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Исследована угдювая зависимость спектров 
комбинационного рассеяния фосфида галлия при 
различных температурах и поляризационных гео> 
метриях. Установлено существование в колебатель
ном спектре связанного состояния, усиленного 
в результате его гибридизации с фундаменталь
ным состоянием ти т Fg*

Согласно результатам теоретических исследований /1-3/ воз
никновение связанных пар фононов (б1фэнонов) в кристаллах наи
более вероятно при условии близости частот вознохного связанно
го состояния и какого-либо фундаментального колебательного состоя
ния того хе типа сишетрии. Вследствие происходящей при этом 
гибридизации /2,3/ связанных и фундаментальных состояний в этом 
случае ожидается увеличение времени жизни бифонона и возраста
ние интенсивности соответствующего максимума в спектре комбина
ционного рассеяния (КР).

Достаточно убедительное подтверждение выводов, предсказан
ных теорией /2,3/, к настоящдаяу времени получено лишь для крис
таллов типа галогенидов аммония /4,5/, в которых реализуется 
гибридизация связанных и фундаментальных колебательных состоя
ний в области внутримолекулярных колебаний иона ам1воаия. В нас
тоящей работе сообвдаются данные о проявлении аналогичных эффек
тов в двухатомна кубическом кристалле фосфида галлия, спектр 
КР которого изучался ранее рядс« авторов /6-8/.

Возбуждение спектра КР в настоящей работе осуществлялось с 
помощью линии генерации 5782 А лазера на парах меди, рабо
тавшего в режиме большой частоты следования импульсов ('^]]0^ Гц)
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со средвей ноцвосты) 1-3 Вт.
' ]№зпстрецЕЯ сввЕтров EF осуществлялась на спектрометре ДФС̂ 12 

для рассеяния на 0°, 90  ̂ и 180° при раздняшос тошературах крио- 
тадла. ИосдедрваяЕя проводились на орневпфоваяннх монокристаллах 
с гранями (100), (010) и (001) и линейными размерами >̂ 1 сж.

F и с. I .  Спектры КР в фосфиде галлия при трех поляризационных 
гесшетриях в области фундаментального оптзпеского колебания,

Т = 80 К

Спектрограшы КР, полученные для Т -  80 К, приводятся на 
рис. I .  Яяжиий спектр здась соответствует рассеянию на 90° с 
поляризационной геометрией z(XY)z, при которой разрешенными 
являются как поперечные (ТО), так и продольные (ю ) оптические 
колебания, класс1^№шрувмые в данном случае представлением 
точечной хруппы т^(43т) сикшетрии кристалла. В соответствии с 
правилами отбора наэтом спектре имеются два интенсивных максхн 
иума •й(ТО) = 367 см и -OCliO) =404 см Крсже того, здесь
обваруиивается слабо выраиенный максимум i)' 
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венно праяегапцкй к штенсивнсяог ошсу 'д(хо) со стороны низких 
частот. Наличие данолнительного наксинуиа приводит к асим<втрии 
ковттра соответствупщей линии КР, щюявляпцейся такие при ком
натной температуре /6,7/.

Два дфутих спектра рис. I  соответствухт рассеянию назад.
При 8Т0М для верхнего спектра на этом рисунке в соответствии с 
видом тензора должны проявляться лишь продольные (ьо) ко- 
ле<5ания, а для геометрии х(тт)х (средний спектр) колебания ти
па ^2 продольные, так и поперечные) запрещены правилами 
отбора для процесссш КР.

В согласии с правилами отбора максимум i)(TO) на верхнем 
спектре рис. I  является сильно ослабленным. В то хе вреш нак- 
симун "д' ва зтш.спжтре становится хорошо выраженный. Его ин
тенсивность существенно превышает интенсивность максимума -д(то), 
а |иириыа составляет ^  5 си~^, что несколько болше ширины макси
мума л)(хо) для нижнего спектра рис. I .

Для "запрещенной” геометрии x(TY)x вое наблюдатые наксв(у- 
мы, в частности -д(ФО) и Ч)', характеризуются налой интенсив
ностью.

В соответствии с четко вьфахзнной зависимостью максимума 
от типа полярщзациовной геометрии и в связи с больной интенсив
ностью этого максимума в спектре КР естественно полагать, что 
STOT максимум обусловлен проявлением не двухчастичного , а од ю- 
частичного состояния. Это одночастичвое колебательное состояние 
характеризуется определенной поляризацией (поперечной или про
дольной) и ощюделенныи типом стаютрии ?2 * Таким обрезом, об
суждаемое одночастичиое состояние характеризуется такими же 
свойствами сишетрши, что и фундаментальное колебательное соо- 
тояние л>(то,ю),однако, вследствие малости силы осциллятора ТО,
LO--расщепление для максимума л)'практичесяси не проявляется.

Описанные особенности максимума л)'(ФО,ъо} являются характерны
ми свойствами связанного дипольно-активного состояния /2/ и ана
логичны свойствам дипольно-активного колебательного биэкситова, 
наблюдавшегося р>анее /4,5/ в кристаллах галогенидов ашюния.

Это связано с тем, что TZ-компонента тензора КР в данном 
случае соответствует Х-поляризации фонона, возникающего в про
цессе рассеяния.
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Щюявленве такого состояния в данном случае можно объяснить 
в соответствии с теорией /1,2/ как следствие Ферми-резонанса 
двухфононного состояния с фундаментальным колебательным состоя
нием -д(о?о). Действительно, как показывает анализ дисперсионных 
ветвей /8/ в GaP, удвоенное значение частоты акустического (ьл) 
фонона, соответствупцего точке ь зоны Бриллюзва, близко к час
тотам-г>(то,ьо) фундаментального оптического колебания. Кроме того, 
как показывает теоретико-групповой анализ /9/, представление, 
классифшдирупцее обертон 21Л, оодерокит представление Р2 *влао- 
свфицирупцее фундаментальное колебание. Таким обрезом, необхо
димые условия Ферми-резонанса оказываются выполненными.

На рис. 2 приведены спектры КР в области обертонов и состав
ных тонов кристалла оаР. Как видно из этого рисунка, в области 
частот -д(ю) обнаруживается слабый максшум, котохМ можно от
нести за счет диссоциированного состояния 2-J»CLi) = 429 см“ ^. 
Таким образсш. энергия связи в данном случав составляет 2>>П:л) -  
-  = 67 сяя"̂ , т .е . оказывается довольно большой. В наблцдае-
мом спектре КР (см. рис. 2) присутствует также ряд максимумов, 
соответствуицих 2^(то), 2-i)(ii0) и друтам двухфононным переходам, 
однако их интенсивность в спектре КР существенно меньше ивтев- 
сивности рассеяния на бифононе (см. верхний спектр рнс. 2 ).

На рис. 3 приводатся спектрограшш КР в области частот <̂ (Ф0, 
ЬО) для рассеяния вперед. Здесь на верхняя спектре обнаруживают
ся, кроме интенсивного максимума на частоте ^(ьо), два хорошо 
выраженных максимума и а также слабый максимум
л>'(ьо) между ними.

Максимум обусловлен рассеянием света на нижней поля-
ритовной ветви. Максимум по частоте практически совпада
ет с максимумом л)(то) (см. рис. I ) .  Его существование в спектре 
КР можно объяснить как проявление дополнительного поляритонного 
участка, возникшего вследствие образования бвфонона. 1й!хний 
спектр рте. 3 характеризует величину паразитных сигналов рассеян
ного света, возникающих за счет нарушения поляризационной гео
метрии.

Как показали аналогичные эксперименты при более высоких 
температурах, связанное состояние характеризуется сильным тш- 
пературным коэффициентом затухания -  при Т = 400 К максимум, 
ответственный за связанное состояние, сильно размывается, что 
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Р и с .  2. Спектр* КР в фосфиде гаилня в области обертонов и соо^ 
тавннд тонов для рассеяния на 90° и 180°, Т »  80 К .

Р и с. 3. Спектры КР в фосфиде галлия для рассеяния вперед при
Т = 80 К



соответствуем "разрушеншэ” бв$онона.
Таким обозом, вшолненнне исследования угловой зависимости 

спектров ЕР в фосфиде галлия свидательствувт о существовании 
в етон хсристадле в широком интервале температур связанного сос
тояния, усиленного в спектре КР вследствие его гибридизации с 
фундаментальным оптическим колебанием.

Поступила в редакцию 
3 сентября 1979 г.
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