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Te Zum Stand der Theorie der strahlungslosen Multi-

Fhonon-lekombination

1.1. Binleitung

Selt mehr sls dreiflig Jahren wird versucht,das Froblem
der Multi-Fhonon-Rekombination theoretisch zu verstehen,
da strahlungslose Uberginge unter Vielphononenemission
gsowohl im Zusammenhang mit der Lumineszens als auch bei
der Reitombination von UberschuBladungstrigern iiber tiefe
Storstellen eine grofle Rolle sgpielen.

Die Kopplung zwischen dem als dynamisches Untersystem
fungilerenden Elektronensystem mit dem dissipativen Unter-
system der Gitterschwingungen erweist sich dabei als das
Hauptproblem.Da Uberginge der Elektronen nicht durch ex-
terne Storungen hervorgerufen,sondern intern induziert
werden,begteht eine prinzipielle Willkiir bel der Wahl

des ilibergangsinduzierenden Stﬁroperatbrs,der aus dem Ge-
samt-Hamiltonoperator abzuspalten ist. '

In der Literatur wurden zwei Entkopplungsschemata ent-
wickelt,das adiabatische (sh. z.B./1/,/2/) und das sta-
tische (sh. 2.B./3/,/4/).Wihrend im adiabatischen Schema
der Operator der kinetischen Energie der Gitterschwingungen
Ubergiinge zwischen den Eigenzustinden des Gesamtsystems
induziert,tritt im statischen Schema der Operator der
nichtdiagonalen Elektron—Phonon—WechselwirKung}als Stor-
operator auf.Die mathematische Handhabung des adiabati-
schen Entkopplungsschemas erweist sich als sehr kompli-
ziert,so daB sich viele Autoren auf die Condon-Niherung
beschrinkten.Die dabei auf der Grundlage der 'Goldenen
Regel' der Quantenmechanik errechneten Ubergangswahrschein-
lichkeiten pro Zeiteinheit ergaben um drei bis vier Gro-
Benordnungen kleinere Werte als im statischen ZEntkopplungs-
schema.Zur Uberwindung dieser Diskrepanz wurden verschie-
dene Niéht—Condon—Néherungen behandelt.kovarskij/5/ er~
hielt in seiner Non-Condon-Approximation fiir die Uber-
gangswahrgscheinlichkeit einen Wert,der in die GroBenord-
nung der Werte fiel,die im statischen Schema "berechnet
wurden.
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In den letzten Jahren wurde besonders in den Arbeiten
von Henry und Lang /6/ und Sumi /7/ die aus der Molekiil-
physik stammende Landau-Zener-Theorie auf das Problem der
strahlungslosen Multi-Phonon-Rekombination angewendet.In
diesen Arbeiten wird Jjedoch vom Hochtemperaturgrenzfall
ausgegangen (quasiklassische Behandlung der Gitterschwin-
gungen) .

1.2. Darstellung der Entkopplungsschemata und der
Lrgebnisse (Literaturauswertung)

Der Hamiltonoperator des Systems aus Elektronen und Git-
terbausteinen ist gegeben durch

(1.1) H(r,Q %, %) = To + V(@) + Ty + V(z,Q).

Bricht man die Entwicklung des Wechselwirkungspotentials
V(r,Q) nach den dimensionslosen Gitterkoordinaten Q beim
linearen Glied ab,d.h. beschrinkt man sich auf lineare
Blektron-Phonon-Wechselwirkung

V(E,Q) = V() + Welr)  ,  Vo(r) = CLZA) (1.2)
dann 18Bt sich der Hamiltonian schreiben als

H = He + Hp + Hep (1.3)
mit He = Tf“l‘ VCI‘) s HP = Ta + V(Q) s (1’4)

Herz QVQ (I‘) .

Die Higenzustinde des Systems,zwischen denen Uberginge
gtattfinden ktnnen,bestimmen sich aus der stationiren
Schrodingergleichung

HY (r,Q) =¢VW(r,q) . (1.5)

Da sich (1.5) nicht streng ldsen 1dB8t,muB man di Unter-
systeme getrennt behandeln.Als allgemein anerkanntes Kon-.
zept zur Entkopplung der Untersysteme gilt die Born-Oppen-
heimer-Storungstheorie /8/.Danach zerfi#llt bis einschliel3-
lich zur 2.,0rdnung in der Entwicklung nach dem stSrungs-
theoretischen Farameter (m/mf@ ( m = Elektronmasse, M =
Kernmagse) die Gesamtwellenfunktion in ein einfaches
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Produkt aus einer elektronischen Wellenfunktion,die pa-
rametrisch von den momentanen Kernlagen abhingt,und einerx
Kernwellenfunktion.In hoheren Ordnungen treten nichtadia-
batische Terme auf,die die Retardierung'der Elektronen
wihrend der Kernbewegung beschreiben.Verwendet man als
Gesamtwellenfunktionen einfache Produkte im obigen Sinne,
befindet man sich im Rahmen des adiabatischen Entkopp-
lungsschemas.

Bezeichnet A den Satz der elektronischen Quantenzahlen
und ¥ den Satz der phononischen Quantenzahlen,dann besagt

die adiabatische Niherung,daB ¥,o(r,Q) = $y,(Q) ¥a(r,Q). (1.6)

Der Schwingungszustand wird im allgemeinen vom Zustand
des Elektronensystems abhingen,was durch die Schreibweise
d,aberiicksichtigt wird.

Umn die beiden fundamentalen Entkopplungsschemata gegen-
liberzustellen,wird durch Einfilhrung einer neuen Funktion
y(r,Q) die Gesamtwellenfunktion identisch umgeschrieben

T/ 38 i) = $(Q¢(r,Q) . (1.7)

Benutzt man die Form des Hamiltonoperators (1.3) und di-
vidiert die Eigenwertgleichung (1.5) durch §(Q)p(r,Q),
erhdlt man

Hef(l‘,Q) 1 T = r
vrna) Hep +¢(a)$f(na)HP[¢(QW(r’Q)] ¢ e
Durch Definition des sogenannten Hichtadiabasieoperators

LY P, Q) = B[P @=, Q)] - plr,Q) H,$(Q) (1.9)

wird (1.8):

He p(r, Q) ) _H 0
Yo et ¢(e.)50( @) LY, @) @(39 . (1.10)

In harmonischer Niherung,wo E 3
(Q bezeichnet den Satz der Ncrmalkoordlnaten Qu)swird L
explizit

hQu o
Loy = b Hp + 3, EQ by - 7 00w = ¢—<P .
Aus (1.10) folgen zwei Glelchungen.Bezelchnet man die
rechte Seite von (1.10) mit E(Q),dann erhdlt man einer-



seits (Definitionsgleichung)

| H$(Q) + E(QP(Q) =e¢(Q) - (1.11)
und andererseits nach Multiplikation von (1.10) mit f(r Q)

5a(r Q) + Hepf(r,Q) +¢(a) L{(Q¥(r,Q) = E(Q)P(r,Q). (1.12)

(1.11) ist die sogenannte Seitzsche Form der Gitter-
gleichung zur Bestimmung der Schwingungswellenfunktionen
$(Q). In Gleichung (1.12) sind die Ldsungen infolge des
Nichtadiabasieoperators L vom Schwingungszustand abhingig.
Streicht man den Term,der L enthilt,geht (1.12) iiber in
die station#dre Schrodingergleichung flir die adiabatischen
(elektronischen) Wellenfunktionen Pa(r,Q):

[He + Hep] $(r,Q) = E(Q) p(r,Q) " (1.13)

Somit geht mah im adiapatischen Entkopplungsschema von
der physikalischen Vorstellung aus,daB sich die Elektro-
nen aufgrund sehr viel kleinerer charakteristischer Zeiten
(im Vergleich zu den uitterschwingungen) trigheitslos der
Gitterkonfiguration anpassen.Der Gperator-$é5 L¢(Q) fun-
giert als Storoperator und induziert Uberginge des Elek-
tronensystems.Die Gesamtwellenfunktionen nehmen die Form
(1.6) an.

Im statischen Entkopplungsschema werden die Untersysteme
durch Zugrundelegung der statischen Elektronengleichung
entkoppelt,die anstelle von (1.13) lautet:

Hop(r) = Ep(r) (1.14)

Als Potential ist das der Gittergleichgewichtskonfigu-
ration zu nehmen.Somit geht man hier von der physikali-
schen Vorstéllung aus,daB das Elektronensystem iiber die
mit den Gitterschwingungen verbundenen Potentialinderun-
gen mittelt.Stellt man den Hamiltonoperator (1.3) in der
Basis der statischen Elektronenfunktionen dar,

B «LZ&; '%’><f*,’ HIA >l (1.15a)

80 wird damit eine bestimmte Aufspaltung in einen "Null"-—
Operator und einen libergangsinduzierenden Stdroperator

—



definiert,der die Gestalt Jé;\|Y’Jx’><5",v']H,P hat.Da Froduktwel-
lenfunktionen der Form ¢, (r)¢$(Q) den Operator (1.,15a)

diagonalisieren,erh&lt man: 2 1% ><fx 1 HI P>l > (Q) =
)'1”

= ; LAl Ba + Hp + Hep| fa>P@= €la>¢(@) und damit
(2, + &HEID  + H] ¢Q) = €¢(q) . (1.15b)

Infolge des Auftretens von A|H|A) in der Gitterglei-
chung (1.15b) werden auch im statischen Schema die Schwin-
gungszustdnde vom Zustand des Elektronensystems abhingig.
Darin driickt sich aus,daB das Gitter seine Basiszustiénde
an das zum Elektronenzustand A gehtrige mittlere Foten-
tial der HZlektron-Phonon-wWechselwirkung angleicht /4/.
Aufgrund von (1.15b) und (1.2) bleibt die Harmonizitit

der Gitterschwingungen erhalten,was man explizit durch
Einfiihrung verschobener Normalkoordinaten sieht:

~ by -
e = Qu= QL 2 +-QIW@ID . (1.16)
Gleichung (1.15) geht iiber in die Form
BRul, .9\ ] )
> Bl oy Qa. %(Q) = B, §,,(Q)  mit
< 0G L SE,l
E, =&v - Ex + Z (Qo‘

2§h§“<gi) igt die Gitterrelaxatlonsenergie Im statischen
bchema kann also lediglich eine Verschiebung der Gleich~
gewichtslagen auftreten,

Dagegen liefert im adiabatischen Entkopplungsschema die
Gittergleichung anharmonische Potentialanteile,wenn das
adiabatische Potential E,(Q) ilber die zweite Crdnung hin-
aus entwickelt wird.Im Rahmen der adiabatischen Niherung
hat man dazu in der Gleichung (1.13) Stdrungstheorie bzgl.
der udlektron-Phonon-iWechselwirkung zu machen.Bei nicht-
entartetem Spektrum wird,wenn die Voraussetzung der Sto-

rungstheorie AV (r)Ll>l & 1 erfiillt ist,

E,\’
ERPT X i
BA(R) = Ex+ i+ 3 Li‘?‘* L W = SRS (1.18)

Bricht man die Relhe beim linearen Glied ab und verwen-
det den Ausdruck fir (1.11),dann gtimmen die Gitterglei-
chungen in beiden Entkopplungsschemata iiberein.

Bt e i sl

i

(1.17)
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Der allgemeine Ausdruck fiir die totale {bergangswahr-
scheinlichkeit in erster Crdnung der zeitabhingigen Sto-
rungstheorie (goldene Regel) lautet:

x, ) 2
win (B = 2 R 2] [de € (0 V@ a0 [ S(69r-50) (1.19)

wobei VX* der im Gitterkonfigurationsraum wirkende Stor-
operator ist.Die thermische Gleichgewichtsmittlung liber

die Ausgangszustinde des Phononenfeldes setzt voraus,daB
die Lebensdauer des angeregten Zustandes groB ist gegen-
iber der Gitterrelaxationszeit. PQA(F) ist gegeben durch

B, (B) = TT (1- &f®ygfisc. (1.20)
(P b

V¥ ist die FPhononenzahl der o ~ten Kormalschwingung im
Zustandv des Gitters;ﬁ::?%vist die reziproke Gittertem-
peratur.

Im adiabatischen Entkopplungsschema erhdlt man(wenn Y, (Q)
die vollen adiabatischen Funktionen sind;sh. 1.4.)

¢ i o 2 . Kin
VR (@) =2 LER IO FACHI-RRC OIS ENCHS

Bei Verzicht auf die Behandlung des Frequenz- (1.21)

effektes (d.h. die Abh#ngigkeit der Schwingungs-
frequenzen vom Elektronenzustand) gilt *M(Q) = ¢9(Q-QA).
Im Rahmen der Condon-NZherung befindet man sich dann,

wenn man die Q-Abhingigkeit des elektronischen Ubergangs-
matrixelements vernachléssigt.Um einen solchen Ausdruck
zu erhalten,hat man im ersten liatrixelement von (1.21)

P (Q) linear in Q zu nehmen und Yy(Q) als von Q unab-
hingig anzusetzen.Die zu (1.18) korrespondierende Sto-
rungsreihe fiir ¥, (Q)

?.(Q) = ¢.(0) +ZE“?"’:”‘E %(0) + aes (1.22)
N EX A
filhrt dann auf den Ausdruck
A0y hQw ) 2
PR = Taes QWIS (1+23)

Im statischen Entkopplungsschema erh#lt man dagegen
ohne Niherung

TvR@ = NS . (1.24)
Die konkrete Be?échnung der Ubergangswahrscheinlichkeit
mit den Storoperatoren (1.23) und (1.24) liefert unter
Zugrundelegung der Gittergleichungen (1.17) folgendes

Ergebnis /3/ :
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Wara () =:£ dté ™ @) EXP{% sE ~f, (’C)} (1.25)
mit
aE = Ex - Ea —g,{%“[azd,zz(u) + Aty L,L(/u)]
£, = 2, |A£d,l]’{)'_9;"{' i[Rut - sinRut] + (2N, +4)(1- casszg‘t)}
10w =lel* 5 €= g ) ) + 2 (\a) ) £a(22)]
1O) = -CLJ&%[M* MESY (4 -2 Q“{)N.,L NI (n)(( eg‘* )(MM)
B = -C*?z‘ E[AQ T (i'>)( -e 1!;)NOL -ag Iy (l>')(4—e )(N.L +4)
P = Z{R00fe™ e « nofe™ R ] +
{ e[y ag (4- "Q"‘J‘)N.,L - SO aty 4-49‘3(&”)]]}*
“

St
&

A
Z—g;tﬂg (x‘z)At,,(U e )N.; - I (U)AQ(""Q )(Nud'/l)]}
=S
F}'h.g',,L -4
N, = —4) Aty = 2 (W) = £,(x3)
Die 14(AX) bezeichnen die Kopplungskonstanten der linea-
ren Elektron-~Phonon-iiechselwirkung:
Z aA.aAZ [ LaGa)be+ Lol ] (1.26)

(a, al - Drzeuuungs~ und VernlchtungSOperatoren der stati-
schen Elektronenzustinde; b ,b— Phononen-Vernichter und

(¢

)

Phononenerzeuger)
Die Funktionen [ haben folgende Bedeutung:
1.0) im statischen Schema (1.27)
. El () im adiabatischen Schema mit
ATEN

Condon-Nsherung.,

Um zu einem vereinfachten Ausdruck zu kommen,kann man

in (1.25) die Phasenfaktoren e  “tdurch 1 ersetzen /37
Unter der zusdtzlichen Voraussetzung Q,=R_, tritt wegen
1,.(n) = lf;(xh) im adiabatischen Schema ein Vorzeichen-
wechsel in (1.27) infolge des Energienenners E,- Ey auf,
der bei Umbenennung des Summationsindexes «->-d dazu
fiihrt,daB die Terme mit C verschwinden.Um dasselbe im
statischen Schema zu erreichen,hat man hier vorauszu-
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setzen,daB 1_,(ax) =—lj;(AA) und 1,(X) = lj;(xk),,x¢)(
gilt.Unter den genannten Bedingungen verbleibt als Aus-
druck fiir die Ubergangswahrscheinlichkeit

Wy (B) = [ ae > (2R+4)] E‘(M')r'exp{it
-0 o

E N
J: -f,(-é)}, (1.28)
1¢3. Vergleich der Entkopplungsschemata

Anhand der Gleichungen (1.23),(1.24) und (1.28) erkennt
man,daf sich die ﬁbergangswahrscheinlichkeiten (in Con-
don-Négherung) im wesentlichen um den Faktor ,hSZQE’L un-
terscheiden.Dieser Paktor kann in breitliickigen Halblei=-
tern (Band-Term-Rekombination) den ‘v.-’w’ea:'t-‘ld'3 bis 1Cf4 er-
reichen,

In folgenden wird der Einfachheit halber ein Zwei-Niveau-
Modell betrachtet /9/. In adiabatischer Niherung gilt (1.6).
Die adiabatischen Wellenfunktionen werden nach dem voll-
stdndigen System der statischen elektronischen Wellenfunk-
tionen entwickelt (hier nur zwei Niveaus):

P(r,Q) = 24(Q) $u(r) + a,(Q)falr)

(1.29)
[T" - V(r)] Yalr) = Ex $a(r) , x=1,2

Geht man damit in (1.13) ein (HeP = QVo, (r)) und bildet
die Matrixelemente mit den statischen Funktionen,erhdlt
man zwei Gleichungen zur Bestimmung der Q-abhingigen Ko-
effizienten a, und a,.

a4 (Q) [ B(Q) - B4 - QV3'] = a,(Q) Qvd (1.30)
a,(Q) [B(Q) - E, - QV3*] = a,(Q) Qv

mit VA = [AewX ) Vo) v (o) .
Zur Losung muB die Koeffizientendeterminante verschwin-
den. Das filhrt auf die Gleichung (1431)

E"K,L(Q) = %[HA'((Q) G HLL(Q)] £
%:w/[H«(cz) ~ Hpo (] + 4{Ha (@
mit  H,,(Q) = Ep + QU)* und Hwk(Q) = Qv

i

]

Aus der ersten der Gleichungen (1.30) erhi#lt man




a.(Q) _ Haz (Q) (1.32)
az(Q) E(Q) - H.y (Q)

Piir das Verhiltnis der Koeffizienten lassen sich demnach
zwel Losungen angeben. Plihrt man die GroBe ? durch

2 Ha2(Q)
t8P = FL1Q) = Ha(Q) (1.33)

ein,so ergibt sich durch einfache Rechnung

a,‘(Q)] = HAZ.(Q) = ctg E : [-i—(—g—z:l o tgﬁ
a.(Q)], E (Q) = Hap (Q) * 2 (@l (i’ 34)

Hieraus folgen leicht die Koeffizienten,die,ein-
gesetzt in (1.29),auf zwei Losungen flir die adiabatischen
Wellenfunktionen fiihren:

| 3(Q)
Pz,@) = §,(r) cos B 4 ¢ (r) sin - (1.35)

f%r,Q) = - ¢, (r) sin—E%32 + P, (x) oos.E%gz
Aus (1.35) folgt,daB die adiabatischen Funktionen fiir
B(Q) -~ 0 in die statischen iibergehen. Dazu ist notwen-
dig und hinreichend,daf
Hu (Q) = Haa QS [Hi(@)] (1.36)

(1.36) definiert den stdérungstheoretischen Bereich.
Mit der Einfithrung des Schnittpunktes der statischen Po-
tentialparabeln

. E2 ~ Ba
T G
148t sich (1.36) umformulleren Zu
1 -8 |y [ H2(Q) (1.37)
Qe Eqs- Ey

Da unter der Bedingung (1. 36) aus der Losung fir E(Q),
(1.31), folgt:

B,(Q) = Hy,(Q) = Ey + Qv ,

geht auch die Schwingungsgleichung (1.11) in (1.15)

Uber,

Somit gewdhrleistet (1.37),daB die Gesamtwellenfunk-
tionen in einem Zwei-Niveau-llodell im adiabatischen
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Entkopplungsschema und im statischen untAOPplungsschema
iibereinstimmen,

Da man im lMatrixelement der 'Goldenen Regel' den Stor-
operator durch den vollen Hamiltonoperator ersetzen kann-
denn die zustandsreproduzierenden Teile werden automa-
tisch infolge der Orthogonalitdtseigenschaften der elek-
tronischen Wellenfunktionen herausgefiltert- ist (1.37)
auch die Bedingung dafiir,daB die Ubergangswahrschein-~
lichkeiten in beiden Schemata denselben Wert annehmen.
Die GroBe Q. kann noch durch Systemparameter ausgedriickt
werden, Dazu fllhrt man in den Schwingungsgleichungen ei-

&

ne quadratische Erginzung durch und erhdlt:
(ra + 82 (2 - @F + B, - B2 (@] 0a(@) = 630 @ -

Die Scheitelpunkte der Potentialparabeln sind
v
wSL

Der bekannte lulti-Phonon-Parameter S (Huang-Rhys-Fak-
tor) wird eingefiihrt durch

hRs = hR(Q gkt

S gibt damit die Zahl der Phononen an,die z.B. bei der
optischen Emission an das Gitter abgegeben werden,wenn
das Elektron thermalisiert., 1it (1.38) erhilt man den
E 1 g2 Zusammenhang

hR+28" = [V - v3*(, (1.39)

\ und Q. wird

(1.38)

X
Qo iy

EL"‘EA

B Q == .
y < he+2s
‘4/// wRS (1.37) kann nun sofort in

0 d; ez a den vier Systemparametern
' Fig. 4 (R, S ,AE , VI¥) ausge-
driickt werden: |

1 - QyEERL | Al (1.40)
|1 1

| Vx|
10 »\ELZzP

Schitzt man ab,daB

dann kann Q/Q.= 1/2

im Rahmen der Stdrungstheorie als erfiillt angesehen wer-
den,




11

1.4. Kritik anhand des Konzeptes der harmonischen
adiabatischen Ndherung /10/

Anhand eines geschlossenen Konzeptes soll nun auf die
dargestellten Ergebnisse kritisch eingegangen werden.
Dazu wird der Ausgangshamiltonoperator in allgemeinster
Form geschrieben:

H = Ta + Ti" + V(I‘,Q) - (1;41)

H wird als Ein-Elektron-Hamiltonian interpretiert.

V(r,q) enth#dlt die gesamte potentielle Energie des Sy-
gstems. Stellt man die Gesamtwellenfunktion wieder in der
Form (1.7) dar und wiederholt die Ableitung von Abschnitt
1.2.,gelangt man zum Gleichungssystem

[Ta + U(Q] $(Q) =€ (Q) (1.422)

[ + V@, Q) p(r,Q) + WL) L{¢(z, Q)] = U(QP(x,Q)

mit LL9¢l = Talpd] -9 1ad. (1.42b)
Bezliglich des in (1.42b) abgespaltenen Stdroperators

1A¢ LE?' (Nichtadiabasie-(Operator) wird eine Storungs-—
rechnung durchgefiihrt. In nullter N&herung entstehen dann
die Gleichungen

lta + v(@)] $@) =ed@)

(1.43)
e + V(@] P(r,Q) = U(Q P(z,Q)

Damit ist die adiabatische Ngherung vollzogen. Die Wech-
selwirkung wird in eine Taylorreihe um den Punkt Q ent-
wickelt. Um diese Entwicklung nach dem quadratischen

Glied abbrechen zu kdnnen,hat man zu fordern,daB die Be~
wegung der Gitterbausteine auf die engste Umgebung des
fixierten Satzes Q eingeschrinkt bleibt.

V(r,Q) = V(r,Qo) + Vo(r)(Q ~ Qo) + VATI(Q - @) (1.44)

Qo wird aus der Gleichung j%;u%(Q) = O bestimmt und
damit als Gittergleichgewichtskonfiguration identifi-

ziert.




>

(R it die Quantenzahl des elektronischen Grundzustandes)
it (1.44) ist der Hamiltonoperator festgelegt. Durch

12

Umbenennung
U(Q) - V)(Q - Q) = B(Q;r) (1.45a)
Tr ot V(T,Qo) = He(r) (1.45b)
und die Forderung,daB V* nicht von r abhingt (womit die

Schwingungsfrequenzen unabhédngig vom Elektronenzustand
werden),geht das grundlegende Gleichungssystem (1.43)
iiber in die Form

[7e + B(@ + V(@ - &Y]$(Q) = € ¢(@ (1.462)
[Be (z) + ¥2)(Q - Q)] P(x,@) = E(Q) P(r,0Q) (1.46b)

Die adiabatische Elektronengleichung (1.46b) kann nur
gtorungstheoretisch geldst werden. Die Wellenfunktionen
nullter Ordnung werden dann durch die Gleichung

He pu(z) = E, F(x) (1.47)

definiert. Als Korrekturen zur Energie erhilt man

ES (Q) = Vo (Q - Qo)
v 5 (1.48)

#)
( N
E2 (Q) z""‘ml‘ @ - q,)
"m AT
Die entsprechenden Korrekturen zur Wellenfunktion sind
)

$a(r,Q) = 2. ' Yma (8-Q0) ¢y

Y A o (1.49)
% r,Q) = Z Z { Vil Vich (&-20) . V)m Veax (&-Q0)
(Ex- EK)(E) -Ew) (EV\A'EA)

(Die Formeln (1.48) und (1.49) gelten nur flir nichtent-
artetes Spektrum. Andernfalls hat man Stdrungstheorie

fir den entarteten Fall zu machen,wobei die SchluBfolgerun~
gen jedoch erhalten bleiben.)

Die Schwingunsgleichung (1.42a) wird




o

[Ta + By + Vin (@ = @) + V(@ - @) +

' “) (2,

+ZJ J—V%“;L (Q - QO)L] ¢$(Q) e S: ¢3(Q) . (1«50)
hsa( 1-._)
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Mit Tg = erh&lt man nach quadratischer Er-

génzung die harmonlsche Gleichung

I )
| [T& hd hSl(Q - Q + ‘5mej $, (Q*) = E€)¢3(Q)) T & Sl
Dabei ist 5V = €5 - By + Y%MQ,\)’“
) :
AQA = »V/\)t X (1.52)
fe?

Der Zusammenhang zwischen Phonon-Energie und Potential
ergibt sich zu

£ A @) 2
“f_l__S?,__' (L)+ZI‘V

= v o (1.53)
z Ex —Em

“

@”*,das im wesentlichen durch VRJgegeben ist,wird von
dem Elektronenzustand unabhingig,wenn man nach Voraus-
setzung der Storungstheorie den zweiten Term in (1.51)
vernachlédssigt.

Das hier dargestellte Konzept 1lEBt sich als harmoniZche
adiabatische Ndherung bezeichnen. Durch die adiabatische
Entkopplung wird ein optimaler Satz von Eigenfunktionen
erzeugt. Damit wird auch der StOroperator optimal und
erfiillt die Bedingung der Stdrungstheorie. Die Wellen-
funktionen werden bis zur zweiten Ordnung in den Auslen-
kungen entwickelt,da sich anharmonische Niherungen mathe-
matisch kaum noch behandeln lassen. Es ist demnach kon-
sequent,auch die Q-Abhingigkeit der elektronischen VWel-
lenfunktionen nicht besser als quadratisch in den Aus-
lenkungen in Rechnung zu stellen. Non-Condon-Approxima-
tionen,die dariiber hinausgehen,ktnnen im Gegenteil gera-
de dagu filhren,daB sich die Gesamtzustinde wieder ver-
Schlechtern und daB der Stdroperator zu groB wird.

Zur Berechnung der Ubergangswahrscheinlichkeit hat man
Matrixelemente der Form

(A $5@) | B |9y (z,adlb @) (1.54)

zu bilden.
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Unter Benutzung der Gleichungen (1.43) erhilt man
) 4 2 3 . / —
LA, Q@ [ B ur,dn(@)) = enlPl(@IdD QP Gy +
' I
+0(Q Y, (2, | T | Py (z, QPN (D (1.55)

Die Gleichung (1.55) gilt jedoch nur dann,wenn ¥, (Q) tat-
gdchlich die vollen adiabatischen elektronischen Wellen-
! funktionen sind. (EZntsprechend miiBte auch ¢ exakt,d.h.
'mit allen anharmonischen Bestandteilen,bestimmt werden.)
In harmonischer adiabatischer NiZherung ist in das Matrix-
element (1.54) die Entwicklung der elektronischen Wellen-
funktionen bis zur zweiten Ordnung einzusetzen. (In
Condon-N&herung ist Yy nur linear in Q - Q, und ¥, konstant
bzgl. Q - Qo zZu verwenden.) Man hat jetzt zu beachten,
daB die bis zur zweiten Ordnung gengherte elektronische
Wellenfunktion den Hamiltonoperator He = Ty + V(r,Q.)
nicht mehr diagonalisiert. Um zu den richtigen Ergebnis-
sen zu kommen,hat man die Approximationen fiir die Wellen-
funktionen in das nichtdiagonéle latrizxelement (1.54)
eizusetzen. Interessiert man sich nicht flir den Prequenz-
effekt,genligt die Betrachtung der nullten und ersten
Ngherung fiir P .

llan erhdalt(A +i'):

OIS =
QI He + V@) (@ = Q)RS + KB (LIRS

Setzt man die nullte Ordnung ein,so verbleibt nur

.f
ZH1@ = P> . (1.56)

Zinsetzen der ersten Ordnung liefert

Ex—Ewm Ext — Em

CBN@GY [BS T Ve Voo + oo )+ (15T
(]

0 M
AN G A Vane Vi)' Eine X © M\ st @) )
i ¢Jl (8-8,) "bv'>’ w (Ex- Ew)(Ent —Em) i <¢V I o l ¢v' >E,\'—E,\o Voot

)

, “ )
B0 T (¢ 7 AR Vi Vel

(E’l . Em)(Em‘EA')
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Der Ausdruck (1.57) enth#lt neben dem Term der Condon-
Ndherung (3. Term) und einem Condon-Korrektur-Term (4,
Term) noch zwei Terme,die vom COperator He + HeP herriih-
ren. Diese Terme sind in den Arbeiten zur Condon-Nihe-
rung nicht beriicksichtigt worden.
Der Ausdruck nullter Ordnung (1.56) ist der des statischen
Entkopplungsschemas. Er 1&8%t sich somit als Spezialfall
der harmonischen adiabatischen Niherung interpretieren,
wobei PHssler /4/ jedoch neben den Wellenfunktionen null-
ter Ordnung die Energien in erster Ordnung verwendet,wo-
durch die Gleichgewichtslagen der Gitterbausteine erst
vom Elektronenzustand abh&ngig und damit lulti-Phonon-
Prozesse mdglich werden. (sh. Gleichung (1.50))
Konsistent widre nach dem hier dargestellten Verfahren,
dort auch die Energien nullter Ordnung zu verwenden.
Dann konnen Jjedoch nur Ein-Phonon-Prozesse vorkommen.
Durch Einsetzen hoherer Ordnungen fiir Y verringert sich
der vom Operator He + Hep gtammende Anteil sténdig weiter,
da der Operator immer besser diagonalisiert wird., In dem
von L herrithrenden Anteil entstehen dabei neue Non-Condon-
Terme. Im Grenzfall voller adiabatischer Wellenfunktionen
verschwindet der Anteil,der von He + Hepkommt. In diesem
Fall muBten jedoch auch die Schwingungswellenfunktionen
mit dem vollen E(Q) nach Gleichung (1.46a) bestimmt wer-
den,was bei Kovarskij /5/ jedoch nicht getan wird.
Die in (1.56) enthaltene lineare Elektron-Phonon-Wechsel-
wirkung kann durch Einfilhrung von Q - Qg = _é§(b + b))
in zweiter Quantisierung geschrieben werden:
L S ot e T Vo o+
Hep -J\ZN‘.aA ax{_v_zb + 2D ,

woraus filir die Kopplungskonstanten folgt:

(C))
1) = w2, 1) = 177 .




r

2. Begchreibung der Rekombination infolge linearer
Elektron-Phonon-Wechgelwirkung durch Bilanzgleichungen
2.1+ Begriindung des Vorgehens und Ausgangsgrofen

-—

Der Abbau einer UberschuBladungstridgerkonzentration

n - n(F) » P= 1/kT, durch Band-Term-Rekombination iiber
einen einzelnen Typ von Storstellenniveaus nach Abschal-
ten der HuBeren Anregung 1liBt sich durch Gleichungen der
phidnomenologischen Shockley-Hall-Read~-Statistik beschrei-
ben /18/,d.h. durch kinetische Gleichungen der Form

16

8 . 4K, - CNon . S

Dabei ist K, bzw., N, die Konzentration freier bzw. be-
getzter 3tOrstellen, n ist die Lonzentration freier Tri-
ger, C der Einfangkoeffizient [cm’s™] und W der Bjek-
tionskoeffizient [#™]. Die zeitliche Anderung der Elek-
tronendichte wird als Nettorekombinationsrate bezeichnet:

R =- 4B 2
R o CI‘E . (2.;..)

r Bs wird stets vorausgesetzt,daB die Intraprozesse,die

zur Linstellung des Intragleichgewichtes filhren,sehr viel
schneller ablaufen als die Interprozesse,so dal die Le-
bensdauer des angeregten Zustandes grof genug ist,um von
Ubergiéngen zwischen Quasigleichgewichtszustinden spre-
chen zu konnen. Die Besetzungswahrscheinlichkeit des elek-
tronischen Zustandes A ist dann durch die Fermi-Vertei-

lung
fe(r) = {exp[ggz%ﬁ3]+ TYM

gegeben,wobel E, das Energiespektrum, T die Gittertempe-
ratur und usdas Quasiferminiveau des v -ten Bandes (x ={&v})
bzw, des Niveaus A bezeichnen. Das zeitabhingige Quasi-
ferminiveau p(t) beschreibt die Relaxation des Systems

zum vollstindigen Gleichgewichtszustand,wobei neben (2.1)
die simultane Lﬁsung der Gleichung

n).(,k,\ = fd.E ?)L(.b) {eXp ]'f‘ 11 (203)

nstig ist. Exymin

B i it i N S




il

17

Zur Berechnung des Einfangkoeffizienten C auf der Grund-
lage der Schrodinger-Dirac-Storungstheorie ist die Kennt-
nis der Zustinde und des Storoperators erforderlich.
Dieses Erfordernis wird umgangen,wenn stattdessen die
Nettorekombinationsrate im Heisenberg-Bild ausgerechnet
wird. Damit wird zugleich eine engere Anlehnung an das
Experimehﬁ erreicht,denn R wird gemessen, Aus den abzu-
leitenden Bilanzgleichungen hat man dann die entspre-
chenden Koeffizienten herauszudiskutieren und mit den
vorhandenen Ergebnissen zu vergleichen,

Da sich die Elektronendichte leicht durch gemittelte Ope-
ratoren ausdriicken 1léBt,bietet sich die Anwendung des
Formalismus der Greenschen Funktionen an. Dabei wird

ein von Kadanoff und Baym /11/ entwickeltes Verfahren

| zur Ableitung einer verallgemeinerten Boltzmann-Gleichung |
benutzt,deren StoBterm die interessierenden Rekombinations-
prozessge beschreibt.

Zur quantenstatistischen Begriindung der Gleichung (2.2)
wird von einem System statischer Zustinde Pﬁwr) mit der

| LEnergie E, ausgegangen. Das Energiespektrum E) bei T = 0
wird als bekannt vorausgesetzt. Das System aus Elektronen
und Phononen wird durch den Ein-Elektron-Hamiltonian

H=yp Eala, + 2 Q0b, +1/2) +
A &
s 2 e {1om v+ o BR) 2
AnTel

definiert. ( B ist identisch 1 gesetzt)

di und a, sind &rzeugungs- und Vernichtungsoperatoren

fiir die statischen Zusténde, Die Kopplungskonstanten sind
damit durchrng gegeben. Durch Einfilhrung einer Einschalt-
funktion $§(t,) wird der Hamiltonian explizit zeitabhin-

gig.

2. aha, T

H(to) = HO -+ :\_i: a)‘la/\UA’]‘ (to) = Ha -+ HeP (to) (2.5)

mit Oy (he) = 2, { 1) bo + 1200 R} §(t) (54
o~ )

—
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Hier und im folgenden hat t, die Bedeutung des Realteils
der komplexen Zeit t = t, - ir ( O<r<p). Durch die
Binschaltfunktion {(to) wird also die Vechselwirkung zu
einem bestimmten Zeitpunkt t:”>-w» eingeschaltet,wobei
die Einschaltdauer sehr viel grtBer als die Intra-Lebens-
dauer, jedoch sehr viel kleiner als die Inter-Lebensdauer
sein soll, Dann ist

1, to> to '
E(to) = " (2¢7)
0 , t,< 1,

Die in (2.4) auftretenden Kopplungskonstanten werden
mikroskopisch nicht n&her begriindet,sondern als System-
parameter dem Experiment entnommen.

Entsprechend dem Xonzept des Quasi-Gleichgewichts wird
fiir den Dichteoperator des Systems zum Zeitpunkt t, < T34
angesetzt:

?(to) = exp(-—F[H('to) ""%/"&E;L])/Sp{exp(—ﬁ[H(to) "Z/‘iﬁ»])}

(2.8)
. 2 + : . = * ;
mit N, = a,ay. Da §= O fir t,<ty ,gilt

[&: , H(to)]. = 0 ,d,h. die Teilchenzahl der einzelnen

Quasifermisygteme bleibt vor Einschalten der Wechselwir-
kung erhalten,

Als mikroskopisches Hodell wird den weiteren Betrach-
tungen ein Zwei-Niveau-System zugrunde gelegt. Demnach
kbnnen dann ¢ und A nur die Werte 1 oder 2 annehmen.
Ausgangspunkt ist die Matsubara-Punktion /19/

G oy (batarsto) = =1 <SY<T S(to,to ~iB) a, (t4)ay(t,))

i (2.9)
mit S(ty,t,-1ip) = T exp{ -1.{ét Hef(t )} (2.10)
und A
~B(H, =, I, =p, 0 P N
<“_>= Sp{e F IU' /u'l- 2- }/ { ’S(Ho Ilk4 R, /ﬂLNz)}
(2.11)
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P ordnet bzgl. Re(it). (L ,A"'= 1, 2)

Die Zeitabhidngigkeit der Cperatoren lHuft mit H . Wegen
der Einschaltfunktion gilt fiir Zeiten t, < % :
S(tosto=-1B) = 7 ,so daB fiir diese Zeiten G 4 nur von der
Zeitdifferenz ta - t,/ abhingt. Nach Einschalten der Wech-
gelwirkung wird die Ein-Elektron-Greenfunktion (2.9) von
beiden Zeiten einzeln abhingig und beschreibt den Nicht-~
gleichgewichtszustand mit zeitabhingigem Quasiferminiveau.
Um physikalisch relevante Ausdriicke zu erhalten,ist es
notwendig,den Ubergang zu Realzeit-Greenfunktionen zu
vollziehen. Dieser (bergang wird formal dadurch bewerk-
stelligt,daBB man t, gegen - gehen 18t /11/. Dabei hat
man zu beachten,dal

1im T S(t,t0-iR)a(a (17) = T S (~o,-x)a(1)a" (1>
t,> -0

ist,wobei T. entlang der reellen Zeitachse in folgender
Richtung ordnet:

<

N

< ' Fig.2

o

0 ;. —
Die Integration in der S-lMatrix ist dann ebenfalls ent-
lang der Kontur in #ig.2 auszufiihren /12/.

Flir die Matsubara-Funktionen (2.9) gelten folgende pe-
riodische Randbedingungen /13/:

..’3/4/,1

- G/\l!(t.qt;" ;to)

..’3,(4,;.'
G)\)'(tA s Tar “ig;to) = =€ G/\)'(tn T ;to)

]

GAZ'(t4 "'i(é, -t4’ ;to)
(2.12)

Welches chemische Fotential dabei im LExponentialfaktor
auftritt,h&ngt davon ab,welcher Index A mit der zu trans-~
formierenden Zeit korrespondiert. Aufgrund der Quasi-
Periodizititsbedingung (2.12) lassen sich die Matsubara-
funktionen (2.9) in eine Iourierreihe nach Hatsubara-
Prequenzen entwickeln,wovon spidter Gebrauch gemacht wird,
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G (B4 tarsto) kann zerlegt werd

- >
8(x, - ) Gt

i

GA)’ (t4 t4' 3{70 }
mit
G;: (t4 trste)

18y s, b

Schreibt man

) <
_11m G/\)l(t,\ tq’;to) = g;\'(

to-—> o0
dann ist die Teilchenzahl im Z
T = t, gegeben durch

N, (7) lim -1 Gd-(t targto )
- o (- =
5 N AR A VA 'y VO
t>t,

2.2. Bewegungsgleichungen fir

+

en in (2.13)

Atasto) + €(zi- ) Gay(t, taesty)

~1R)ay (%a) S(t, 5,08, (£,) S(tet, )>

t,%,)

ustand A zum Zeitpunkt

lim -i gy (t, t,7) (2414)

>,

den Fall nichtdiagonaler

Kopplung

kung betrachtet,d.h.

+ A
He = 8.4 8y U,\;z, +

P

Durch Differentiation der Liats
tsa bzw. ts erhilt man die Bewe
o

- By G (tatysto)

(1

-1<8) KT S(to,to -if) &, (t4)

. 0
[—l-&T“ - EAI} G)J\o(‘b,1 tosto)

-1 ST S(to,te =1B) @ (ta)

chungen,in denen auf der recht
Funktionen auftreten. Im
tionen werden die Bewegungsgle

fihrung eines Selbstenergie-0Op

A

+
828, Uga

N e i i

Im Rehmen des zugrundegelegten Zwei-Niveau-liodells wird
als erster Schritt nur die nic

htdiagonale Vechselwir-

*

ubara-Funktion (2.9) nach
gungsgleichungen.

cr(’!;4 t»v’) é;\)l'

1t}

+

Das Ziel besteht in der Losung dieser Bewegungsglei-

U,y (£,) ah(t, 2.15a
o >,\.<4)>[)m (2.15a)
= é\(t,,t,,,)&ac -

- +

Gor(t) &} (b |, L, (2015D)
en Seite Zwei-Teilchen-

Formalismus der Greenschen Funk-

ichungen formal durch Ein-
erators abgeschlossen, fiir
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dessen Berechnung Approximationsverfahren existieren. Im
hier vorliegenden Fall bietet sich jedoch ein alternati-
veg Verfahren an,dés darin besteht,von den Dysongleichun-
gen (2.15) zu Operatorgleichungen iiberzugehen. Da die
Dichtematrix des Systems in ein Produkt aus phononischer
und elektronischer Dichtematrix zerf#llt,kdnnen die Glei-
chungen (2.15a) und (2.15b) auch unter Weglassung der
phononischen Mittlung aufgeschrieben werden. lan erh#lt

exakt

[159; - 5,] (0K S a,(t2) ayta D <GB = Fhatn) G

1 sy T{ﬁ/\;,a(t4)<*§? a3, (1) g (o) s>e} IA‘,*,\ (2.16a)
(fié%' - EAJ (—i)(fT S a,(t,) a}(ty5>;<3§ﬂ = (b ta) Sy
" i<f§§‘rp{<ff a,(t4) gz§t40 S>2 ahf<t40}lao¢a’ (2,16D)

Dabel bedeutet ( By B
ﬁag%m-h%) }
< > Sp{ LR 2 /

die elektronische Ilittlung.
Mit der Bezeichnung

G (b tsto) = ~iT 8 ay(ta) ay(t)y, <8y (2.17)

(He, —ﬂ"' i\}a "'/“-Lﬁ2.§

opjﬁ

und nach Einsetzen der beiden mdglichen Werte fiir A exr-
hilt man aus (2.16a) die beiden Gleichungen

S(taty) + T{ Tae (84) Can (325800}

1

[l— - B J (t t4 ,to)

]

2 { Uar (54) Ban (batastia) } -
(2.18a) und (2.18b)

Lisi - Ezlggn(t4t4§to)

1

ggn sieht,daB durch Auflosung der Gleichung (2.18b) nach
G214 und nach anschlieBendem Einsetzen des Ausdrucks in
die Gleichung (2.18a) die Verkopplung bereits teilweise
aufgehoben wird. :

Aufgrund der Periodizitidtsbedingung (2.12) gilt fur die

_
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Matsubara-Funktion (2,9) die Fourierdarstellung

G (B 3%0) = 75 Lo Gaztiite) s 2o = T+ p
1%, b4’
A i y Y1 - - ¥y
GA)!(tA tﬂ‘ ;to) . .TF- Z;’A e GAA‘(t" Zv;to) s ZV =__T- .o-/u,A/
( v ungerade) (2.19)

mit der Rilcktransformation
't'a‘(‘rs

iZth
C)A[(Z‘,-b/";to) o fdt, e GA)’(t4t4,;t0)
-‘:o {o_‘p - (2.20)
. . : iZ\,'t.,’
G))’(t’l Zv;to) =f dt"le G/\)I(tq 't,";to) -
t

Da die Periodizititseigenschaften fir G, (t,t.;t,) erhal-
ten bleiben,gelten auch die Darstellungen (2.19) und (2,20)
fiir den Greenschen Operator a .

Durch zweimalige Transformation von ak,geht Gleichung
(2.18b) iber in

G?A (t»\ tn';to ) .

{o-;ﬁ "‘"Zf;(t,‘ _.%) N X (2021)
= 11‘.2 [d% € T{U,,1 (t) Gqp (T t4r;to)}
—1[5 Vv ‘;o Z . EL Z)_ = ’!1"_? +
RS Pa
Die Summe 188t sich leicht auswerten; man erhdlt:
‘iZ§(t4”E) (2,22)

.1 e
-$E 2; z%’TEL .
. _iK O(rs - T ) _ e(r - 1‘4) ] e"'iEL(t/. -t)
T, P T

44 e LT 1+ e |

= GO (ta - T 3to) =

Setzt man nun (2.21) in die Gleichung (2.18a) ein und
fiihrt noch die phononische NMittlung aus,so folgt
(2&233)

- o

l— = E,‘J G’41 (tth’;to) = Cs\(t4 tn') +

ot, )

-3 B .
+ | a% @52 (ta-T3t0)<T Uga (ta) Uaa (%) G (3 t,.r;to)>r

to
mit - = Sp{e_FHP...} /Sp{e“FHr} )
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Entsprechend erh#lt man fir G,,:

(2.23b)
[19 -E]G (bataste) = S(t, b)) +
e yA 3 1y gl = 4 Gut
ot, to-i
+ f 8% 6o (b= F3t0) T Uga (1) Taa(F) a3 t,,:;to)>P

ta
Zur Ableitung der kinetischen Gleichung werden noch die
adjungierten Bewegungsgleichungen benttigt. Geht man
von (2,16b) aus,dann ergibt sich jetzt

A
Gﬂ_(t»tt/l‘;to) =
.  Garls -
Hoip ~-iz5 (t4' = )

= “,1" ' f d% < ~Z T{gzjq (t,‘f ;to) U/u__(%)}
-i's Y 4 4 'f}S TRy —Ea
= J dt G2, (t - t,3t0) T{GM (tat 3t0) Un(€)}
to

Mach EBinsetzen in die adjungierte Gleichung und anschlie-
Bender phononischer Mittlung entsteht

(2.24a)
[—-i—a—" - }34] Gaq (Bat03t0) = S(t ty) +

=‘F_ A . A is A i
+? 4% T Gan (. F5%0) T (F) Um(wb‘, G2 (E - tysto)

N (2.24b)
Ei— —3MJGmﬁhh%%) = (L te) +

fdt (T Gaa(taTite) Ug,,(t) U,,,L(t4r)> Go, (B = to3te) o

Die Gleichungen (2.23) und (2.24) schreiben sich nach
Einfiihrung der Selbstenergie X kurz:

4 t’o*l?'
+ f T Zan (BaF5t,5t0) Gon (Fbarste) (2.25a)

3
[—155 . E/\]G,u(t,\ tysto) = S(bata) +

,..‘g
+f AT Gan(taTsto) Zon(t tystaszto) . (2.25b)

Aus (2.24) ist ersichtlich,dasB
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2‘,\,\(1;4%— ;tll';to) =
_ ° - S 2 A - -4 -
= Gy (te=E 350) T Unp(ta) Upa(t) Gan(t mtc>>,, Gy (Btarsts)

St tastaste) =

= 00, (F ~tste)T Gua (54F 5te) Tia () Tpaltad> G5 (4 Tite)

2B WAt "Uite aa \bat 3le/ Uiz, Aoat Ml 4 Mt Vite
(A, £21) (2.26)

Die in Semikola gesetzten Zeitargumente in der Selbst-
energie verschwinden,wenn flir ¥, eine konkrete Approxi-
mation durchgefithrt wird.

203. Ableitung der kinetischen Gleichung

Um zu einer Bilanzgleichung flir die Teilchenzahl zu ge-
langen,hat man die Dysongleichungen (2.25) fiir den Pro-
pagator G;A(t,,t,.';to} aufzuschreiben:

ty
) T A< T« T < .=
A +o
£,
= < - o
o JaE TN (T 5t0) G5 (R tuste) +
t, to i
< - > -
+ f dt Z (.t 5t5) G (t teste)
LA +,

. O . < - > = < -
(e L2} °

+,r
T o < - < -
[ A% ), (5.3 510) D0 tasto) +

t, to'f'z
= < M [ > =
+ j dt G/\l(t’lt ;to)ZA)(t tA’;tO)
2, (2.27)

Subtrahiert man die zweite Gleichung von der ersten,
ty t t, o o
erweitert *4‘{‘ > 4 —t.f und fiihrt den Grenziibergang
i
t,~> = o durch,erhidlt man

1,

a o a < ’[ > P |< - < =

[i'a—t“‘ﬁ‘ 1&?—4'] g/,‘) (t,qtnl) =-£dt Z);‘(tdt ) —Z))(‘bﬂt )] g))(t t4,)
MUoa< - < - .

* {ndt It ) [Enl ) - e G w0] - (2.28)

ta T 4

- s = s 4’_ < .y < -
f dt[g,f,\(t4t ) - g (54 28,0 -fdt g/u(t,,t)[zk\({t,r) -
)

~0

el
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Durch Einfihrung der neuen Zeitvariablen t = t, - tu
und T = (t4 + t,)/2 und Ubergang zu neuen Integrations-
variablen wird (2.28) iiberfilhrt in

T
it - — - P
s> Tl <2 b % > - tva<,z~ t %
i dt{zu(t—t;bq) g (B3T=7 +7) = &), (b=53T+ ) 0, (85T -3 +,—_}}

S (A G -~ z < - o> -
- JaRadmd Y g a-tiech - gl Gl JHg) -tir-h})

A
g
o
“we
~{
S~
]

mit g g (tata) . (2.30)
Der Propagator g;;(t;r) ist nur fiir kleine t von der
GroBenordnung der Intralebensdauer von Null verschieden,
dagegen Jjedoch von der "makroskopischen" Zeit T schwach
abhdngig. Deshalb kann der Integrand in (2.29) in eine
Taylorreihe um den Punkt T entwickelt werden. Bricht

man die Entwicklung nach der nullten Ordnung bzgl. t ab,
so erhdlt man die Markoffsche Gleichung

o0
: - < ,- -
l%gf,l(t;'t) = fdt{g”(t;t)z.;(t—t;r) -
[ —D _ < _
IR TI N (T SN CR T

Aufgrund der Definition (2.14) fiir die Teilchenzahl
nimmt die kinetische Gleichung die Form

o
[ > - e
%N;\("C) = - R(T) =__£ dt{g)u(t;’f)zm(—‘b;‘r) -
- e (MBS | (2.32)
an, ‘

2.4. Storungstheoretische Behandlung der nichtdiago-
nalen Wechselwirkung '

Ist die nichtdiagonale Elektron-Phonon-Wechselwirkung

schwach,dann kann man eine S-Matrix<Entwicklung durch-
fiilhren. In nullter N&Zherung wird S = ? und die Selbst-
energie 2, in (2.26) nimmt die einfache Gestalt
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(58 580) = G2, (5=8 555) (T Ty (8) Ty, (80, (2.33)
(,AO,A=1 ’ 2 ;/\#la)
an. '
Bs gilt T 0 U6 U, , (¢ )>
= -19) Ly(A) 1a@ix) D (t - '), (2.34)
o-

wobei D, (t - t') die Einphonon-Green-Funktion des frei-
en Phononfeldes ist. Demzufolge wird

<2 B0 T80, = 17 [rea| at - ¢y L (2030)

llan zeigt leicht,daB Dx in der Zeitdarstellung die Form

-iQt

D(t) =ie  { (Fx+1)6(t)+ No(-t)]
it
sie o { Fas 1) ot + Rowm} (2.3

hat.
Die Selbstenergie~Propagatoren werden somit in nullter
Niherung

( B (2.36)

°)< <

3 (bt 3tp) = -1L Lol e t - t'3t0) D (t - t').

Der Ausdruck (2.36) fiir die Selbstenergie 1lidB8t%t noch ei-

ne wesentliche Verallgemeinerung zu. Wie aus der Lite-
ratur bekannt ist /14/,zerfdllt die Selbstenergie des
gekoppelten Elektron-Phonon-Systems in linearer V; —Appro-
ximation in eine Summe aus elektronischem und phononi-
schem Anteil. Dabei hat der phononische Anteil die Gestalt

2.,: i G Wl W (2.37)

wobel We das elektronigsch abgeschirmte Potential und L
die Dichte-Dichte-Korrelationsfunktion der Phononen ist.
In dem hier betrachteten Fall geht We in das nackte Cou-
lomb-Potential iiber. (Andernfalls hat man sich die elek-
tronische Abschirmung der Elektron-Phonon-Wechselwirkung
in die Definition der Kopplungskonstanten einbezogen zu
denken.)
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Wird der EinfluB der Elektronen auf die Phonon-Frequen-
zen vernachléssigt,dann kann man in nullter Ndherung

die Dichte-Dichte~Korrelationsfunktion I durch die pho-
nonische Polarisationsfunktion ersetzen. FaBt man diese
durch Integration noch mit dem Coulomb-Potential zusam-
men,dann entsteht gerade der Ausdruck (2.34) fiir das ab-
geschirmte Potential Vg .

Es liegt demnach nahe,in (2.36) die G°-Linie durch die
angezogene G ~Linie zu ersetzen,so daf

(2.38)

H

. 1 /
Dbt 580) = =12, [ L7 6, , (41 586) D(t - £7).
-8
(sh. dazu die Bemerkung auf 35.33)
Eingesetzt in die Bilanzgleichung (2.32) erhilt man

(=)
? . = s 2 f T <, T < F o= > T e
=N (T) = -1; | 1,050 h\wdt{D%(-—t) g, (-8 &5, (85

- D) g (BT eSO L (2.39)

2e %A
Auf Grundlage der Bewegungsgleichuﬁgen h&étte man sich
nun Losungen fir g% zu beschaffen. Das einfachste Vorgehen
besteht jedoch darin,scharfe Anregungen mit T -abhdngigem
chemischem Potential u,(T) als Ansatz zu verwenden /15/.
Wegen der expliziten Gestalt (2.22) 1&B8t% sich (2.39) um-
schreiben in

(2.40)
o

SN@ = -n L@ -5m] + ow, B @0 - 5]
Die vor den Statistikfaktoren N, (T) = (expP(Br=pn(T)) +1)°
auftretenden Koeffizienten kann man leicht als Ubergangs-
wahrscheinlichkeiten pro Zeiteinheit in der Niherung der

'Goldenen Regel!' der Quantenmechanik erkennen.
[+ ]
, 2 - =it(Ex- B) > _
Waanp = =17 | L O0)| fdt E "D (-t)  wird
o~

Ay>2A -0

mit (2.35)
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Wasay = 2%’2 I ld_(AJ\o)lz' L(f\I;L+1)<¥(E,\ -—anige&) + ﬁd_é\(EA -E)O?-SE,()]
o> - (2.41)
Der Termev(ﬁ;+ 1) beschreibt die induzierte und spontane
Emission eines Phonons der ZEnergie he,,der Term~ N« be-
schreibt die Absorptibn eines solchen. Die Streuformel
(2.40) setzt jedoch voraus,dal die elektronische Ener-
giedifferenz |EA- Exo| von der GroBe charakteristischer
Phonon~Znergien ist. Da dies fir Storstellenniveaus,die
tief in der verbotenen Zone liegen,nicht zutrifft,mul
eine Verallgemeinerung der Theorie auf liulti-Phonon-Fro-
zesse erfolgen.

o Hulti-Phonon-Theorie im Formalismus der Greenschen

Funktionen

3,.,1. Beriickeichtigung der diagonalen Kopplung

Die starke diagonale Ankopplung tiefer elektronisgcher
Niveaus an das Phononfeld ist Ursache fiir die charak-
terigstische Verbreiterung der Spektrallinien und fiir das
Temperaturverhalten des strahlungslosen Multi-Fhonon-Re-
kombinationskanals. In der Hulti-Phonon+Theorie mull man
deshalb die diagonale Wechselwirkung nichtstorungstheo-
retisch behandeln.

Im Rahmen der hier betrachteten Zwei-Niveau-Aufgabe ist
jetzt

+ 2 + N + n +
HBP = 8,8,U,, + a,8,U0,, + a,a, U, + 8,8,U,,
als Wechselwirkung in Rechnung zu stellen.
Die Bewegungsgleichungen fiir den Greenschen Cperator
(2.17) nehmen die Form

8 5 (3.1a)
[i'aT et EA] Glx(t»\ to";to) = &(td -tt") +

A A A A
+ T{ U/\.) (t,.) G,\)\(t,‘ 't,,';to )} + T{ U/\})o(t") GAOA(tﬂ t,";ta )}

P ~ A
12 - B Guhitste) = {0,000 Gttt )} o+

A A
£ TLT(84) Gax (Batastod} 530= 1,2 5 A #20 5 (3.10)

iIlllllllllllllllllIIIIIIIlIlIIIIlIIIIIIlIIIIIIIlIlIllllllllllllllllllllllll
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A . 3 3
an. G wird nun identisch umgeschrieben in

A N\
Gax (Eatal3E0) Dax (Bata) Tan (£ata)

i

(3.2)

H

a/\ox(t" tasto) &\))0,30('{?4 tar) ?)o) (4 tar)

(mit Ay0, = 1,2 3 X #25),w0durch lediglich ein neuer Green-
gscher Operator ¥ eingefiihrt wird. (Das Argument t, wird
der Kiirze halber unterdriickt,die Zeit ist jedoch weiter-
hin komplex mit dem Realteil t,)

Setzt man den Ansatz (3.2) in die Bewegungsgleichungen
ein,so folgt unter Beachtung der Produktregel (3.3)

¢x;.(t4 tn’)[istg— e EJ\]%\;X(t/\ t4') % [ia%@,.(‘b ta’)]g\:\;\(tl\tn’) =

= 8t 1) + T{Tan(5)sn (Bata)Fan (6,840} + T{Tma(ta)w
* Gy y (babrs o) }

AP . |
By oa (b b )[i— - B patatad) + [159 (5 £ )| (Batar) =
= T{ﬁf\oﬁo(t")@alo(t"‘ tn')lx\)o)(t,: ‘tn’)} + T{ﬁ);o;(tzv) a)\)\ (tatarsto )}.

Um zu erreichen,daB die einzelnen Gleichungen in (3.3)

in jeweils zwei unabhingige Bestimmungsgleichungen fiir

die Operatoren $ und ¥ zerfallen,muB man auf der rech-

ten Seite von (3.3) den Operator ¥ nach rechts aus dem

T-Produkt herausziehen. Dadurch entsteht fir $ die Dif-
ferentialgleichung

a ~ A 2\
ia—t- )ll\(t"t"') e T[Ull(t")(t\}\ (t'l tl\')] ’ (3.4)
&
und fiir ? erhilt man die Bewegungsgleichungen

- n=n (3.5a)
o (t,ta) ¢;\>‘(t4 ) +

A=A o) A
+ O (b ta) T[Taag(ta) Goga(tatwst0))

i}

[i— = EA}X\M(@ )

{ié‘% " E)o]ff)ol(t,. b)) = CP) 1(1:4 $ar) Tl_UAo,\(fa) Gan (Bata' 30 )] ‘
(A ) (3.5b) |
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Wie in Kap.2 benttigt man auch hier zur Ableitung der
kinetischen Gleichung noch die adjungierten Bewegungs-
gleichungen. Das Ziel besteht in der Priparierung einer
Selbgstenergie,die die gewiinschten Hulti-Fhonon-Prozesse
beschreibt und die als ilassenoperator in einer Gleichung
vom Typ (2.25b) wirkt. Dazu ist es jetzt notwendig,die
Umformungen in den adjungierten Gleichungen so vorzu-
nehmen,da die Reihenfolge [GE realisiert wird.
Iifan hat zun&chst

3 (3.6a)

na
-i&—{' - By G)\'A(trltn';to) = S (ta tar) o
4

‘Ao N AR , g
+ B (hatwito) Tan (800} + 2{ Gy (tatisto) B \(8a}

. 2 AO " a P
-3 5’;' - E)D’J Gj\lo(tA ta3t0) = T{G)%(t,‘ by ;’co)' U)oﬂo(tﬂ')}*'

e | AT N

+ Bt Tu (80} 5apm= 1,2 5282 (3.6b)

Die diagonale Wechselwirkung wird wieder mittels eines
Separationsansatzes wegtransformiert,wobei man jetzt we-
gen der obigen Bemerkung die Reihenfolge der Operatoren
$ und f umdrehen muB: (im folgenden immer a,,A= 1,25 X &Xp)

AL A P
G’))\(tﬂp&‘;’l';tO) Van (Batar) ¢A)‘(t4t4')

.

(3.7)
PaY’” A A
G,\;\o(tA taste) = r)\)o(tﬂ tn")q’/\o)o(tﬂtn’) o

Da die Greensche Funktion G beide Typen von Bewegungs-
gleichungen gleichzeitig erfiillen muB,folgt aus (3.2)

und (3.,7) die zusitzliche Bedingung an jede Approxima-
tion fiir G : G = G“}was hier bedeutet,dal gelten muB:

L&t , Tttt = 0. (3.8)

Geht man mit (3.7) in die Bewegungsgleichungen (3.6)
ein und macht wieder die lN&herung,dal der Zeitordnungs-
operator nicht auf'? wirkt,ergeben sich die Bestim-
mungsgleichungen
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~i% .$/\>~(t'\t4’) = T[@)(t,.t,.r) G» ] (3.9)
F12, - Bl Batttn = Setnditen +
+ 0 [ G (B b st0) Tpga(ta)] By (Bt (3.10a)

[“ig%, - EA0]§3>o(t4 ta) = T[af-,,(t,.t,u;to) a,u,,(tn')]@;)o(h t4) e

A : (3.10b)
Die Losung @,,(tata) = O, (t,t,) des Gleichungssystems
(3.4),(3.,9) lautet mit der Anfangsbedingung

B, (tats) = 1 (3.11)
t)

§.(bat) = T oexp (-ifat Ty(t')) . (3.12)
. 1,

Q/\ hat somit die Struktur einer S-Matrix und ist unitdr,
da U;\ = U) . Da die Zeitabhingigkeit von Ux(t) nur mit
He lduft,ldB8t sich das T-Produkt exakt auswerten /16/.
lfan erh#lt
‘N g A ’\:
. “1U,(t,) iUx(t) =1/2 [T, ,00] (B0 =t
CI>.A(1;,1 t4) =T e e e
N (3.12a)

U,(t) ist dabei das Integral von U, (%)

~

G0 = 12 8 {L,00) bu(8) - 1502) R0} . (3.13)

Die Bewegungsgleichungen fiir ;* werden jetzt benutzt,
um den gesuchten Ausdruck filir die Selbstenergie zu fin-
den. Dazu hat man die Differentialgleichungen (3.5b)
und (3.10b) fiir die nichtdiagonalen )’;\'-Gperatox‘en in In-
tegralgleichungen zu verwandeln. Im Gegensatz zu den
Greengschen Operatoren ’é gelten fiur dief*’s keine quasgi-
periodischen Randbedingungen,weshalb man keine Fourier-
entwicklung nach Katsubara-Frequenzen durchfihren kann,
Verwendet man die Integraldarstellung der Matsubara-
Summe fiir endliche Temperaturen,ist jedoch auch hier

die Transformation mdglich,und man erhidlt




W
nd

A
K’/\ol(t" txl’) =

{O”;F’ A=A Vo -— N -—
= [ aF a2, (6= Bito)ba, (B 1) 1[0 (D) G,y (Btaste)] (3.14a)
to
Faro(tata) =
fowi[&

£ AD - A - A=A .
to

Diese Ausdriicke sind in die Bewegungsgleichungen (3.1a)
und (3.6a) einzusetzen. Bildet man noch den phononischen
Mittelwert,so folgt unter Beachtung von

by (tat)B(F £,) = B(£.)

A A
a% - E)] Gyy (bata'ste) = S(tatu) + <T Uaa(ta) Gza(t1ta’;to)>r
f-—?F . o Ta A - A = N =
: a3 Gwo( 380 )KT [Tang (a0, (6, %) Ty, (B) Gay (B twrst0)) s
° (3 158f

[-1-9-' - B,) @5 (bataste) = dCtata) +<T G (batyste) Tan(sa),
t'o"-:f!»'1

+[ a% \T[GM(t Tito) Ul(t)tf,\ (Bta) T, (b )]> Gy ot ~ta'3t9

to (3.15b)

Durchr Vergleich mit der allgemeinen Form der Bewegungs-
gleichungen (2.25) liest man fiir den Korrelationsanteil
der Selbstenergie ab:

B (Eatstaste) = (3.16a)
0 — A A = A = A - ]\ T
G (i =E 586D [Try o (8 162 ) Upgn(B) Gax (Bars )] ) 35 (B3 %0)
T (Btastasto) =

-—A = g A 0 = A - DN . ' Fa -
6%, (44 3550 )T (B3 (44 F5t0) Uyy (BB, (Bt Ujok(t,,r)]%Gg)o(t-tAr;to)
(3.16b)

In diese Ausdriicke wird fir den Greenschen Operator
G die Darstellung (3.2) bazw. (2.7) eingesetzt. Die phono-
nischen littelwerte in (3.16) nehmen dann die Form
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S AT AR ENCRIO) WD S (3.17a)
CoFan (5B, (£2%) Tpp (BB, £40) 5)0A”4')]>,, (3.17b)

an, Zum einfachsten stbrungstheoretischen Ergebnis ge-
langt man,wenn fﬁl‘%)x und G die Approximationen null-
ter Ordnung verwendet werden. Aufgrund der Bewegungs-
gleichungen (3.5a) und (3.10Ca) und der Anfangsbedingung
(3.11) ist dann

Ae)

I~ (o}
Paltata) = 1 G (t, = tste). (3.18)

it dieser Approximation wird auch automatisch die Be-
dingung (3.8) erfiillt,so daB G* = @G gilt.
Die Selbstenergien werden in der angegebenen Niherung

. -
Z\))(tnt ;tn';to) -

- A A — A - A -
GoalBa= B350 T By (808, (62 %) Uppa ()8, (Btr)>, (3.192)

al(o) —
2)\)(‘[} tastaste) =

G ty30) KT & (£ F) ﬁ,\)o(%)@)o(Et,.:) a)ol<t"')>r (3.19b)

Beim Ubergang zur kinetischen Gleichung verschwinden

die in Semikola gesetzten Zeitargumente in der Selbst-
energie,da der Grenszilbergang t4/ > t1 zu vollziehen ist.
Der phononische Mittelwert in (3.19) 1488t sich wieder

als abgeschirmtes Potential der Elektron-Phonon-Wechsel-
wirkung interpretieren,wobei Jjetzt die diagonale Wech-
gelwirkung voll berﬁcksichtigt ist. Entsprechend den Be-~
merkungen in Kap.2 liegt es auch hier nahe, G° durch die
"volle G-Linie zu ersetzen.

(Bem.: Um konsistent zu bleiben,hdtte man,um zur linearen
Vs ~Approximation zu kommen,auch in dem Phononenteil zur
vollen G-Funktion {iberzugehen,d.h. die Polarisationsfunk-
tion miiBte durch die Dichte-Dichte-Xorrelatiomsfunktion
der Phononen ersetzt werden. Da jedoch filir die kinetische
Gleichung ungedimpfte Anregungen verwendet werden,wird
die Konsistenz zum SchluB wieder hergestellt.)
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Fihrt man in (3.19) den Ausdruck (3.12a) fiir $ ein, dann
ergibt sich schlieflich fiir die Selbstenergie-Propaga-
toren

> - > - (302(/)
Zl))(t'\t;to) = G)o)o(t4-t;'t°)*
iTa (t2) A AT (ta) 10, (8) o _ =AU (D)
*L € UJ\Ao(t") € € Uﬂol(t) e > *
A ~~ - /\' ~ — r
~1/2[0,, 0, ] (ta=t)  =1/2[0,, 0] (% -t.)
* € e
< - < =
Z»(t«\t;to) = G,\o)o(t"t;tO)*
1B(®) o - -5®) 1Bi(ta) ~1Tp()
+<e Upa(t) e e Uazg(ta) e > »
-1/2[8, 51t -8)  -1/2[0,,T1E ~ta)
e ° € .

llan gelangt formal zum Ausdruck (3.20) ,wenn in der
Selbstenergie,die Einphonon-Prozesse beschreibt, (2.33),
die Ersetzung

A A—A N A
U)\))'(t) - O)\(t) Ulh’(-t) O,\'(t)
mit dem unitéren Operator

N UL (t) - 172[0,, Tt (3.21)
Qx(t) = €

vorgenommen wird.

362, Berechnung der Selbstenergie

Um den expliziten Ausdruck fiir X zu erhalten,ist die Be-
rechnung des in (3.20) auftretenden phononischen littel-
wertes erforderlich. Dazu werden zundchst die Operatoren
6 und U durch Phononen-Erzeugungs-und Vernichtungsopera-
toren ausgedriickt,deren Zeitabhingigkeit mit dem Operator

Hp der freien Phononen liuft,

TINCEL) (A ~i0,(t4) 103 (3) Ao _  =iU, (%)
(e B (ta) @ e Upa(E) e 2,=
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-2 {0x(ta)bu = C2(8a) BT,

= A e Uarg(ta) *
3 {16208a) = (B b = L0257~ coL(t) A I
* @ U) A t) =
§{C,L(E) bk - Cau(E) bi}
«e (3.22)
1/2[Thy(t4 ), U(B))- 1/22&:,*@4)0,,‘(1:) - Gt )C(E)]
mit A = e =
(3.23)
. A -A A -4 "i-szak-t
Cu(t) = &,14(%) = Q,141) e (3.24)
Durch Anwendung der bekannten Beziehung
P+ Q P q -1720p5QL
(3 = (< (= e
erhElt man 3 J(ta) bE - T CA(ts) bu
e o =
T Ch(t,) b =ZCh(ta)be -1/2Z 162 (t0))"
=% e * e - . (3.25)

(Zur Abkiirzung wird gesetzt: Z\Cog(t N* ’2,“(1; ) )
Fiihrt man das in (3.22) durch und schreibt U;\,\,, und U)ol
aus,dann kann man die in diesen auftretenden b- und [ H
Operatoren durch partielle Differentiation erzeugen. Es
entsteht eine Summe aus folgenden vier Termen

-C (ta) C(“b)

Mo 02 ? | C(t,) =C(%)

-4 e Z lou('tn)low('t)acir ©) QCQH(I){F e e }
""C(t-»\) "C(t) Ado D Z.) G(t»\) C('E)
o ¢ g‘" Lo (ts )l”‘”(t) G (£ I &)™ | }
‘ C(’c,,) C(t)< 29 e T 9 3 -C(ta) ~C(%)

A e .f.I ou(t,.)lou(t) O 5 (D F e e —5‘
~C(t4) =C(%) 2 > =C(ta) C(%)
-4 @ e 9;.4" 1. (t, )l”("(t)acd (h)*aci‘n@)"’{F e }

(3.26a) bis (3.264)
Z 02(ta) By= T Ch(ta)bu
A mit F = <e - *
Z’[c,,t(tn) - CE® be-[02(8Y = G2EY To0
TGS ¢ VIR
*x @ o /’-" (3:«27)
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Der phononische Hittelwert muB jetzt in eine solche Form
{iberfilhrt werden,dal die Anwendung der Hilfsformel

¢ £6" cb, £el

e € =

(N = Bose-Verteilungsfunktion) mdglich wird.
ifan erhilt

5]

(3.28)

ZYAG.,L(t; - aC,(t.) 1k z ACL(T) = aCu(t4)] bu
B -\\e “' >f*
1/2LZ{AC$(1:) ~ AC(ta) } {Auoa(%) - AC ()} Bl

9
* €

vexp 1/2[Z Lok, + 2@ I8 - ZLa(5,) + C2(D)] n,
Z[Xa) = C(B)]bw = Z Lot = e 1ol ]

1/2[5-62(F) 0} = Zel(B)bu , 2 C2(ta) BF = 3 62 (4 )b ]
* g

A
mit ACy, = O~ C2.

Wird nun (3.28) benutzt,dann vereinfacht sich der Aus~-
druck zu

-7_[1“ 172] |aCu (3) = £ C(t. );"1/22[ 3 (4,400 (B)]*

P o=

*[c’“"(tn = %(1»]-1/22[%@4 + Co(®) ][U,,Lct ) - u.m:)]*
1722 T2 (ta) C2(E) = e2(ta) (B
% g o~ . (3~30)

FaBt man die in den geschweiften Klammern in (3.26) auf-
tretenden e~Yaktoren mit # zusammen und fithrt die par-
tiellen Ableitungen aus,dann ergeben sich bis auf den ge-

meinsamen Vorfaktor A<P folgende Terme in den jeweiligen
Summandens

{ﬂ'o(l![ACd\u(g)* - ACoLf/(t,,)*]. s Ciu(%}* }‘&

..{-[ﬁ,,k + 1]l acw (B) -aCu (£ ] + C;r(t,,)*} (3.31a)
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(m o+ Ve + {[ﬁguw Jlacur(F) —acur(t,) + Ciu(%)}*
B 1][8Cw (8) = aCar (01 + Ci’(tn)}} (3.31b)
N dur + { Tr[acan(®)' = a0un(607] = (D) |
JTelacw® - acw ol - et} (3.31¢)
{[i’iwl + 1[acxr (F) - aCun(t)] + C‘,’,lu(%)}*

JAufacw @ face ] - o} (v} | (3.314)

ach iultiplikation mit den nichtdiagonalen Kopplungs-
konstanten wird eine Zusammenfassung unter der Doppel-
summe {iber «'und «”"mbglich. BEs ergibt sich bis auf den
Faktor A“F

-iQ(t,~F) 1R, (ta =)

leoc(“o)iz' [F. + 1]e + ) ll&(ho,\)ll e
ok &

+ };{ P2 [Fe1][a0u(B) = 80, (8,)] + Tl(E) 0o (F)
- T @) Tfaca(®) - a0, (ta) ] + T2NE) ci(%f“}-*

Vg x _ - JoX *
o~

AN - — % ) ¥ A ) L4
- P20t [t 1a0al®) £ aCu(ta) ]+ To2(ha) 0x(ta) |
(3.32)
Den gemeinsamen Vorfaktor Ael berechnet man aus
(3.23) und (3.30). Die Ersetzung aller Abklirzungen
liefert
- z -
-y ST+ 1/2]|atal (2 - 2c08Q(ta-E))
A°F = e & .
-2 2 =
1) 8alk] sin (T -t,) (3.33)
*e o .
Benttigt werden noch die e-Faktoren in (3.20) :
172[3,,5,1F -t -1/2[0,5] G -t (3.34)
e ) e =

1(t-t,) 2la LS -1 (Bt MOfalIn0n) + AL}
= o~ = . o~
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Schreibt man in (3.32) die Zeitabhingigkeiten aus und
filhrt die Abklirzungen

Ky, A_Z;c,z.*{lot(aoa) L (a) + 1a0n) la(n)} (3.352)
-1, (% - t
EAO)\(t - 't ) EZ%{R& oL(Jol) Al,g[ 4 - 1J -

- [+ 12,000 41,,‘[13"‘(’6 i 1]}(3 35b)

ein,dann erhiélt man folgendes Endergebnis

(- 5T Q1A 0) + AL 1))

e

17 @881l [2(F - £,) - sin@(F - t4)]

* @
~F oHlarl [ 2l 11(1 - cosQF - t.))
¥ 8 ot X
2T 19(t - ) o , _ -i&(T-t.)
*{%\]mLCAJ‘D)‘ [13&+ 1]6 & 2_. ,1&(})5))'24 I.};Le 4
M I:;o)K:o;\ + KAOAI’»'I)O,‘(%-t,\) + Iu,\ o (ta=T) +

+ I‘I)o.\(t -'t,‘) ILA )('t4“ t)} (3 30)

3.3. Vergleich mit der Literatur und Ausblick

Fir die Selbstenergiepropagatoren erh#lt man mit (3.20)

> . = N I t
Zy (B4t 380) = Gy (Ba% 5%0) Ryu(t - t4) (3.37)

il

L — < - —
Z))\(t/‘t ;to) G)o)a(t"t ;to) R))O(-t"“ t )

Dabei ist Ry3(t - t.) der in (3.36) angegebene Ausdruck.
Wie in Kap.2 werden nun fiir G wieder ungedédmpfte Anre-
gungen mit T -abhidngigem chemischem Potential eingesetzt.
Die kinetische Gleichung (2.32) nimmt dann die Form

o0 e -
SRR e it (En= Epp) B
575 N, (T) =_£dt{ N,\o(r)h - }I)('r)]e Ryy(-t) =

C13(E,~ Ea)

- N1 - x\ga(t)]e R)o;\{%)} (3.38)

an, PFiir die thermisch gemittelte Ubergangswahrscheis -

I A e ey
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lichkeit ergibt sich

o0

it (B, - E,) _
)@,\0‘3) ».f dt e . ! Rﬁol(t). (3-39)

Sie ist identlsch mit der im statischen Entkopplungs-
schema auf der Basis der 'Goldenen Regel! berechneten.
(Es wurde von einem System statischer Zustinde ausgegan-
gen) Die Formeln (3.35) und (3.36) erlauben einen direk-
ten Vergleich mit dem Ergebnis von Helmis /3/ (sh. For-
mel 1.25 ). Die Auswertung des Integrals (3.39) ist nur
ndherungsweise mdglich und in der Literatur ausfilhrlich
behandelt (/1/ bis /4/).

(3.39) kann noch etwas umgeschrieben werden in

1B (B~ dip = (By= Jda)) Zsz&lal,q g(t)
‘fdt e *

e

v olR) =
= - — — "le_‘
*{Z \1,,L(A>~o)\2' [I@d_-&»ﬂ e +, > |1°L(on)]z' N,e .+
4 . =
+ KKy + Kl (t)  +

KNI -E) + u, () z\g:g—.%)} : (3.40)

K und I sind in (3.35) definiert. Die GroBen J,

-1 2
3y = T e 1,00
o~
beschreiben eine Renormierung der entsprechenden Elek-
tronenenergie um Betrige,die sich interpretieren lassen
als VerluBt an potentieller Gitterenergie (Relaxations-
energie) /4/.

- L —
Z‘LQ-,LL‘AL;J ga(t)
e ist der bekannte Linienformfaktor.
Dabeil ist
s it _ =18t _
g(t) = (N+ 1) e + IN,e - (2N,+ 1). (3.41)

Die Terme in der geschweiften Klammer in (3.40) be-
stimmen die absolute GréBe der iUbergangswahrscheinlich-
keit,da sie die nichtdiagonalen Kopplungskonstanten ent-
halten. Wesentlich sind dabei die ersten beiden,die auch
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sofort an die 'Goldene Regel' erinnern.

Durch das hier dargelegte Verfahren wurde in einem ein-
fachen Zwei-hNiveau-llodell eine Bilanzgleichung abgelei-
tet,die die Nettorekombination von Elektronen bei star-
ker diagonaler Ankopplung an das Phononenfeld beschreibt.
“ine sich anbietende Aufgabe widre die nichtstdrungstheo-
retische Behandlung dervnichtdiagonalan Wechselwirkung.
Dafiir liegen als Ausgangsgleichungen die Formeln (3.5b),
(3.10b),(3.15) und (3.16) bereit. Der Operator f muB da-
zu in hoherer als in nullter Ordnung bestimmt werden,
und G bzw. 2y sind dann mit diesem zu berechnen.
Weiterhin liegt es nahe,zu einem Einband-bzw. Zweiband-
modell {iberzugehen. Dann entsteht die qualitativ neue
Aufgabe,die elektronische Abschirmung der Elektron-Pho-
non~-Wechselwirkung in Rechnung zu stellen.

dine bessere Behandlung von G muB auch den sogenannten
Frequenzeffekt,d.h, die Renormierung der Phononenergien
durch die ZElektron-Fhonon-i'echselwirkung,mit sich brin-
gen. \

Weitere Aufgaben sind der Ubergang zur nichtlinearen
Elektron-Phonon-Wechselwirkung und die liitnahme der
Phonon-Phonon-Wechselwirkung.
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