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Mostramos que la falla en un trabajo anterior, al describir el corrimiento en frecuencia A y el ancho de linea
I' del fonén Gptico de centro de zona en silicio, proviene de no haber tenido en cuenta los efectos de la
polarizabilidad electrénica de los jones en el tratamiento perturbativo de las interacciones anarménicas en un
modelo de capas. Dicho modelo incluye interacciones anarmonicas ciibicas entre las capas electrénicas de
4tomos primeros vecinos. Aplicamos una teoria perturbativa que desarrollamos previamente, en la cual se tiene
adecuadamente en cuenta la polarizacién adiabética de las capas electrénicas. Obtenemos A y I' como funcio-
nes de la temperatura en buen acuerdo con los datos experimentales.

We show that a previous failure to describe the frecuency shift A and the linewidth I of the optical zone center
mode in Silicon, arises from the neglect of the electronic polarizability effects in the perturbative treatment of
a shell model, which includes cubic anharmonic interactions between nearest neighbour atomic shells. By using
an anharmonic perturbative development which takes properly into account the adiabatic constraints for the
shell polarization, we obtain A and I' as functions of temperature in good agreement with experimental data.

La simulacién de efectos de polarizabilidad
electrénica en dindmica de la red se realiza mayor-
mente mediante el modelo de capas. En éste, la
condicién adiabdtica para los electrones se represena
a través de condiciones de equilibrio de capas no
masivas para toda configuraci6n instantdnea de los
carozos i6nicos. Tales vinculos, que dan lugar a in-
teracciones efectivas de largo alcance entre carozos,
deben ser tenidos en cuenta en el desarrollo pertur-
bativo de la autoenergia fonénica debida a interac-
ciones anarménicas entre capas de iones vecinos'.
En una cadena monoatémica hemos encontrado
importantes diferencias respecto "a considerar que
las interacciones anarmdénicas actian entre iones
rigidos®. En particular, el efecto sobre la relacién
entre el ancho I' y el corrimiento A de las lineas

podria explicar desviaciones encontradas en un cdl-

culo de estas magnitudes para el método 6ptico de
. onda larga (modo Raman) en Si®. En dicho trabajo,
no obstante haberse empleado un modelo de capas
para los fonones desnudos, los efectos anarménicos
fueron obtenidos empleando la teorfa perturbativa
usual, donde los coeficientes anarménicos conectan
iones efectivamente rigidos. Resulté A en buen
acuerdo, pero I' un orden de magnitud por encima
de los datos experimentales. En este trabajo demos-
traremos que dicha discrepancia se corrige usando
el desarrollo perturbativo correspondiente al mode-
lo de capas.

Las frecuencias w(q, j) y autovectores e(q, j)
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de los fonones desnudos son calculados, como en el
trabajo anterior®, mediante el modelo de capas des-
cripto en Ref. (4). Contiene interacciones capa-capa,
capa-carozo y carozo-carozo hasta segundos veci-
nos en el cristal de Si. Cada dtomo de Si estd repre-
sentado por una capa y un carozo de cargas opues-
tas, acopladas arménica e isotrépicamente.

En cuanto la parte anarmdnica, se considera
una interaccién central de tercer orden en los desplaza-
mientos de las capas de primeros vecinos. Las corres-
pondientes constantes de acoplamiento g, (k,["k")
(a,l y k denotan componente cartesiana, celda y sitio
en la celda, respectivamente) dependen sélo de dos
pardmetros’ que son determinados a partir de la
constante de Griineisen del modo éptico'™!*,y(0),
y de las constantes eldsticas de tercer orden®'2, En
este trabajo ‘tuvimos que rehacer esta evaluaci6n
debido a inconsistencias halladas en la publicacién
original®.

En forma andloga al trabajo previo en una
dimensién?, los términos propios en el desarrollo
perturbativo del propagador fonénico, hasta segun-
do orden en la interaccién considerada, son:
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donde g; es el propagador del fonén libre en el espa-
cio directo. Un paréntesis indica simetrizacién en los
fndices. En el espacio de los momentos, la expresién
del vértice X(q,ji,92J2,94J3) en los diagra-mas (b) y
(c) es andloga a la del modelo de iones rigidos®,
excepto que los autovectores e(q, j) son reemplaza-
dos por:

f@D=1S()+KT" F(g)e(q.) 3

donde S(q) y F(g) son las matrices de acoplamientos
capa-capa y capa-carozo, respectivamente, incluidas
las interacciones electrostéticas. K es la parte diago-
nal de F(gq), o sea que contiene el acoplamiento capa-
carozo k en el Si, K = kl. El vector f{q, j) especifica
los desplazamientos absolutos de capas correspondientes
a los desplazamientos normalizados dc carozos dados
por e(q, ), para el modo (g, j). En el limite de i6n rigido,
k — oo, y en consecuencia f(q,j)—>e(q,j). En el
diagrama (e), en cambio, tenemos un vértice cudrtico
efectivo, que se origina en la misma interaccién cu-
bica considerada. su expresién es:
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donde:

F,(lk,lI'k’) = Ey_(k,q,j,) exp(ig, r*) -
E,, (K'.q,j,) explig, r'™*") )

y

E“u (k’qnjn) = fan (k’qn.]n)/ mkw(qnjn) . Debldo
a la presencia de [S(—q, —q2)+K]'l en la Ec. (3),
esta expresion se anula para k —» oo, de modo que el
diagrama (e) no contribuye en el limite de i6n rigido.

El diagrama (c) no contribuye al fonén 6ptico
en g = 0 debido a la simetria cristalina del Si. Enton-
ces, del desarrollo (2) obtenemos las siguientes ex-
. presiones para el corrimiento en la frecuencia A y cl
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ancho de la linea I’ de dicho fonoén:

A(0j,0)=a%(0,8)+ A (0j)+A™(0j)  (©6)
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donde ®; = w(gj;), andlogamente n; (nimero de
ocupacién del fonén (gj;), y
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En la Ec. (6), se ha incluido la contribucién
ATE (0) de la expansién térmica al corrimiento de
frecuencia’. Para su evaluacién, segin Ec. (10), he-
mos usado valores experimentales' del coeficiente de
expansién térmica &(7"), desde 0 a 1500 K.

AP A9 ATE A
SM -2.631 -1.646 -0.288 —-4.565
RI -30497 © -0.288 -30.785

Tabla 1. Distintas contribuciones al corrimiento de
frecuencia AT, en cm~!, a 300 K, para los modelos de
capas (SM) y el limite de ion rigido (RI).

L
Los resultados obtenidos para el corrimiento
de frecuencia a 300 K se muestran en la Tabla L.
Notar que el valor de A7 obtenido para el presente
tratamiento del modelo de capas anarménico (SM)
resulta sustancialmente menor que al tomar cl limi-
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te del ion rigido (RI). Esto concuerda con lo hallado
en nuestro célculo previo sobre una cadena mono-
atémica®. También observamos que la contribucién
del vértice cudrtico efectivo A("), ausente en el limi-

te RI, es de magnitud similar a la del diagrama usual

(b), A?), cuando éste es apropiadamente corregido
. por efecto de la polarizabilidad electrénica.

En la Fig. 1 graficamos la variacién del corri-
miento de frecuencia, AT-A(0), en funcién de la
temperatura. Vemos que la inclusién de la
polarizabilidad en el tratamiento anarménico da lu-
gar a resultados (simbolizados con a) en buen acuer-
do con los datos experimentales' (o) por debajo de
~ 500 K. Si se excluye la contribucién de la expan-
sién térmica (resultados indicados con ) el acuerdo
es menos satisfactorio. La creciente discrepancia
entre teoria y experimento, particularmente notable
arriba de 500 K, puede ser atribuida a los términos
del orden siguiente al considerado en el desarrollo
de la autoenergia, como lo muestran ajustes empiri-
cos®. A alta temperatura, dichos términos son cua-
dréticos en T, mientras que los aqui considerados
son lineales. Darfan cuenta asf de la curvatura per-
sistente en la dependencia experimental hasta altas
temperaturas.

También representamos en la Fig. 1 los valo-
res correspondientes al limite de i6n rigido, con (A)
y sin (O) expansi6n térmica. Ambos conjuntos dis-
crepan fuertemente con los datos. Los resultados
representados por o deberfan coincidir con los de la
publicacién anterior®, los cuales sin embargo esta-
ban en acuerdo aceptable con los datos experimen-
tales. Esta diferencia pude tener origen en las men-
cionadas inconsistencias que encontramos en Ref. (3).

En la Fig. 2 representamos el ancho de linea
en funcién de T. Cuando se incluyen los efectos de
polarizabilidad electrénica, los valores calculados
(=) concuerdan aceptablemente con los medidos (o),
excepto a altas temperaturas, donde las discrepan-
cias tienen origen en los términos de orden superior
ya mencionados. En cambio, en el limite de i6n
rigido, aparece una gran discrepancia con los datos
experimentales, similar a la encontrada anteriormen-
te’.

Cabe destacar que éste es el primer trabajo en
que se evalda rigurosamente el efecto de la polari-
zabilidad electrénica sobre la autoenergia fonénica
debida a interacciones anarmdnicas en un modelo
de capas para un sélido real. Serfa interesante desa-
rrollar un tratamiento anédlogo para otros modelos
con grados de libertad que describen la polari-
zabilidad electrénica, como el denominado “bond
charge model” para cristales covalentes.
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Fig. I: Diferencia del corrimiento de la frecuencia del modo
Raman en Si vs. temperatura. Datos experimentales:(o),
modelo polarizable anarménico incluyendo expansion tér-
mica (A) y sin ella (). Limite de ién rigido con expansion
térmica (A) y sin ella (Q).
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Fig. 2: Ancho de linea del modo Raman en Si vs. tempera-
tura. Datos experimentales: (o), modelo polarizable
anarménico (w) y limite de ion rigido (Q).
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