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В НЕЛИНЕЙНОЙ СПЕКТРОСКОПИИ ПОЛУПРОВОДНИКОВ 
МЕТОДОМ БИГАРМОНИЧЕСКОЙ НАКАЧКИ 

Б. А. Гришанин, В. М. Петникова, В. В. Шувалов 

(кафедра общей физики и волновых процессов) 

Для интерпретации дисперсионных зависимостей, полученных методом бигармо-
нической накачки в области межзонного поглощения селенида галлия, построена ди-
намическая модель формирования четырехфотонного отклика. Процессы внутризонной 
электрон-фононной релаксации описываются в адиабатическом приближении с разде-
лением фононной подсистемы на активную когерентную и шумовую релаксационную 
части. Построенная модель качественно объясняет данные эксперимента. 

1. Введение 
Интерпретация дисперсионных зависимостей, полученных методом 

бигармонической накачки полупроводников [1—4], в рамках традици-
онных марковских моделей неэффективна [5]. Развиваемый в работе 
подход основан на динамическом описании процесса электрон-фонон-
ного взаимодействия. Остальные процессы учитываются феноменологи-
чески в марковском приближении. В отличие от пространственно-ло-
кализованных систем [6] трансляционная степень свободы учитывается 
явно. 

Целью настоящей работы было построение динамической модели 
электрон-фононной релаксации, расчет на ее основе возникающего под 
действием бигармонической накачки отклика и качественное сравнение 
теоретических и экспериментальных результатов [1, 2]. 

2. Динамическая модель четырехфотонного отклика 
Гамильтониан полупроводника в присутствии внешнего поля пред-

ставляется в виде Й(t) =HC + Hi(t), где Йс — гамильтониан кристалла; 
fii — гамильтониан взаимодействия с внешним полем. Гамильтониан 
Йс в отсутствие электронно-дырочной (eh) пары совпадает с гамильто-
нианом Йо невозмущенной фононной подсистемы, а при наличии eh-
пары имеет структуру Йр + Й0 + Йг, где Йf описывает взаимодействие 
e/i-пары с фононами; Йр — ее гамильтониан. 

В представлении взаимодействия с невозмущенным гамильтониа-
ном Йс оператор эволюции кристалла во внешнем поле имеет вид 

t ^ 

U (t) = uc (t) Т ехр {— (ЦП) I # г (т) dx}, 
о 

где Hi = uc HiUc\ uc=exр{—iHct/h}\ Т — символ хронологического 
упорядочения. В третьем порядке теории возмущений по полю бигар-
монической накачки для поляризации получаем 
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Здесь 
t 

Л(1> (t) = ( l / t l ) I u7l (Т)u0 (т) H^ (т) dx, 
0 

t 

Л ? (/) = (1//Z)2 j dr2 J dxl (xt) Uo* (тх) uc (t,) аГ1 (т2) «0 (т2) Я Н (т2), 
о о 

t Т3 Тг 

AL3) (0 = (l/ft)3 J ^ з J ^т2 5 dx1 U7l (Т3) Я | - } (т8) щ (т3) я ! + ) (та) Wo"1 (т2) X 
О О О 

X uc (т2) И71 (Tx) «о (тх) H\~} (Тх), 

Я(г> (0 = VT 'd i (ke) Ei >2exp { ± /со, ,2г} (ke + k f t - X l ,2), 

где d± (ke)— вектор-столбец (строка) — недиагональный матричный 
элемент оператора дипольного момента электронного перехода; pf, 
UQ — матрица плотности и оператор эволюции невозмущенной фонон-
ной подсистемы; Я [ ± ) — эрмитово-сопряженные недиагональные мат-
ричные элементы гамильтониана Йг, Vo — объем ячейки; Pv — проек-
тор на объем образца V; ке,п — квазиимпульсы электрона и дырки; 
«1,2, %i,2 — частоты и волновые векторы компонент накачки. При V-*-

сохраняется импульс и Ру-*~8(ке-\-кц—х,-). Первый член в (1) 
описывает возбуждение электронной подсистемы в состояние с нену-
левым недиагональным внутризонным элементом матрицы плотности, 
второй — возбуждение с участием лишь межзонных переходов. Ниже 
эти составляющие называются «энергетической» (Ре) и «фазовой» 
( P f ) : 

d t Т, / 

P e = - i - - - J dx3 ^dx2 ^ dx^pit—т|)[5е(/, т.,; т 2 , т я ) Я / _ ) ( r j x 

— ОО оо оо 

X Я[ + ) (т2)] ujl (т3—т2)Я[_) (т3), 
J t т2 

р / = — £ dx3 [ dx2 ^ dx1up(t — x3) [Sf (t, т3; т 2 , тх) Н'Г] (т3) х 
ОО ОО — 00 

х Я | + ) М ^ С с . - т О Я Н ы , 

Se(t, тх; та, T8) = Trf[M /(i, Tj) © Р}Щ1 (тз> Т2)Ь (2) 

Sf(t, х3; т2, т1) = Т г / [ м / r 3 ) Q u f ( x 2 , т^р;] , (3) 
t—x 

Uf(t, т ) = Uol (t)Texp J — J dsHf(s) j и0(т), (4) 
о 

где up(t) = exp{iHpt/ti}— оператор собственной эволюции e/i-пары. Су-
пероператоры Se, f описывают все эффекты электрон-фононного взаимо-
действия; © — символ подстановки [6]. 

Расчет Se,f проводится для Я^, линейного по смещениям решетки: 
k)a^(k)exp{—i'co^ + ikQ(0} + 3. е.), где 4 , соЦк), 

А-

к — оператор уничтожения, частота и волновой вектор фонона; X — 
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жндекс фононной моды; Ак(к) — параметр электрон-фононного взаимо-
действия; Q — оператор координаты электрона. 

Использование метода бигармонической накачки предполагает ре-
гистрацию пространственной компоненты поля с волновым вектором 
х 4=2З< 1—х 2 . Поэтому при усреднении по фононным переменным 
в (2), (3) сохраняются члены, содержащие оператор сдвига квазиим-
пульса на Д х = х 1 — х 2 . Необходимый для процесса самодифракции 
-сдвиг квазиимпульса может быть обеспечен одним, двумя и более фо-
нонами, когерентно возбуждаемыми полями EJ>2. В случае параллель-
ных поляризаций определяющим является вклад процессов с участием 
одного когерентного фонона. В членах многофононного разложения 
Se, f сумма импульсов остальных фононов тождественно равна нулю. 
Это позволяет пренебречь их влиянием на взаимодействие еЯ-пары 
с когерентным фононом и учитывать их действие как чисто фазовую 
релаксацию. Выделение когерентного однофононного вклада из выра-
жений (2), (3) разбивает Se,f на когерентную и релаксационную 
части: S e , f = S $ S $ . Когерентная полагалась равной первому члену 
разложения (2), (3) по параметру Л ь ( к ) : 

t—Ч Тз—Тг 
J dst J ^2exp{-Y,|T2-T1 + s2-s1|}x 

к 0 0 

X [nxexp {m% (T2—X^^ — s,)} + {nx+ 1 ) exp { — m % (т2 — + s 2 — S J } ] , 

t Tg T2 

= I dsL I d s 2 e x p { - y k \ x 3 - x l + s1-~s2\}x 
-K 0 0 

X К exp {/<OX ( T 8 — + sx—S2)} + (nk + 1) exp { — m K ( Т 3 — x t + sx—S2)}], 

тде Пх((Ox) — числа заполнения; — времена жизни фононов. 
Релаксационная часть S (

e j определяется полным выражением для 
Se, f при k i + . . . + k n = 0 , что учитывается оператором сдвига Г(0) = 1. 
Описываемая ею релаксация нелинейной поляризации в общем случае 
немарковская. Пределы отвечают марковскому однородному и неодно-
родному уширению электронного перехода за счет электрон-фононного 
-сдвига его частоты на величину ®я, + с о ( М — ® ( k e ± k ) , где 
<о(ке) — энергия электрона в зоне проводимости. Марковское затуха-
ние Te,f определяется спектральной плотностью 

S'.fbY-= Л S 1 4 (k) | 2 [б (V - v L ± } ) (ПХ + 1 ) + 6 ( v - v ^ ) п%] dk 
к 

этого шумового сигнала при v —0. Величина неоднородного уширения 
Т * выражается через его дисперсию: 

r* = (8v2)1 /2 = [J &e,f (v) <ivj1/2. (5) 

Данные экспериментов [1—4] указывают на существенно немар* 
ковский характер электрон-фононного уширения: их скорости имеют 
порядок характерных интервалов постоянства спектральной плотности 
S e , f ( v ) в точке v = 0. Д л я оценки роли релаксации под действием не-
когерентных фононов можно воспользоваться приближением неодно-
родного уширения (5). При этом, используя гауссовскую аппроксима-
цию показателей экспоненциальных выражений для щ в (2), (3), по-
лучаем: 
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S£ r )(s l t s2) = ехр { — Г * —S2)2 /2} ; s±=t—тг; S 2 = T 3 — T 2 ; 

sa) = exp{—r'SjSa}; s ^ t — r 3 ; s a =T a —т х . 

При t—ti —Тз—12 получаем .SeC)=l, что отвечает полной компенсации 
неоднородного электрон-фононного уширения за счет эффекта типа фо-
тонного эха для е-отклика. В то же время S f W < l при любых време-
нах, удовлетворяющих соотношению ?>Тз>Т2>Ть 

При расчете (2), (3), (4) интегрирование по квазиимпульсам учи-
тывает спектр электронных состояний. Ширина зоны маскирует элект-
рон-фононное уширение и уменьшает различие функций Se, /г> за счет 
сокращения эффективных временных интервалов формирования нели-
нейного отклика. Структура конечного выражения имеет следующий 
вид: 

Р а ~ )б( 1) {2Л/Ч/(Д2 2/у, Д) + 

+ i [Re (nx/(A-<x>k-iyx) + (пк + 1)/(Д + <*%-iyx))~ (6> 

— Rf М А + iУх) + + 1 ) / ( А — % — i v J ) ] } . 

Здесь е(1)>(2) — векторы поляризации возбуждающих волн EI,2; а, (3, 
у\=х, у, 2; Ya$=(dad$)/d2—тензор, возникающий при усреднении ди-
польного момента по ориентациям электронного квазиимпульса к е ; 
A^cOj—со2— расстройка частот спектральных компонент бигармони-
ческой накачки EI>2. Функции 

оо оо 

Re,f= d(>h
d2

dbh 4 ReS J J d2 (ke) d2 (k'e) k\ (kef dke dke J J ds, ds2 X 
0 0 

X exp {—rAtojSj + iA(o2,4S2}; 

Aco/=co/—a>(ke) —(og; f = l , 2, 4; 

описывают составляющую отклика, связанную с резонансным вкладом 
зоны; 03g — ширина запрещенной зоны; (о4=2оз1—со2— частота рас-
сеянного поля Е4. Функция N=—^—cP^d2(ke)kldkelk(s>, описывает не-

d(Di J 
резонансную часть интеграла по зоне, одинаковую для откликов е- и 
/-типов. Символы Res и обозначают вклад полюсов и главную часть 
интегралов по зоне Бриллюэна, соответственно; N пропорциональна 
эффективной ширине зоны. 

3. Сравнение теории с экспериментом 
Описанная модель объясняет основные качественные особенности: 

дисперсионных кривых, полученных в образцах e-GaSe методом бигар-
монической накачки. На рисунке приведены экспериментальные зави-
симости эффективности г) самодифракции при параллельных поляри-
зациях волн накачки от А для различных значений центральной час-
тоты со (со = coi при Д = 0). Рисунок а соответствует возбуждению об-
разца в области глубоких межзонных переходов (со—a>g = 1000 с м - ! ) 
[2], рисунок б — правому крылу дисперсионной кривой для переходов 
в окрестности дна зоны проводимости (го—(оё=200 см-1) [1]. Харак-
терными особенностями экспериментальных зависимостей являются: 

1) наличие выраженного центрального симметричного пика дис-
персионной кривой в окрестности точки Д ^ О с перегибом на его крыль-
ях, отвечающим переходу от зависимости г | ~ Д - 4 к т)~ Д - 2 ; 
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2) одинаковые по порядку величины ширина центрального пика 
ш ширина спектра возбуждающих импульсов; 

3) наличие боковых резонансов при частотных расстройках А, ле-
жащих в области известных частот оптических фононов [7]; 

4) характерная асимметрия крыльев дисперсионной кривой отно-
сительно знака частотной расстройки А в этой области: боковые резо-
нансы отчетливо видны лишь при А < 0 ; 

5) обострение боковых резонансов по мере увеличения отстройки 
центральной частоты бигармонической накачки от ширины запрещен-
ной зоны. 

Ш 65 8,5 1,2 -1,2 -8,5 -65 -464 -1,2 -8,5 -63 -№ 
А ГМ"' 

Сравнение теории с экспериментом проводится на основе выраже-
ния (6), квадрат модуля которого, проинтегрированный по частотным 
спектрам волн накачки, определяет величину г]. Уже для простейшей 
модели кристаллической решетки с двумя фононными модами — акус-
тической и оптической — качественное соответствие данным экспери-
ментов [1, 2] следует непосредственно из структуры (6). Акустическая 
мода характеризуется высоким числом заполнения па^> 1 и частотой 
<оа<Сбсо, где боа — ширина спектра накачек. Частота оптической моды 
(0о достаточно велика и можно положить п0 — 0. Коэффициенты при ре-
зонансных множителях в (6) рассматриваются в качестве подгоноч-
ных параметров, зависящих лишь от центральной частоты <о. Их рас-
чет требует детальной информации о зонной структуре. Однако неко-
торые соотношения следуют уже из простейшей параболической моде-
ли зоны. ДЛЯ разрешенных переходов d(ke) = d 0 и коэффициенты Re,f 
я относительный вклад соответствующих им членов в (6) падают 

In?} 1пП 
О ft 

12 12 
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с увеличением со. Напротив, для дипольно запрещенных переходов. 
d(k e) ~ к е и имеет место обратная закономерность. 

Перечисленные выше характерные особенности экспериментальных 
дисперсионных зависимостей понятны с учетом следующих сообра-
жений. 

1) Центральный симметричный пик кривых со спадом г̂  — А - 4 мо-
жет быть объяснен только в рамках предположения о преобладании 
вклада, определяемого первым слагаемым в (6) для акустической 
моды. Его быстрое уменьшение с ростом А приводит к зависимости 
г]—Д~2, обусловленной остальными слагаемыми для акустической 
моды. 

2) Интегрирование в пределах ширины спектра бю приводит, как 
и в [1], к уширению узких акустических резонансов и объясняет экс-
периментальное значение ширин центральных симметричных пиков. 

3) Необходимым условием проявления боковых резонансов при 
частотных расстройках А~(о0 является достаточная малость вклада 
акустических резонансных слагаемых в (6) по отношению к вкладу 
оптических фононных резонансов. Это накладывает определенные огра-
ничения на соотношения их весов. В случае нескольких оптических 
мод некоторые низкочастотные моды могут не проявляться. 

4) Асимметрия дисперсионных кривых относительно знака частот-
ной расстройки возможна при дискриминации интерферирующих е- и 
/-вкладов по отношению друг к другу. Наличие выраженного боково-
го резонанса экспериментальной кривой в области А < 0 при таком 
объяснении доказывает преобладание резонансного слагаемого с коэф-
фициентом Re. Поскольку это слагаемое описывает эффект компенса-
ции электрон-фононной дефазировки, преобладание е-отклика явля-
ется аналогом фотонного эха в случае экспериментов со сравнительно 
длинными, пикосекундными импульсами бигармонической накачки. 

5) Обострение боковых резонансов с увеличением отстройки цент-
ральной частоты от дна зоны может наблюдаться только для диполь-
но запрещенных межзонных переходов. Для переходов этого типа 
вклад членов, отвечающих оптическим фононным резонансам в (6),. 
увеличивается с ростом центральной частоты бигармонической на-
качки. 

4. Заключение 

Построенная модель дает немарковское описание электрон-фонон-
ной релаксации, определяя связь отклика с общепринятыми парамет-
рами электрон-фононного взаимодействия, зонной структуры, фонон-
ных мод. Анализ нелинейного отклика показывает, что в немарковском 
случае метод бигармонической накачки дает информацию о механиз-
мах электрон-фононных процессов в наиболее прямой форме. 
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