik (1965)])}, n & o nimero quantico principal 2

(n-s) & o nidmero guantico azimutal, O nlmero s tem a interpretagao g
geométrica da distancia do centro da orbita de Landau a origem.

Para resolvermos o problema do espalhamento e assim cal
cular a amplitude de probabilidade, faremos uso da fungao de Green
retardeda. A fungao de -Green & obtida da seguinte forma: considere-

mos a equagdc de onda
ih 2oy = Hy ' (3.2-12)
ot '

A funcgac de onda estacioneria
\

-1iE_t/h 4
¥ (rle (3.2-13)

& soluqéﬁ da Eg. {(3.2-12) sim wn(r] & eigefungdo de H, isto @&
- -
= 8.2“’%4]
H¢n[r) Enwn(r] {
Como os wn[r) formam um conjunto completo de fungdes ortonormais, a

fungao de onds Y{r,t) parea um tempo inicial t', pode ser expandida

como:



—iEnt’/ﬁ
Pir,t') = ] oy _{r) e (3.2-15)
n
Dndé
N N iEnt'/ﬁ _
e, - w:ir] Pir,t') e (3.2-18)

J

substituindo (3.2-18) em (3.2-15) obtemos

-iE (t-t'3i/h
n

Pir,t) =JZ w;[?*'lwntrj e Yir',t')dop
) (3.2-17)
- JK(?',t-,r,t) Yo, e a0 (3.2-17)
onde o Kernel K & definido como
KR, 6,0, t") =\£ w;c?-zwn[?) e_iE”(t_t']/h (3.2-183

Cefinamos agora a fungao de Green retardada ou propagador da seguin

te forma
> -+ - >
G{r,t;r*,t") = -i8(t-t"J)K(r,t;r',t"')/h

onde

Blt) = {3.2-19)

E fécil verificar que o operador (2.2-19) assim defini-

do satisfaz a eguagac



(H-ih %€] GIF,ts7't") = -8(E-2')6(t-t") (3.2-20)

Este Ultimo resultade & muito Util na teorie de espalha
mento, ja gue o conhecimento da fungao de Green nos permite calcu -
lar a sclugao da equagao de Schrodinger. Para entendermos isto con-
sideremos a equagaoc de Schrodinger com um potencial de interagao de
pendente do tempo Hi[t]‘ a equagao de Schrodinger pode ser escrita
na forma

d o -+ _
[HD-iﬁ 3?]¢[r,t] = Hi[t] ylr,t) {3.2-21)

Se ¢{r.t) é sclugao da eguagao homogénea

(H -ih ==} (Z,t) = 0O (3.2-22)
8] 9t

a sclugac de (3.2-21) pode ser escrita como

wir,t) = ¢(r,t) - JG(r;t;r't']Hi(t']w(r't']dar'dt'

{3.2-23)

onde Glirt;r't') € a fungdo de Green gue satisfaz a equagac (3.2-20),
e € facil verificar que (3.2-23) satisfaz a equagano (3.2-21).
Voltando para nosso prablema a fungao de Green para 0

problema de espalhameﬁtn pode ser escrita na forma (para t > t')

o0

T b L Ak'(z-z')_ >y
GlE;T't?) = ¥ dk'e XX, ")

- 00

-iE,, ,{t-t")/h
(g1 e M (3.2-24)



de tal maneira gue a sclugac para o problema de espalhamento assccia

da com a Eg. [3.2-9) esta dada per

Y = & - g Rt B (Tt f VR b,y b Lzt )%
kons Kans P 97 2"
" (F',t7) =
Kk ns |’ h
[s4]

: ® 3+ 1 ? ) * -,

= -é—%ﬁ ) k' |doratr etf (277 an,a,[p‘J*
o n',s'=0 e -
-iE (t-t*)/h

— * v 1 _ ] N K'n' [

Xn's’[p] Vix bq,y bz,z Je 'wkons[r £")
(3.2-25)

onde ¢K ns[;'t] representa a fungao de onda da particula incidente
de mumento PZ = th no n-2simo ﬁivel de Landau.

As integragoes sobre t' e k' em Eg. (3.2-25) podem ser
resolvidas guando os fatores que sao periddicos no tempc sa@c expan-
didos em series de Faourier [(Bahakar e Choudhury (1974), Brandi et

~

al (1878b)1}.

iq. T Rit)
, , ig.r’ -iqg.
'~ s - ’ = V ' H
VX b1 Y b2 z') E qe e
q
>
R{t) = (b,.b.,0) (3.2-2Ba)
4 Z
g =co
i q ﬁ[t] ifwt -ifwa
et - = E Jolg,bl e =) 9 :
1
fL=-co
b = eg /mwiw-w ) {3.2-26Bb)
0 C
+ &
N ) N Ciwg
1 B - b [ - J -1 1]
explE _t'/By - (r',tr) ) vl frtle
0 o j= o o

{3.2-2B6c)



Na equagao (3.2-26b) Jg la,bl ¢ a fungdo de Bessel de or

dem £ e b & o parametro de campo. Substituindeo-se (3.2-26) em (3.2-25)

e integrando-se em t' ek’, ¢k anr,t] pode ser escritoc na forma:
s
2
> - -> 1im a4 N
v, o Jlraty = b (r,t) e ’Z = . d°r
o o, n'L.s’ d.gsy

V J,(g,b) LT . .
& r' -if ot > >
q 1 ig.rt -1 aqelkiv][z z ]X;'S'(p'}Xn,s,[p3 .

KV
SIE, G t/h .
x g NN YTt Ty (3.2-27)
k. .ns
al
onde
om 1/2
K(V) = k_|1 « {tn-n")w_-vull (3.2-28)
P o
he” -
0
Donde podemos escrever
k k{Vv]
- - o -
Y (r,t) = ¢ (r,t) + ) ¥ $ ., () (3.2-29)
k_nsg k.ns R vy KEVIN'S
o o n's'V ns;n's
onde
kK L, k(V) 1/2 Ry
iy . ?
f° = 1 izal___m ) JdS?'v Jg{qﬁblelq T ox
ns;n's’ hokevy >, 4
q.
-Lou
~ik(V) 2! ST A
kg 9 gTHRMI ey T (3.2-30)
n's k_ns
o
ko, k(V)
Agui Fns-n's’ & definida como a amplitude de transigao do estado ini

cial [kons) para o estado final (k{V)n's') com absorgao (Vv < 0] ou

emissdc (V > 0) de |V| fotons.
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Para resclvermos a amplitude de transigao vamos fazer
uso da aproximagao de Born; esta aproximagao € valida no limite de
. - v-{ =, .
altas energias. Neste limite wkons[r } pode ser escrita (usando a
Eg. (3.2-26c!) na forma:
2w
( ' £, t/h
Ve, LW -itv-Llet Ttk n >
wr’\DnS{F ] = —ZTT_ dt e e [l)k nS{I‘ ,t3
JD 7
[ 21 /w
w -1{v-2wt > >
= = ct ') = ' 3,2-
5 8 ¢k ns(r ) 62,v P nS[r } {3.2-31)
© o
Jo
Consequentemente, substituinde & Eg. {3.2-31) na Eqg.
(3.2-30) a amplitude de espalhamentc na aproximagao de Born para
transigao de um eletron com momento hko no n-esimo nivel de Landau
para o n'-ésimo nivel de Landau como momento Bhk(v), com a abéorqéo
(Vv < 0) ou emissao (v > 0) de |v| fdtons, pode ser escrita na for-
ma
ko,k[\)} i @ -iva
oo = ), . bV Jviqu]e 9 %
’ hokw) s,s5'=0 ¢
- *%l [ ) ,
ig.r —ig (Viz
3 u] > -
* d ' * ! ! {3.2-32)
| r' e & Xn,s,[p ]an[p ]
onde qD(V):K{v}—KD € o momento transferido na diregao do campo mag-
nético. Na Eg. (3.2-32) nds incluimos a socma sm s e s' devido a gue
cada nivel de Landau €. " (n+%)hmc esta associado com um conjunto de

eigefungoes de ndmero quantico principal n.

3.3 ESPALHAMENTD POR UM POTENCIAL COULOMBIANO

Nesta segac noesse principal objetive € analisar a ampli

wJ
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tude de transigao Eg. (3.2-33) guande o petencial de interacac =
e
um potencial coulombiano, Vir) = Zez/r. Transformando na Eg. [(3.2-32)

>
a soma Bm g por uma integral, obtemos:

-iva

v : 4
{KO,K( ] i -4ﬁim292 § d3+ N 'Jv[q1ble
) 3 3 q dri—5
n,n’ (2m) "k (vih™ s,s8'=0 Q. * 4q,
- - > .
iqq.p' 1[qz-q0[v])z’ 5 L
% ’ ' _
=) = xn,s,(p ) xn,s,(p ) (3.3-11
+ G0 .
s s . —1u(u—uq)
Expandindo-se exp(iq1.p] caoma Z‘ Ju{q1p]e onde a
-0

- - i e = -
diferenga (oa-a_J & o angulo formado entre a, e p, & fazendo-se as

d
integragoes em (3.2-32) sobre Z7, qé, aeaq, obtemos
{xo,k(v3_= Zinze” E § qu q
- . . Y _ ot . *
_— hzk(v] sh8’=0 n 5’ ,n-5+V 171
N -
— 5 df In'S'(E} I 5[(‘;1 J_\) 7'_\(—
a;tagvloJg '

[3.3—2)

Nesta Ultima integral se substituiu a expressao an[EJ
pela Eqg. (3.2-11c). A integragéo em § pocde ser feita substituindo-se
Eg. (3.2.11d) e usando-se a seguinte relagao (Gradshteyn e Ryshik -
{198B65) |
g X XM/Z o} IR}

dx L0 (x) L™ Mx) I (a¥x) =
m H

m

y _.2 o ' ~ '
(wq MM, TH R mafd p-r M2 a Lhrormtom (a%/4)

(3.3-3)



Usando a Eg. (3.3-3) obtemos a seguinte relagdo para a

amplitude de transicgao

KOK[VJ im292 &0 s ‘ st 1/2
f ) g s Pt ~ '_T_v':-
n,n ﬁzk(v} e, 5= n'-s',n-s+¥ Nis.

© - - F »
e o xxin s+s'-n )/2J (BTR)
(=13 6{n-s) B(s'-n") dx A
x+x (v)
0 0
— 1 —_ ) ’
LT o0 L0% (3.3-4)
5 n _ .
_ 2, - 1/2 - - ..
onde x_ = g_(v])/4, B = 2v b ed & a fungao definida na Eg. =
o o
kmak['\)] :

(3.2-19). A expressao f mostra gue a amplitude de transicac

n,n'
€ um fungao mondtona decrescente do momento tfansfarido, e depende
do campo eletromagnético ﬂpq & do namero de fotons absorvidos ocu -
emitidos durante o processo.de gspalhamento. Note gue para o casoc on
de nao esta presente a radiagdo do laser (b=0), o argumento da %un—
gac de Bessel € nuloc. Neste caso Jv{U] g diferente de éero unicamen
te para-v:U g portante a Eg. (3.3-4) se reduz a expressao obtida por
Brandi et al {1978) referente ao espalhamento de.um elétren per um
poctencial coulombiano na presenga de um campe magnético Férte.

No gue segue vamos limitar nesso estudo ac problema da
excitagcao de niveis de Landau (n’>n) supondoc, para maiof clareza,
que o estado inicial corresponde ao minimo nivel de Landau (n=0). -
Nestas condig@es e fazendo uso das fungces 8 e & em (3.3-4) obtemos
para n=0 a condigas s=0, n'-s' = Vv, Como s' > n', a condicgao -
'-5' =V & yalida somente para V <0, isto & V = -A onde A=1,2,3,...
Ou seja, a excitagao de niveis de Landau (n'>0) no processo de espa
lhamento de uma particula sarregada, na presenga de um campo de la-

ser @ possivel somente com a absorgac (V < 0) de {v| fotens, como



deveriamos esperer. Neste casc a amplitude de espalhamento corres -

pondente pede ser sscrita na forma -

ko mk{-A) 0 imZe? .
7 Dn, (B,x ) = (-1] 5 nee N A by (B ) {3.3-5)
° \ Ak (-v) (n*+x01 " °

onde A_,y (B,X_ ) & definida caomo
. n o

oo

o X x)\/2 0t
X ;‘_;—X'—E:j\——}- J)\ [61/";] Ln, [X] {3.3'8]

o

Aﬂ,)\ [B,XD}‘ =
Como estamos interessados no comportamento ressocnante
da amplitude de espalhamento (3.3-5} o Conhecimenfo analitico da ex
Dressao An' KfB,XD] ndc & essencial. Claramente a Eg. (3.2-8) pode
ser resolvida usando a representagao em series das fungoes Bessel

e de Laguerre & integrando-se termo a termo.
3.4 DISCUSSAD

Nesta segao nds discutiremos ous resultados obtidos para
o espalhamento de uma particula carregada na presenga simultanea de

um campo de laser € um campo magnético uniforme por um potencial cou

lombiano. Especificamente so analisaremos o comportamentc resscnan-

te de tais efeitaos na excitagao de niveis de Landau para a gual a
amplitude de transigac e dada per Eg. (3.3-5].

Comecgaremos observando que o momento final da particula
k(-A), dado pela Eq. (3.2-28) pode ser escrito na forma

/2

k(-A) —1/2 o, -
_E;_* =T, Ir1+Ar n | _ (3.4-13}

onde

.



r. = E /huw ) r o= ow/w : (3.4-1)
1 o c C

E claro de (3.3-6) gue, analogamente ac caso quando so °
mente o campo magnétice estd presente (Brandi et al (1978a)), a am-
plitude de espalhamento & inversamente proporcional ao vetor de on-

da final da particula. Como resultado, a Eg. (3.3-5) mostra um com-

portamento ressonante guando k{-A)=0. Quando o campo de laser nao
- ~ {900 -
esta presente ocorrem ressonancias para n'=r1. Em nossc caso porem

k(-A)=0 para )
{(3.4-2)

D significado:desta ressondncia & ClaroﬁTél ressanancia
cdnsisfe da excitagéo do nivel de Landéurdevido a transferéncia da
energia Translacional da particula e a absorgac simulténea de A fo-
tons. |

Seja n_ e nivel de Landau atingido em‘tal transigao des
de o estado inicial n=0, isto é: n, = lr+r1.

Suponhamos também que r # 1 (o casc r=1 serd censidera-
do mais adiantel. A Eqg. (3.4-1) claramente indica gue tais ressonan
cias podem agora ocorrer quandorr1 < n_, tais ressonancias nao ocor
rem quando temos presente somente campo magnético. Ou seja devido a
presenga do campo do laser, existem Dﬁtras alternativas para excita
gao de nivels de Landau.

Outro comportamenio interessante de (3.3-5) e (3.3-8) &

a presenca de maximos da amplitude de excitagédc guando o parametro

Xo' o gual aparece no integréndo de (3.3-8), 2 nulo, XO e dado por:

2
X = {r‘:t/z—[r,ﬁ)\r.—n']/l/z} (3.4-3)



Por outrg lado, XO=O reguer gue

xr (3.4-4)

3
|

AT+Z2T

1]

Porém de (3.4-1) e (3.4-3) se tem que XD=D se k[~RJ=KD.
A conseguiancia imediata disto & gue se XD=U a energia translacio ~
nal inicial & final da particula deve ser canservada.

Em outras palavras, os maximos ne amplitude de excita-~
cadp correspondem aos processos onde a energia de excitacgédo é ﬁrove—
niente da radiagac do laser (absorgao de A fotons). De fato, como
K(~l1=ko somente a primeire raiz de (3.4-4} tem significado fisico.
A segunda raiz [n’=kr+2r1) representa um processo onde a conserva -
cao de energia & violada. Agui a primeira raiz (n'=Ar; r#1)} descre-
ve um processo onde o potencial de interagaoc nao participa do espa-
lhamento.

Suponhamos agora gue para certos valores de energila in-

cidente da particula da frequéncia do laser e do campo magnetico,r

1
seia inteiro. Neste casc, dois tTipos de processos n’:Ar+r1 &
n" = Ar podem existir (sempre que Ar seja inteiro) com absorgae de
A :_(nc—rql/r fotons. Como conseguéncia os niveis de Landau N, T
serac seletivamente populados. Como as frequancias ciclotronica e

do laser e a energia incidente da particula saoc independentemente ,
controlaveis, & possivel portanto obtermos experimentalmente valo -
res dos parametros r, e r.

Finalmente consideremcs o caso quando temos a caondigao

de ressonancia ciclotronica, isto & para r=1. Note-se gue B nas



egs. (3.3-8), pode ser escrito na forma B:/rzlr-ﬂ s onde}zﬁa/hm

ﬁgq
N
EL=é2€§/2mm2 & a esnergia de particula no campo do laser. Quando;r51
B & infinitamente grande, e como consegquéncia a fungado de Bessel &
infinitamente pequena exceio para guando A & igual ao argumento. Is
to implica que guando é ressanancia ciclotronica & atingida (r=1) a
amplitude de espalhamento para excitagao de[nivel de Landau & muito
peguena exceto guando o ndmero (A) de fotons absorvido durénta o pro
cesso de transicac & muito grande, isto & A-.F»1. Ou seja, na resso-
nancia ciclotronica excitagao de niveis de Landau & essencialmen-
te dominade por processos de muitos fotens. Nestas cendigoes (r=1 e
AP1). Vemos que os niveis de Landau excitados sao agueles para oS
gquais n'.A®1. Iste &, quande & ressonancia ciclotronica ocorre a
excitagac de niveis de Landau (n'®1) vem de processos de excitegao

a passos (U+1+2-...}, 0 gual nac depende das caracteristicas do po-

tencial de espalhamento.

3.5 CONCLUSOES ‘ .

Neste capitulo nos consideramos o espalhamento de parti
culas carrsegadas na presencga simultanes de um campo magnético uni -
forme d.c. =& Qm campo de laser circularmente polarizedo propagando-se
paralelo ac campo magnético. Estudamos, em particular, a excitagao
de niveis de Landau no caso de espalhamento por um potenciel coulom
hiano na aproximagac de altas energias. Enfase especial fol dado a
investigagao de efeitos ressonantes na amplitude de espalhamento. -
Mostramos gue a amplitude de excitagao pode ter diferentes tipos de
ressonancias. Existem processos de ressonadncia associados com a ener
gis translecional da particula e absorgao de A fotons [n'=Ar+r13 na
excitacac de niveis de Landau. Existem também ressonancias para -

quando n'=Ar, as guais resultam do acoplamento direto do campo do
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laser e o oscilador de Landau. Neste casc a excitagao nac dependes -
dos detalhes do centroc de espalhamento {(Energie translacional ini-
cial & final da particula sao as mesmas), Discutimos ainda o casc -
em gue a frequencia do laser & igual a frequéncia ciclotronica.Nes-
te caso mostramcs gue os processos sao dominadeos pelo mecanisme de
excitagao de niveis de Landau altos (n'®1) devido a abscrgao de
muitos fotons,.

Finalmente e importante fazermons nctar que a estrutura
da amplitude de transigaoc para excitagao de niveis de Landau depen-
de fortemente ds geometria do campo do laser. Ferrante (18793] calcu
ipu a amplitude de transicac para o espalhamento de uma particuls -
carregada por um potencial V[;] na presenga de um campo magneético e
um campo de laser polarizado na diregéo do campo magnético " (eixo
7). Devido a esta geumetria‘o resultado de acoplamentoc direto entre
c campo da laser e o oscilador de Landau, o gual descreve a ressg -

nancia ciclotronica Ew=wG], nao aparecem.
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