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SINOPSE 

Para discutir os efeitos magneto-óticos nos cal

cogenetos de Eu desenvolvemos uma expressão geral para a 

polarizabilidade de um sistema onde as transições eletrôni-

c as importantes sao de orbitais localizados (orhi tais 4f)p~ 

r a estados itinerantes (estados de Wannier Sdt2CJ) • Tratamos 

em detalhe os elementos de matriz do operador dipolo elétri 

co levando em conta que o orbital 4f é um estado de muitas 

part!culas. Incluimos explicitamente (numa aproximação sim-

ples) nos estados intermediários o potencial coulombiano 

criado pela lacuna no estado localizado 4f. Apresentamos um 

cálculo numérico da constante de Verdet e do deslocamento 

de fase Voigt (fases paramagnética e ferromagnética), di

cro!smo circular e linear (fase ferromagnética)para o EuSe. 

Nosso resultado para a constante de Verdet concorda razoa-

velmente bem com os resultados experimentais e permite-nos 

estimar o valor da integral radial (4flriSd}-4xl0- 9cm. 



ABSTRACT 

To discuss the magneto-optical effects in the 

Eu chalcogenides 'VTe derive a general expression for the 

polarizability of a system in which the important electronic 

transitions are from local~zed to itinerant orbitals. This 

expression is applied to a model system in \vhich the 

electronic transitions take place from a 4f orbital to a 

5dt2g Hannier orbital centered at the same cell. ~ ·Je treat 

in detail the matrix elements of the electric dipole operator 

taking into account the many-body character of the 4f shell. 

The Coulow) potential of the intermediate state localized 

hole is included explici tely vli thin a simple approximation. 

We present a numerical calculation of the frequency 

dependent, Verdet constant and Voigt phase shift (paramagnetic 

and ferromagnetic phases) , circular and linear dichroism 

(ferromagnetic phase) for the EuSe. The fittin~ of the 

Verdet constant to the experimental results is fairly good 

and allmv us to estimate the value of the integral 

(4flrl5d)-4xl0- 9cm. 
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INTRODUÇÃO 

Nos últimos anos tem havido um grande interes-

se no estudo dos efeitos rnagneto-óticos em sernicondutores. 

Podemos dividir os estudos teóricos em dois grupos princi-

pais: 

aqueles relacionados com efeitos rnagneto-óticos em semi-

condutores norrnais,ou seja, envolvendo transições eletrô-

. 1-3 
nicas intrabandas ou interbandas e· 

- aqueles relacionados com efeitos rnagneto-Óticos devido a 

íons de irnpureza,ou seja, envolvendo transições eletrôni

. t . - . 4-6 cas 1n ra1on1 cas . 

Existe,entretanto, uma grande classe de mate-

r i ais para os quais as transições eletrônicas de irnportân-

cia são entre estados localizados e estados itinerantes . 

Esses materiais são os sernicondutores magnéticos do tipo 

dos calcogenetos de Eu4 ' 7 ' 8 .Desenvolvemos neste trabalho 

urna teoria que pode ser aplicada a esses materiais. 

O modelo que usamos para os estados eletrônicos 

dos calcogenetos de Eu já está razoavelmente bem estabele

cido9'10 .Ternos dois tipos de estados eletrônicos: estados 

localizados 4f, altamente correlacionados,e os estados iti-

nerantes s,p e d,não correlacionados, formando bandas de 

1 - ' d d - ll A t ' - ' t . va enc1a e e con uçao . s rans1çoes v1r ua1s, que nos 

interessam, envolvem um estado localizado 4f e um estado de 

banda Sd .Devido a interação coulornbiana um estado pode ser 
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. 9 
reti r ado da banda Sd formando um estado de exciton . As pro-

priedades de simetria deste exciton são muito important es 

n a determinação das propriedades magneto-Ótica s des t es com-

postos . 

No capítulo I revisamos as proprieda des dos s e -

micondutores magnéticos . No capítulo II apre s entamos os 

efeitos magneto-óticos . Derivamos, no capítulo III, a pela-

rizabilidade eletrônica para um sis t ema que ap res e n t a esta-

dos eletrônicos localizados e itinerantes • No c ãpítulo I V 

empregamo s a expressão geral para a polarizabilidade e l etrô

nica derivada no capítulo III usando um modelo s imp l es para 

as trans i ções e estados eletrônicos dos c a lcogenetos de Eu. 

No capítulo V ap r esentamos o s cálculos numéricos e o s resul-

tados obti dos para os efeitos Faraday , Voigt, dicroí smo cir-

cular e linear nos calcogenetos de Eu . Finalmente, apresen-

tamos nossas conclusões • 
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C A P ! T U L O I 

SEMICONDUTORES MAGN~TICOS 

1 - Introdução: 

Semicondutores sao caracterizados por terem ban

das de valência totalmente preenchidas e bandas de condução 

vazias, sendo que o intervalo de energia entre a banda de 

valência mais alta e a banda de condução mais baixa é . gran

de em relação a energias térmicas. 

Os semicondutores magnéticos além de terem as 

características dos sernicondutores comuns possuem ainda, na 

sua estrutura eletrônica, estados d ou f semipreenchidos 

que dão lugar ao magnetismo destes semi condutores. 

Em sólidos, os estados eletrônicos são usualmen-

te classificados em dois tipos: estados itinerantes e esta-

dos localizados. 

Os estados itinerantes, descritos pelo teorema 

de Bloch, sao tratados pela aproximação Hartree-Fock e cor

relações dinâmicas são desprezadas. Estes estados são, em 

geral, os responsáveis pelo transporte de carga em metais 

e os estados excitados de sernicondutores. Em alguns modelos 

d t . d b d (l:rubb d Stoner) 13 f · lif · e rnagne 1smo e an a 1 ar , ermas s1mp ~ 

cadas de correlação dinâmica são introduzidas para levar em 
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conta a repulsão entre elétrons de spins antiparalelos, que 

é ignorada na aproximação Hartree-Fock. 

Os estados localizados são t ratados como estados 

iÔnicos e efeitos de correlação são levados em conta . Os 

estados de caroço em metais e os estados dou f, parcialmen 

te preenchidos, dos semicondutores magnéti cos sao e stados 

localizados. ~ descri ção de estados locali zados semipreen -

chidos, que dão origem a momentos magnéti cos localizados,p~ 

de tornar-se quase impos s í ve l do ponto de vista prático, já 

os estados de caroço em sÓlidos não criam problemas insupe

ráveis. Em grande parte dos s ólidos que nos in teressam, en-

tretanto , os estados d ou f são suficientemente locali zados 

e as regras de Hund podem ser aplicadas na dete rminação do 

estado eletrônico fundamental. 

Os estados itinerantes e os estados localizados 

na maior parte dos sólidos encontram-se separados por gran

des intervalos de energia (acima de lO eV). Isto permite 

q ue eles sejam tratados separadamente nos problemas usuais 

de cálculo de e strutura de handas, estudo de espectros Óti-

cos ou de propri edades de transporte, etc. Nos semi conduto-

res magnéticosv entretanto, estados itinerantes e estados 

l ocali zado s coexistem em uma pequena região de energia de 

ta l f o rma que, ao estudarmos as propriedades destes mate-

riais torna-se necessário inclui~ los simultaneamente. Desta 

coexi stincia em energia resulta toda uma gama de fen~menos 

inte ressantes envolvendo propriedades Óti cas, magnéticas, ~ 

cústicas e de transporteo 
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Os calcogenetos de Eu (EuO, EuTe, EuSe, EuS) o os 

calcogenetos de Gd, Gill~, NiO , FeO, MnF 2 e CoF 2 são 

exemplos de semicondutores magnéticos . 

2- Estrutura eletrônica: 

alguns 

Quando estudamos a estrutura eletrônica de sóli-

dos é usual trabalharmos com os métodos de cálculo de estru 

tura de bandas de energia • . Estes métodos , cada vez mais s o-

fist icados 9 dão resultados concordantes com os obtidos exp~ 

rimentalmente para os estados itinerantes de uma g r ande va-

riedade de materiais. Este tratamento contribuiu mui to para 

o conhecimento da estrutura e l etrônica de metais simples e 

semicondutores. Quando estão presentes níveis localizados , 

onde o caráter iÔnico é importante, o tratamento ne teoria 

de bandas não dá resultados razoáveis. Devemos, então , usar 

um cálculo de estrutura iÔnica. 

Para explicar os resultados experimentais para 

os calcogenetos de Eu foram propostos diagramas de niveis 

de energia. Num destes diagramas propostos 14 é s uposto 

que a banda de valência s eja formada pelos orbitais p do 

anion. As bandas de condução são compostas pelos es t ados Sd 

~ ++ - . d e 6s do cation. O n1vel 4f do Eu e suposto estar s1tna o 

entre as bandas de valência e de condução. r·1ui tos fatores 

deste modelo fo r am confirmados pelos cálculos de banda de 

energia APV'J (onda plana aumentada) e OPT-7 (onda plana ortog~ 

nalizada). 
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Para uma melhor explicação dos níveis localiza-

dos dos calcogenetos de Eu foi proposto um esquema de ~ nl.-

veis de energia seguindo um tratamento iÔnico, que usa o es 

pectro de energia atômico e o ciclo termoquímico de Born-

15 Haber • Por exemplo,para o EuO são usados os níveis de e-

i . . d . ++ nerg a atom1cos o Eu e o • O valor de energia do nível 

não é determinado de dados espectroscópicos mas 

de reaçoes químicas, que definem a elétron afinidade. O po

tencial de Madelung do cristal baixa os níveis do 0-- de 

l 5 I ++ -9, eV e os n veis do Eu sao levantados pela mesma quan-

tidade. Também é considerada a energia de polarização ele

trônica, que resulta da blindagem da carga extra devido a 

adição ou remoção de um elétron. Este cálculo situa o 

vel de energia 4f entre as bandas de valência preenchidas 

dos anions e as bandas de condução vazias do cation. 

Van Houten 16 propôs o seguinte diagrama de 

veis de energia para os calcogenetos de Eu a uma temperatu

ra de 300°K: 

'10 

5dtg 
5dtg de0 

1 
5dtz, 

4f7 4f7 

4pll 5p' 

Eu O EuS Eu Se Eu Te 
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onde foi escolhido como zero da energia o fundo da b anda d e 

valência do EuO. 

O efeito do campo cristalino em cris ta is i Ônicos 

se faz sentir mais fortemente sohre elétrons d o t ipo d do 

que sobre elétrons do tipo f, pois a extensão n a f un ção d e 

onda destes Últimos é bem mais reduzida. Hos c alc ogene tos 

de Eu, por exemplo, os elétrons 4f praticamente n ã o sentem 

++ o campo cristalino e o estado fundamental do Ion Eu no 

sólido coincide com o estado fundamental do mesmo íon livre . 

Já os orbitais Sd, mais extensos, são sensíveis ao campo 

cristalino. Os calcogenetos de Eu cristalizam-s e n a estrutu 

r a do NaCl. ~a rede cÚbica de face centruda um c ation é ro-

deado por anions numa simetria oct.aedral. o car.1po crista l i -

no separa a banc1a Sd em sub-bandas Sdt 2 q c Sde cr · 0s o r h i.-

tais e estendem-se em direção aos anions, eles g sno então 

repelidos eletrostaticamente pelos elétrons dos anions. 1\s-

sim os orbitais c pos suem uma energia mais alta elo q u e os 
g 

orbitais t? , que estendem- se em d i reção do segui nte ca-_g 

tion. Portanto neste s materiais a banda Sd é sena r arla, p elo 

campo cristalino,numa sub- banda t? mais baixa e numa sub _g 

-banda e mais a lta. g 

3- Propriedades magnéticas: 

Devido a pe~uena extensão rudial dos nrl,j t uis 4 f 

é negligenciãvel a superposição destes o rbitais nos í ons 

- . ( 1 • E ++ 1 t magnet1cos por exemp o, os 1ons u nos ca co9Pne os ele 
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Eu) . Espera-se, assim, 
10 ser improvável que o mecani s mo 

de troca responsãvei pelas propriedades magnéti cas dos sem! 

condutores magnéticos seja direto. ~ mais prov á vel , neste 

caso, a interação de troca indireta. Nos semicondutores mag 

néticos intrínsecos não há e l étrons na banda d e condução a 

baixas temperaturas, a polarização se dá nas cama d as e l etrô 

nicas dos Íon s diamagnéticos - supertroca de An derson. Nos 

semicondutores ma gnéticos impuros, onde há um certo número 

de elétrons nas bandas de condução, a interação ent re ~ 1ons 

magnéticos vizinhos através dos elétrons de c ond ução - me-

canismo de Ruderrnan-Kittel, pode contribuir p ara a intera -

ção de troca. 

Na aproximação do campo molecular a s temperatu -

ras de Néel (antiferromagnética) e de Curie ( f e rromagnéti -

ca) dos calcogenetos de Eu17 estão relacionadas com as in-

terações de tro ca J
1

, ferromagnéti~a , en t re íons Eu vizi-

nhos mais próximos , em número de 12 na e strutura cÚb i ca de 

face centrada , e J 2 , antiferromagné tica, e n tre í ons Eu se

guin tes vizinh os mais próximos, em número de 6, interação 

e sta via anions . 

e 

TN = ; S (S+ l) (-6J 2 ) 

18 
J

1 
é um parâmetro de supertroca cation-cation, 

que é um t ipo de troca indireta: 
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onde h é a integral de transferência, ml?c'le o qruu ele super-

posição entre os orbitais 5dt2 em r1iferentPs catj ons •. lf , g - c. 

é a interação de troca intra-atômica. u é él nifen:.nça de e-

nergia 4f-5dt2g. S é o spin 4f total . 

J 2 é clado por: 

onde b' é a integral <1e transferência, T'lede o grau de supe_E 

posição dos orbitais Sde com os estanos cte val~ncia do a g 

nion. U' é a diferença de energia entre a bancia 5de e u 
q 

ban d a de valência <'!.o anion. 

A estrutura magnética nao é a mesma pura t odos 

os calcogenetos de Eu. EuO e EuS são cons in.eraclos como fer-

~t. t• . l?,l9E O... ..t. t t romaqne 1 cos 1p1 cos . ... u . e paramagne 1.co a _enlpcra nras 

mais altas que F.6 ,8°1\ e ferromagnético abaixo desta tempe r~ 

tura. A temperatura de Curie do EuS é lt., 3°J~. Eu'J'e 0. Ul'l ma 

terial tipicamente antiferromagnético20 , os momentos ma crn§. 

ticos são paralelos nos planos (111. ) e os T'1ornentos r.1ac:n:P. ti-
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cos em planos (111) sucessivos sao antiparalelos, ou seja, 

tem a direção NSNS (N = Norte, S = Sul). l\ temperatura de 

• • o • o 
Neel do EuTe e 9,6 K. Abaixo da temperatura de Neel, 4,6 K, 

o Euse21 torna-se antiferromagnético com uma estrutura de 

spin NNSS em sucessivos planos (111). Esta estrutura anti-

ferromagnética pode ser transformada numa estrutura ferroma~ 

nética para campo magnético aplicado. lillaixo de 2,8°K este 

t . 1 t t t f • . 22 ma er1a orna-se espon anearnen e erromagnet1co • 

4- Propriedades Óticas: 

Num processo de absorção Ótica por semiconduto -

res magnéticos podem ocorrer diversos tipos de transiçÕes c 

letrônicas. Além das usuais excitações de elétrons itinera~ 

tes, que consistem nas transições intrabandas e interbandas, 

podemos ter outros tipos de excitações eletrônicas relacio-

nadas com os orbitais 4f semipreenchidos presentes em mui-

tos semicondutores magnéticos. Pode ocorrer a transferência 

de elétrons dentro dos multipletes 4f: essencialmente tran-

sições intraiÔnicas (transições 4f-4f são prrüJ)ic1as no ... 1on 

livre). Pode ocorrer também que o elétron seja promovido de 

orbitais localizados para estados itinerantes, ou de esta-

dos de banda para orbitais localizados. 

Numa transição interbandas pouem surgir estados 

de exciton
23 

, a quasipartícula formada pelo estado ligado 

do elétron na banda de condução e a lacuna por ele deixada 

na banda de valência quando é excitado . r. usual considerar-
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mos dois tipos de excitons: excitons de Frenke1 e excitons 

de Mott . No exciton de Frenkel existe uma grande probabili-

dade de encontrarmos as duas partículas no mesmo átomo no 

cristal. Os excitons de Mott são encontrados em meios cris-

t alinos com alta constante dielétrica, que reduz a intera -

ção coulombiana entre o elétron e a lacuna, assiM a função 

de onda de um exciton de Mott estende-se sobre vá r ios áto -

mos no cristal. 

Quando ocorre a transferência de um elétron 4f 

localizado para a banda de condução e o elétron excitado 

forma um estado ligado com a lacuna no nível 4f temos um 

exciton magnético9 • Estes excitons são assim denominados 

devido a forte interação do elétron excitado com o momento 

magnético dos elétrons 4f do Íon central e de íons vizinhos. 

Na interpretação de espectros Sticos p rocura -se 

sempre relacionar os picos à transições eletrônicas, para 

chegarmos ao conhecimento da estrutura eletrônica do mate-

rial . O que se faz é usar os resultados de diversos métodos 

de cálculo de estrutura de bandas, por exemplo 7\PN e OPH, e 

procurar a correspondência existente entre a estrutura ele-

trônica calculada teoricamente por estes métodos e o espeE 

tro Ótico experimental. Os picos relacionados à transições 

interbandas são relativamente bem descritos pelos cálculos 

de estrutura de bandas de energia. Os picos resultantes de 

transições envolvendo níveis localizados não podem ser ex-

plicados pelo tratamento de teoria de bandas, pois este tra 
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tamento somente se aplica a estados itinerantes não-correla 

c iona dos. 

Deste modo espera-se chegar ao conhecimento da 

es trutura e l etrônica do s diversos sernicondut o res magnéticos 

que ain da não é completamente conhecida. 

A variação da temperatura e do campo magnéti co ~ 

plicado produzem grandes efeitos nos espectro s Óti cos dos 

semicondutores magnét icos. Por e xemplo, nos s emicondutores 

ferromagnéticos sob resfriamento na região na temperatura 

de Curie, o "edge" de absorção sofre um deslocamento para o 

verrnelho 22 por uma quantidade bastante grande. Este deslo

camento para o vermelho para o EuO corresponde a urna r edu-

ção do intervalo de energias proibidas de ce r ca ne 25%. o 

aumento do campo magnéti c o aplicado ao material t ambém con

duz ao desloc amento para o vermelho do "edge " de absorç ão. 

Corno os espectros Óticos dão informação sob re a 

estrutura eletrônica em s Ólidos com a aplicação de um campo 

magnético obtemos info r mação adicional. Do es t udo dos efei

tos rnagneto-Óticos (po r exemplo: efe itos F a r aday , Voigt, d~ 

croismo c i rcular e di c roisrno linea r) cons eguimos uma me

l hor interpretação dos espe ctros Óticos. 

5- Propriedades de t ransporte: 

Usualmente as propri e dades de transporte estão 

rela cionadas com o caráter itinerante dos estados e letrôni

cos em sólidos. Pa ra materiais com moment os magnéti cos bem 
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localizados ou onde o caráter iÔnico é importante os resul-

tados de cálculo de estrutura de bandas, que é essencialme~ 

te um modelo de um elétron não levando em conta os efeitos 

de correlação de muitas partículas, não são razoáveis. As-

sim nos semicondutores magnéticos com orbitais d ou f semi-

preenchidos, modificações devem ser feitas no cálculo da es 

trutura eletrônica para a explicação de suas propriedades 

de transporte. 

O mecanismo de condutividade dós calcogenetos de 

24 
Eu é explicado por Kasuya e Yanase através c'las propried~ 

des de um polaron magnético. A interação elétron-roagnon po-

de conduzir a formação do polaron magnético. Próximo a tem

peratura de Curie surgem grupos de spins (fase paramagnéti 

ca), que sao termicamente instáveis. Quando um elétron é "~ 

garrado" por um agrupamento de spins o alinhamento de spins 

dentro do agrupamento de spins aumenta, aumentando assi~ o 

potencial para prender mais elétrons. Este é um estado de 

auto- arma di lha. 

25 
Hachter propoe que a situação dos calcogenetos 

de Eu seja semelhante a de um isolante altamente dopado ,sen ...... 

do que os níveis 4f correspondem a níveis de impureza doado 

ra, já que nestes materiais os níveis 4f localizados pstão 

situados acima das bandas de valênci a dos anions . 
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C A P f T U L O I I 

EFEITOS MAGNETO-CTICOS 

.. 
~ conveniente colocarmos aqui alguns resultados 

- - . 26,27 relevantes de eletrodinamica class1ca 

' - -Usando as equaçoes de Haxwell para meios nao mag 

néticos 

1 
-+ 

X E a H v = - -
c () t (II-1) 

íJ X TI 1 ai) 1 E: aÊ = = c a t c - a t (II-2) 

podemos eliminar H nestas duas equações aplicando o rotacio 

nal à equação (II-1) e usando a equaçao (II-2): 

íJ X (íJ X E) = 1 v X (L} = 
c a t 

1 () (V X H) Cat 

f 

íJ X ( íJ X E) = 1 .L (.! 
c a t c 

... a:E) = 
<- • a t 

I 
com a relação de cálculo vetorial 

I r 

I 
' 
I .t 

chegamos ao seguinte: 

(II- 3) 
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Supondo uma solução para a equação (II-3) dà 

forma 

Ê = Ê 

obtemos: 

o 

+ + 
i (k. r - wt) e 

- -que e a equaçao de propagaçao: 

+ + + + k 2E; -k (k. E ) 
o o 

Quando o tensor constante dielétri ca c é 

( II ·- 4) 

dado 

a equação (II-4) pode ser resolvi da como uma ecruação d e 

autovalores. 

Um cristal cúbico possui simetria octaedral. Cor1 

campo magnético aplicado paralelo ao eixo z c se aplicarmos , 

à equação (II-2) , as operações de simetria do grupo octae-

dral, verificamos que as nove componentes do tensor constan 

te dielétrica reduzem-s e a · três componentes indepenne ntcs 

E:x~' r.xy e c zz 

e: ( w) = 

E ( úl) 
XX 

- E:xy ( w) 

o 

E X'./ ( úl ) o 

c ( w) o (II.S) 
XX 

o 
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Podemos agora, usando (II-5), r e solver a eCJua-

çao de propagaçao , basta apenas sab ermos a direção n e prop~ 

gação de ondas eletromagnéticas no meio. Existe m d uas solu

ções desta eq uação: uma correspondendo à propagação parale -

la ao eixo z - efeito Faraday, e a outra corresp onde ndo 
~ 

a 

propagaçao perpendicular ao eixo z - efeito Voi ~t (Cotton -

:1outon) • 

1 - Efeito Faraday: 

Para propagaçao paralela ao eixo z supomos uma 

solução da forma 

A 

- }<2 ... 
E z + oz 

+ + i(kz- wt) 
E =E e o 

e q uaçao de propagaç ao 

2 ... 
E 

... 
E h: (E X + y + ox oy oz 

se reduz a: 

2 
z> 

(J \ {x< r:: = 2 c 

+ t:: E ) + y (- t:: E + €XX E ) + z(t:: E ) } xy oy xy ox oy zz oz 

na qual encontramos as relações: 

(k2 
2 2 

(!) 
E: ) E w E o -

c2 
- 2 = 

XX OX O'_! c 

2 
(k 2 

2 
(J \ 

E + w 
t::x) E o 2 t::xy - 2 = ox oy c c 

E + 
XX OX 



-· 

que podem ser modificadas para: 

2 
=(I) ( +i ) 2 Exx Exy 

c 

+ 
= + i E

oy 

E = O oz 
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(II-6) 

A solução de Índice+(-) corresponde à luz cir-

cularmente polarizada para a direita (esqueroa), como é vis 

ta por um observador olhando ao longo na direção oe propas~ 

çao. Podemos definir um Índice de refração complexo: 

- E + i 
XX 

f: xy 

Em (II-7) n+ e K+ sao reais. A parte imaginária do 

(I l -7) 

Ín C.icc 

de refração K+' o coeficiente de extincão, é uma meo i da dos 

efeitos de absorção. Isto pode ser visto no se0uinte: 

-+ -+ 
E =E 

o 
ei (kz - ult) = E 

o e 

. (n t) ~(I)- z -
c 

u) 
KZ 

c 
e 

Podemos ver claramente que n, a parte real do Índice de re-

fração, atua como um Índice de refração usual, mas devido a 

.. IE-+· 12 ,e .. K a intensidade da onda, que e proporcional a ate-

nuada de acordo com exp(-2wKz/c). Portanto, o coeficiente 
' 

de absorção é dado por: 

(II-8) 



.. 
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Vemos que a equação (II-7) contém o efeito Fara-

day, desde que, geralmente, n+ f n_, isto é, luz entrando 

no meio viajando ao longo da direção do camp o magnético e 

plano polarizada perpendicularmente ao campo emerge com po-

larização elÍptica, com o eixo maior da elipse rodado em 

relação a direção inicial de polarização. Usando a equaçao 

(II-7) nós podemos calcular o ângulo de rotação, por unida

de de comprimento do cristal, do plano de polarização da 

luz linearmente polarizada viajando ao longo da direção do 

2 2 
campo magnético. Se absorção é pequena, isto e, se K+ < < r.+' 

o ângulo de rotação O por unidade de comprimento do cristal 

-e: 

A 
w 

2c 

Desenvolvendo a equaçao (II-7) chegamos a 

= e:(l) + e:(2) + i(e:(2) + 
XX XY XX 

E:(l)) 
xy 

(II- 9 ) 

(II-10) 

onde os Índices (1) e (2) nas componentes do tensor constan 

te dielétrica correspondem as partes real e imaginária, res 

pectivamente. 

Negligenciando absorcão, ohtemos : 

= ( e: (1) 
XX 

e: (2)) 
xy 

(E (1) 
XX 

2e: (2) 
xy 



• 
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-Podemos transformar a equaçao (II-9) para: 

e = 
2 2 

w(n+ - n_) 

2 c (n+ +n_) 
= 

(2) 
WExy 

c(n++n_) 

w 
8 = - 2 n c Im e ( w) 

o xy 
(I I -11) 

onde n é a média dos Índices de refração para luz c ircular o 

mente polarizada para a direita e p ara a esquerda 

(n = (n++n_)/2) e Im E (w) é a parte imagin~ria da campo-o xy 

nente fora da diagonal do t e nsor dielétrico. 

2 - Dicroismo circular: 

1\ equaçao (II-7) contém também o efei to c'le di -

croísmo circular desde que, gera~mente, K+ f K_· O dicroís-

mo circular consiste na diferença dos coeficientes de absor 

ção para luz circularmente polarizada para a direit~ e para 

a esquerda. 1\ geometria c]e ste efeito é a mesma como a elo 

efe ito Faraday. 

1\ equação (II-10) contém: 

2 2 (l) - (2) ( 1) 
n+ - K+ = Exx + Exx - E+ 

e (IT-12) 
( 2) { 1) { 2) -2n K = E + E - E+ + + XX xy 
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-Eliminando n+ das equaçoes (II-12) obtemos: 

ou ainda: 

2 
K -+ 

(II-13) 

onde está sendo levado em conta que K+ é real e é um coefi

ciente de extinção. Na equação (II-13) Ell) e IE+I signifi-

cam: 

(1) - (2) = E + E 
XX xy 

+ (E(2) + 
XX 

E (l))2)1/2 
xy 

O dicroísmo circular por unidade de comprimento 

do cristal consiste em: 

a - a = 2 w (K - K ) + - c + (II-14) 

segundo equaçao (II-8). 

3 - Efeito Voigt: 

Consideramos, agora, propagaçao perpendicular a o 

campo magnético e supomos uma solução da forma 

~ ~ i(kx- wt) 
E =E e 

o 
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A equaçao de propagaçao (II-4) se reduz a 

x + k
2

<E x +E y +E z) 
ox oy oz 

2 
= ~ {x ( E E + 

L. XX OX c 

+ E E ) + y(-E E + E E ) + Z E E } 
xy oy xy ox xx oy zz oz (II-15) 

.. la equaçao (II-15) estão contidos dois modos de 

propagaçao no cristal: 

(i) luz linearmente polarizada paralela ao campo magnético 

e 

2 w
2 

kll = 2 Ez z 
c 

E 11 = E 11 = O 
ox oy 

11 
E f O oz 

(ii) luz linearmente polarizada perpendicular ao campo mag-

nético 

2 
w = -2 (E + 
C XX 

2 

2Y 
E ) 

XX 

E E..l. +E E..L = 0 
xx ox xy oy 

E.J. = O 
oz 

Podemos também definir os indices de refração 

complexos (ver equação (II-7)): 

(n 11 
o ) 2 - lKII - E zz 

e 
2 (II-16) 

(n.l. - o ) 2 + 2Y_ 
lK..L - E 

XX Exx 
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A diferença de fase que surge entre luz linear~ 

mente polarizada paralela e perpendicular ao campo rnagnéti-

co constitui o deslocamento de fase Voigt. A diferença de 

fase por unidade de comprimento do cristal é: 

e 

w 
ô = c (nll - n.L) (II-17) 

-Desenvolvendo as equaçoes (II-16) obtemos: 

= e: ( 1) + i e: ( 2) =e: ( 1) 
zz zz 11 + i 

2 
E 

= E + _l5:i.. = 
XX E 

XX 

(1) + ]_. (2) 
E..L E.J... , (II-18) 

onde os indices (1) e (2) nas componentes do tensor constan 

te dielétrica representam as partes real e imaginária, res-

pectivarrente. 

2 2 Negligenciando absorção (corno K < <n ) , obtemos: 

e:xx 

2 
E:YV - ...::.::...) 
e: 

XX 
, 

-onde Re indica que devemos tornar a parte real da expressao 

entre parênteses. 

Podemos transformar a equaçao (II-17) para 

2 2 
-- w (n 11 - n-L) -- w 1 

ó c ----~----

ó = 

c ( n 11 + n ~ ) (nu + n..L) 

w 

2n c o 

Re (e: - E 
ZZ XX 

2 
EX") Re (e: - E - ...::.::... 

ZZ XX EXX 

, (II-19) 
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onde n é a média dos Índices de refração para os dois mo
o 

dos de propagação (n
0 

= (n11 + n.L) /2) • 

4 - Dicro!smo linear: 

As equações (II-16) contem o efeito de dicroismo 

linear: luz propagando- se linearmente polarizada paralela a 

direção do campo magnético é, em geral , atenuada diferente-

mente da luz p ropagando-se linearmente polarizada perpendi-

cular a direção do campo. 

-Eliminando n
11 

e n .L das equaç oes (II-18) ob t emos, 

aa nEsma forma como foi obtida a equaç~o (II-13): 

e 

(II-20) 

onde está sendo levado em conta que K
11 

e K.L sao reais e sao 

coeficientes de extinção. 

Usando as equações (II-18) e (II-20) obtemos: 

e 

2w 
c 

2(JJ 
a ..L = c K.L = 

(1) 
E 

+ ( ( ( 1) + (.2Y) 2 
Exx n 

o 

( 2 ) 
E ? 

(.2Y) -- + 
n o 

(II-21) 
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O dicrorsmo linear, por unidade de comprimento 

do cristal, cons i s t e na d i fe r e n ça dos coe ficien tes de nbs or 

(II-22) 
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C l\ P 1: T U L O I I I 

T:COlUA MICROSC6PIC.l\ 

Consideraremos inicialmente a forma geral do ha

miltoniano que descreve o sistema. Este hamiltoniano Ja foi 

discutido em detalhe no trabalho de Gonçalves da Si lva e 

Falicov 2 8• O hamiltoniano é dado pela soma de três termos: 

O primeiro termo, H1 , descreve as CJuasip<'lrticu

l as localizadas, que são altamente correlacionadas . ~ essP-~ 

cialmente da forma de uma soma de hamiltonianos iÔnicos cen 

trados nos íons terras-raras, nos sítios da rede. O segundo 

termo, H2 , descreve as quasipartículas itinerantes, não cor 

relacionadas. Este termo é da forma usual de um hamiltonia-

no de nloch apropriado para as bandas de valência e condu

ção do material em questão. O terceiro t e rmo, II 3 , descreve 

a interação coulonmiana (blindada) entre quasiparticulas lo 

calizadas e quasipartículas itinerantes. 

Não incluímos em (III-1) diversos termos os 

q uais embora importantes para absorção Ótica tem somente u

ma importância indireta para efeitos magneto-Óticos. Um 

destes termos, por exemplo , descreve os efeitos de relaxa-
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- 7 çuo da rede. Sabemos -que estes efeitos sao imp ortantes 

nas transiçÕes Óticas nos materiais q ue estamos interessa-

dos, mas n~o s~o essenciais para a descriç~o das transi çoes 

virtuai s envolvidas no cálculo da po l a r i za':>ilidade . As in t~ 

raç ões elétron-elétron q ue conduzem a formação de exci tons, 

que devem ser incluídas, estão contidas no termo r-r
3

. 

Quando o sistema descrito pe lo hamiltoniano 

(III-1) inte raqe com radiação eletromagnética p oc:em ocorre r 

trê s tipos de trans içÕes e letrônicas . Primeiro , transi çÕc:> 

envolvendo a excitação de elétrons dentro ele um dado conj u~ 

to de orbitais localizados. Es tas são bas icamente transi 

c,~ões in traiônicas . Segundo, transi ç õe s e n vo lve n do a E>xc i ta -

ção de q uasipa rtículus de ban da , es tas são transições intra 

e interbunclas . Finalmente , exis t em us tra nsi ç Õe s envo lve n do 

a tran s f e rência de elétrons de orb ita i s localizados u es t a -

dos itinerm1tes (ou vice -versa). (Par a o cálculo da p ola ri-

zab ilidade nós estamos intc r e ssudos somen te em transições 

virtua is.) Le varemos em conta some nte es t as filt imas transi-

ções nes t e trabalho como dan do a Daior contrib uição as p ro

priedades magneto-óticas dos calcogenetos ele europio. ~1es -

t e caso a interução do sistema com r udiação e l etromagn é tica, 

dentro da aproxinac;ão dipolar, e dado pelo ope r ador di p olo 

de muitas p artículas: 

p 
('J, 

{p (j À ,i\))c~, d. + h.c.} 
('J, J 11 l \) 

(I I I-2) 

com 

n x ,y,z 



.. 
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Em (III-2) c;A cria um el~tron no estado (de 

uma p<lrtí cu l a ) d e ~ ·7anni e r I j À) el e ri v a do d o s <l ut o es tados de 

I3 loch do hamiltoniano If/.. O Índice j refere-se a c~lulu. da 

rede e o Índice A aos remanescentes númer o s r:r uânticos neces 

sãrios p ara ide ntificar o e s tad o. O o p erador d . , ~J or o u-
l V . 

tro la d o, des tr6 i um el~tron localizad o n o v-~ s irno orl) ital 

do Íon no i-~simo si ti o da r ede. O e l erten to de na tr i z ;) a r a 

o o pe rador cl i po l o de uma pa rtícula li gando 0s t es dois es t a -

dos ~ de notado po r p (j À,i v ). Usando - se a en .. uaç_~o 
• (i. 

( IJ T- 2 ) 

pode rr:o s a gora c a lcular a p olariz ab ili c.1 a de e l e trônica r1u e 

s ur ge ele tr a..11 s i <;,~ Ões ele trôni cas do t ipo rJ u a s i p a rtículu l oca 

liza~ a ~~ y u as i partícula itine r a nte . 

Def inimo s os autoc s tad o s e autova lor c ~ exatos J o 

h a I .ti 1 ton i an o II p o r 

E I iJ> 
H 

(Il l -3) 

e denotamos o estado fundamental p or I O> . De acon~o com o 

t t t d l -
29 l . al . 1' , d -ra amen o e pcrtur.)açao , a po. arlz ) l l c.::. a e a te r;pe rat~ 

ra T = O é d Clda po r: 

<o I p I N> <: 1 I p I o > 
a R (I II - 4 ) 

<OIP n i : J>< i TIP l O> 
+ P a = ;~ 

r::;N - E 0 + }'Íin 

-(P ar a tem;:)(~raturas T 'f O ele vemos generaliz a r es ta exp r e s s ao . 

Isto pode s e r f e ito introd u z i n0o a s m~ di as t~rnic as a p r o 

? ri a das .) 
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Consideramos, agora, os autoestados do hami 1-

· toniano (III-1). Estamos tratando com um semicondutor mag-

nético. O estado fundamental consiste numa coleção de Íons 

numa configuração bem definida ((4f) 7 para um calcogeneto 

de Eu) com um momentum angular total J bem definido, ban-

das de valência preenchidas e bandas de condução vazias. 

Por simplicidade nos limitaremos a uma única banda de con-

dução vazia. Situações mais gerais podem, obviamente, ser 

incorporadas ao nosso esquema. Os estados excitados neces-

sários para o cálculo da polarizabilidade podem ser vistos 

da equação (III-2) consistirem em pares elétron-lacuna. 

Vamos descrever primeiro as lacunas. Considera-

mos que o Íon magnético esteja no i-ésimo sítio da rede. 

Seu estado fundamental é da<;1o pelas regras de Hund (no 

++ - 8 ) caso do Eu o estado fundamental e s
712 

• Denotamos a 

função de onda de muitos elétrons, que descreve este esta-

do, por liJ M ). Se um elétron é removido elo orbital-(iv) o o 

encon tramas: 

d. I iJ N ) 
1.V O O 

(III-5) = 

onde li]JJH) denota o estado do Íon na configuração com 

uma lacuna presente. O Índice ]J distingue entre os diferen 

tes possíveis multipletes no estado final com mesmo momen 

tum angular J. Definimos também ll(]JJH!J f1 ) como a energia 
o o 

necessária para promover um elétron do estado fundamental 
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pa ra o fundo da banda Sd deixando o Íon no es téldo I i uJ~1 ) • 

i:Jegligenciamos (daí{ui em diante) os detélHws c1él clinâmi ca 

da lacuna, incluin do seu tempo-de-vida finito. Estes efei -

tos de tempo-de-vida con t rih uem principalmente para o alar 

gan~n to das linhas de absorç~o. E les s~o l evados em conta 

no fim do c~lculo pela introduç~o de uma largura de linha 

f enomenolÓgica. 

Consideramos, agora , os estados dos elétrons . 

Com a absor çilo de um fÓton um elétron locélli zado é pror1ov-ª=-

do p ara a banda de condução, deixando atrás Cle le uma l a cu-

n a pos itiva. Es t a lacuna cria um potencial coulor:lb iano a -

t rativo ~entro do q ual move-se o e létron. NÓs supomos q ue 

este potencial scju independente do es t ado cl u l acun é:l c q w~ 

o ;? roblema poss a ser formulado em termos de q ue o 'lumilto-

ni a no para o e l8tron seja o hami l toniano de b and a não pe r -

turb ado r.1ais um p otencial coulornbiano atrativo. Os a utocs -

t ados e autovalores de uma particula de ste hamiltoni ano 

-s a o : 

II(i )l n (i)) c ln(i)). 
n 

( III - 6 ) 

Podemos, agora , dentro des tas ap roxi ma~~es cons 

truir os estados inte rmedi~rios nccess5rios pa r a o cá lculo 

da po l arizabilidade. Os estados inte rmed i~rios são : 

1 i , JJ J r'l , n ) = r. 
'), J 

< j À 1 n < i ) ) c-~ ) I i )J J~ 1 > 
J \ 

( III -7) 
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Na equaçao (III-7), I i,pJr1,n) descreve a autofunção (apro-

xir.1ada), de muitas partículas, do hamiltoniano H, na qual 

existe uma lacuna no i-~simo sítio da rede, o Íon ~o 

tio está no J.l-~simo mul tiplete c ten do número quân ti co de 

momentum angular total J e número q uântico da componente z 

do mon~ntum angular total M, e o el~tron estando no auto 

estado ln(i)) do hamiltoniano de uma partícula H(i). O es 

t ado li]JJH),~ o autoestado (aproximado) 1 de muitas partic~ 

las, do hamiltoniano H, no qual o Íon está num estado c omo 

é descrito acima e a banda de condução está vazia. (jÀin(i)) 

indica o produto escalar da função de 1.-lannier 1 ele ri vada 

dos estados de banda na ausência da lacun a , e da função de 

onda do elétron na presença da lacuna. 

A energia deste estado intermediário é: 

(III- 8 ) E =T' +r-. J "1 L c:. 1 tl.l J· , n o n 

onde E é a energia do estado fundamental de II, E: é a e -o n 

n ergia do el~tron 1 na presença da lacuna, guando ele está 

no estado ln(i)) e 6 (].1JMIJ M) é a energia necessária para o o 

promover um elétron do estado fundament a l para o funr1o da 

banda 5d 1 deixando o ion no estado li]JJM). 

-Podemos, agora, transformar a expressao da po l~ 

rizabilidade (eq . (III-4)) para: 



• 
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(iJ 1'1 IP I i]JJ~-1,n) {i,pJl'1 ,nlp () I iJ r1 ) 
{ o o Ct. p o o E 

pJNM 
o 

p ( IVJ: ) 
o 

E. - E - Vf1•1 l 1 ]JJM,n o 

( iJ I-1 1Pali,]JJT1,n) (i,pJ~1,niP liJ f1 ) 
+ o o P a o o } 

r.::. ~ - E + Vf w 
l,]JJA ,n o 

(III - 9 ) 

onde p (!'! ) é a probabilidade de encontrar o estado I J r·1 ) 
o o o 

ocupado. l"~ o estado fundamental p (M ) depende da estrutura 
o 

magn~tica assumida: na fase paramagn~ti ca n (M ) ~dado pe
o 

lo fator de Boltzmann usual. 

Usando as equações (III-9), (III- 8 ), (I II -7), 

(III-6), (III- 5) e (III-2) obtemos: 

p (r-1 ) 
o 

* * p ( j I À I , i v I ) A I ( ]JJH I J M ) ( j I ~- I In (i) ) p B ( j À 'i v ) !'c ( )JJi,1l J L 1 ) 
a v o o . v o o 

c + f:. ( )JJMIJ H ) - Vf úl n o o 

(n( i ) ljÀ) 
+ 

* * p a ( j 1 À 1 
, i v 1

) A 1 ( pJM I J M ) ( j 1 À 1 I n (i) ) n ( j À , i v ) J', ( )JJT11 J :·1 ) + P v o o ~ a v o o 

E + 6 ( )JJM I J ~ 1 ) + V{ !tl n o o 

(n( i)lj ;\) } 
( III-10 ) 

- - - - - - ------ - - - - - -----------------------
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-Considerando a equaçao (III- G) p od e mos escrever 

TT o ( úl) = }. l, {: 
Cl. p 

1
. 

}. p ( M )A (pJM IJ M ) o \) o o 

* 

pJf'IH j ÀV o 

* 

j I À I\) I 

A I (pJMIJ H ) \) o o {p (j 1 À 1 ,i v 1 ) pn (j>.,iv) 
a i> 

r. (j 1 À 1
1 

1 
ln(i)) (n(i) lj>.) 

n li(i)+l'. ( pJHI J i'l )-}íw o o 

* + P n (j 1 À 1 ,i v 1 ) p (j >.,iv ) 
,, 0'. 

}. (jl>-11 
n 

G. ( z) : 
l 

1 

n (i) + fi. ( pJ!·11 J i''l ) +Pí w 
o o 

ln(i)) (n(i) lj>. ) } . (III-ll) 

Usando o operador de Green de u ma partícu1a
30 

• 

-1 
G .(z) = (z-H(i)) 

l 

ou, usando Gi (z) em t e rmos dos proje t ores P n ( i) = In (i)) (n (i) I : 

G. ( z) = L: 
1 

n z-H (i) 

1 ln(i))(n(i)l 

ob t emos finalmente: 
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o 

I. 
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L: 
j I À I V I 

p (M )A ( )JJMI J M ) X 
o v o o 

* {p
8

(jf..,iv) pcx (j' >..' ,i v ') x 

* (j' >.. 'IG. 01 w-L'I ()JJMIJ M )) lj>.) + pa (j .\,iv ) pa (j' >. ' ,iv') x 
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( j 1 À 1 I G . (- }Úu- L'l ( )JJM I J l•l ) ) I j À ) } (III-1. 2 ) 
l o o 

No seguinte capÍtulo apli caremos a expressão g~ 

ral para a po l arizabilidade (III-12 ) a um mode l o s i mp les 

das trunsiçÕc s e es t ados eletrôn i cos dos ca l co(_Tcn ct.o:-> ele 

~ u • 
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C A P 1 T U L O I V 

DESENVOLVIMENTO DO MODELO 

Aplicaremos, agora, a teoria geral desenvolvida 

no capitulo III ao c~lculo dos efeitos magneto-5ticos para 

um modelo simples. 

C 'd . E++ . 
ons~ eramos que os ~ons u esteJam no e s tado 

fundamental, segundo as regras de Hund, da configuraç ão 

(4f) 7
, ou seja, o termo 8s

712
. Supomos que sej a v5li d o o 

acopla nento LS. Assim, os orbitais de uma p artlcul a locali-

zados ter~o como Indices os nfimeros qu~nticos me a , os a u-

to valores da componente z do momentum an gular orbital c de 

spin, respectivamente. Descrevemos a remoç ão de um elétron 

de um destes orbitais, conforme e q . (III-5), através dos 

elementos de matriz: 

h (~JMIJ M) = (i~JM!d. liJ M). ma o o ~ma o o 
( IV-1) 

Os estados liJ M) e li~JM) j~ foram definidos no ~ap1tulo o o 

anterior. No nosso caso J = 7/2. Existe somente um multi -
o 

p lete no estado final que é acesslvel: 7r. Portanto n a o usa 

remos mais o Indice p, que indicava os multipletes no e sta -

do final lipJM), pois tornou-se desnecess~rio. 
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Se o estado fundamental for J = 7/2 e !·1 = 5/2 o o 

teremos, por exemplo: 

17/2 5/2) = 

1 

17 
{dt dt dt dt dt dt d t 

3 1/2 2 1/2 1 1/2 o 1/2 -1 1/2 -2 l/2 -3 -1/2 

+ dt dt dt t t dt dt 
J 112 2 112 1 112 do 1/2 d_l 1/2 -2 -112 -3 11 2 

+ dt dt dt t dt dt dt 
3 112 2 112 1 112 do 112 -1 -112 -2 112 -3 112 

d t t dt dt dt dt t 
+ 3 1/2 d2 1/2 1/2 -l/2 1/2 1/2 d_J 1/2 1 o -1 -2 

.. t dt dt dt dt t t 
+ Q3 1/2 1/2 -1/2 1/2 1/2 d_2 1/2 d _ 3 1 / 2 2 1 o -1 

+ 

+ 

+ 

+ 

+ 

+ 

t dt t dt dt dt t 
+ d3 -1/2 2 1/2 d1 1/2 O 1/2 -1 1/2 -2 1/2 d_3 l/2}1vac) · 

(IV- 2) 

Se um spin "para cima" for destruido pode mos ver 

que o estado final terá, segundo as regras de Tlun d , L = 3 e 
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S = 3, e também terá ~18 = 5 
2 

1 
2 = -m, então: 

d 1 1 712 512 > 

~ 

(-l)m+l ~ IL=3, HL=-m, S=3, J·:!s=2 ). (IV-3) 

Os coeficientes A (JMIJ M ) ma o o 
-sao proporcionais 

aos sÍJ,tbolos -3J 31• Nes t e exemplo: 

A l ( J 1·11 7 I 2 5 I 2 ) 

r.~ 

m+l. \G I . = (-1) \17" (Jr1 3,- m,3, 2 ) 

= (-l)J+l (6(2J+l)) 112 3 3 J 
7 ( m - 2 ~ 1 ) • 

(IV- 4) 

Consideramos como banda de conduç~o a ban d a 5d 

q ue, co~~ j5 foi mencionado anteriormente no capítul o I , 

separada , pe lo campo cri s talino, numa sub- ban da t 2 0 

baixa e numa sub-banda e ma i s alta. N5s trataremos 
g 

lila i s 

uq ui 

somente a sub-banda mais baixa 5dt
29

• Os estados de \·lunnier 

da banda terão, em adição ao Índice de sitio da rede, os 

lndices dos nfimeros qu~nticos y e T. O nfime ro qu&ntico T e 

o Ín d ice de s pin usual. O nfimero qu~ntico y indica o c aru-

t e r de simetria orbital dos orbitais Sdt1 : xy, yz e xz. . .c...g 

Des p rezumos nes te tratamento a interação spin-5rbita, c o n s i 

derando apenas os efeitos do camp o cristalino. 

Fazemos, agora, uma importante uproxirnação r e la-

tiva aos e l ementos de matriz do mo~ento de d i po lo: 
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p ( j À , i \J) = p ( j y T, imo) ~ o . . o p"' ( y, m) 
a a J1 TO ~ 

(IV- 5) 

onde o .. indica ~ue durante a interação o elétron não sai 
]1 

da c~lula do Ion de origem, e 8 indica que a interação e 
TO 

xistente nao induz troca de spin. 

Esta é provavelmente a aproximação mais dr~stica 

do nosso cálculo. Esta aproximação niío é consistente com 

alguns resultados experimentais para os calcogenetos de Eu, 

em particular, o de s locamento do "edge" d a banda com a t eu-

peratura e campos aplicados, pois uma completa loca lização 

do elétron excitado não conduziria ao deslocamento do 

" edge " de absorção com o ordename nto magnético . Po rém e s t.J 

ap rox imação niío afeta qualitativamente o cálculo él os efe i -

tos magne to-6ticos. 

Com esta aproximaç~o podemos tra n sformar a eq u a -

-çao (III-12) para 

1T () ( (J) ) = 
(J..p 

L: 
i ,Ji'-1M o 

y: 
ymo 

r. 
y'm' o ' 

p (r'l ) l\ ( Jr11 J r-1 ) o ma o o 

* (iy' o 'IG . (p{ w- l '.(JMIJ t-1 )) liyo ) + P,., (y,m)p n (y', m ') x 
1 o o u, I' 

(i y ' o ' I G. (-p{ w- 1'. (J~·11 J H ) ) I i yo)} • 
1 o o 

X 

(IV- 6 ) 
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Devido a pe riodicidade dos elementos de matriz 

do operador de Green, nesta equação, é suficiente considera~ 

mos um sítio: o sítio zero. As s i m, p odemos trans fo r ma r a 

eyuação (IV- 6 ) para 

r. * ~ p (M ) A (JMjJ M ) A I (JMjJ M ) X 
1 o ma o o m 0 o o 

* 

JMH o ynun o 

{p 0 ( y ,m)p ( y , m') (Oy o jG (}'Í úl - /I. (JMj J M )) jO y0 ) + 
1• a o o o 

* + p (y,m) p
0

(y ,m 1
) (OyojG (-}'íw- l\ (JI-1 jJ r1 )) jO yo ) } . 

a P o o o 
(IV-7) 

na eq uaçao (IV-7), N é o número de Íons ma<Jn é ticos po r uni-

da de de v o 1 W'1e • 

Fazemos mais duas aprox i r. taçõcs . Neg li genci amos o 

desdobramento dos níve is localizados devido ao campo de tro 

ca, assim colocamos l\ (JMjJ M ) = l\J. o o Consideramos ta~Jém 

q ue as sub-bandas pe rmaneçam degeneradas, ou seja , neg li ge~ 

ciamos a influê ncia do camp o ma gnético nos estad os de ban-

ela . Es ta Última aproximaç ão significa q ue nós não consider~ 

mos uma pequen a contribui ç ão aos efeitos magneto- Õti cos . 

32 - - ... - 1 Pe rshan s upos q ue esta contrib uiçao e negligenciave p ara 

os semicondutores magn5ticos. 

Levando e m conta estas aproximações tr ansfor ma -

mos a equação (IV-7) par a : 



!: 
J,H 

o 

p ( M ){T 0 (J; H ) (OiG(}'íüJ - 6 J) lo> o ('t p o 
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+ 

(IV- 8 ) 

Os coe fic ientes T B(J; M ) 
(Y, o 

-sao dados p or 

com 

Rya (J· i1 )= 
a S 1 o 

T (J; H ) 
aP, o 

L: 
y a 

'(0 
R 

0 
(J; rl ) 

O:p o 
(IV- 9 ) 

I 
Ilmm' 

* A (JM I7/ 2 M ) A , (JMI 7/ 2 M
0

) p 0 (y , rn ) p N. (y 1m') ma o m a ,, ,. 

J 2 * 
;:: { I\ (JJ•t l7/2 ~!l )} p

1
R. ( y ,m) p rv. (y ,m) 

H=O ma o 
( IV- lO ) 

se tomarmos a r e lação (IV- 4 ) v e r ifi camos q u e em cada cas o 

(p a r a um da d o M ) o Ín d ice m es t a r á vinculado a n a t ravé s 
o 

do s l mholo -3J cor r e spondente. 

Exis t e u ma sime tri a entre o s coe ficientes 

fi ze r mos 

as trocas : m-+-m, M -+- H os coe fi ci e ntes o o' s ao 

i g u a i s s e J & p a r e tro c am de s ina l s e J é i~par. E s t a sime 

tri a i n du z o s eguin t e : 

e 

T (J· M ) 
XX ' O 

T (J · H ) 
xy 1 o 

= 'rxx (J;-~o ) 

'r (J· H ) =T (J·-M ) 
ZZ I 0 ZZ I . 0 
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NÓs calculamos os coeficientes T 0 (J; f1) , os 
a 1, o 

q uais podem s er encontrados na t abe la 1. 

O e stac\o Jü), q ue aparece na -equaç ao (IV-8) , re-

fere-se a função de I·Jannier c entrada na origem. O operador 

de Green G ( z) é calculado p ara o caso da lacuna também na 

célula de origem. 

Devemos , agora, discutir os auto es t ados (de uma 

p artícula) do elétron na banda de condução . Como não es ta-

mo s inte r essado s nos detalhes destes e stado s fazemos urna a -

proxi mação muito simp l es. Como é bem conhecido 30 o operador 

de Gr ee n G( z ) obedece à equ ação : 

onde 

e 

G ( z) = G (z) + G (z) V G (z) 
o o 

G ( z) 
o 

( z - II )-l 
o 

G ( z) = { z - (II + V ) } -l 
o 

(IV- 11 ) 

(I V-1 2 ) 

1\qui o harniltoniano II é o hamiltoniano (de uma o 

partícula) de banda na a usê nci a da lacuna e o po tenci a l V 

é o potencial de Cou lomb criado pe l a l acuna cent r a l. Es ta 

hip 6tese, eniliora n ao muito re a li st ica, é con~istente com 

nosso tr a tar.1ento dos e l emen tos de matriz do rnomcnto de dip~ 

lo elétrico . NÓs encontramos : 

- - - - - - - ------ - - · 
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(O I G( z ) I O) = ---...::1:....._ _ _ _ 
1- V (OI G

0
( z ) lO ) 

<o l c {z ) l o > o (IV-13) 

onde e u s a do V para ind icar també m o e l emen to de ma triz do 

po t e ncial. A f unção (OIG (z ) lO > depen de d a den sidade d e es
o 

t ados d e banda usada . Para uma densidade de estados semi-ci r 

c ula r 33 : 

2 
(vl 

2 ( E E ) 2 ) 1/ .~ I E - E I - -2 - - < w o o Ti v.J 

p (E) = (I V-1 4 ) 

o I E - E I > 'vJ o 

c c omo 

p ( E) - ..! Im ( O I G ( z ) I O) 
TI O 

(onde I m indi c a a p ar t e imagin~ria do e l emen to de mRtriz ) 1 

e ncontramos: 

<olc ( z ) l o > o 

Por defini ç ã o : 

e 

F ( z ) 
o 

(OIG ( z ) lO) - F ( z ) 

-p o r tanto, t e n d o em vista a equ a ç ao (IV- 1 3) 1 ob t emos : 

F ( z ) = F ( z ) + F ( z ) VF ( z ) 
o o 

( I V-lG) 
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onde V indica o elemento de matriz do potencial. 

A condiç~o para que se separe um estado da banda 

de conduç~o é: 

I vi \V 
>2 

onde w é a meia largura de banda. Este estado está a uma 

e nergia 

E 
X 

2 
VI 

-w - V - 4V 

abaixo do fundo da handa de condução, desde que V<O. 

Para determinar os parâmet ros q u e entram nesta e 

quaç~o n6s emp regamos a descriç~o de Kasuya24 pa ra o exciton 

magnético: umél banda 5dt 2 g largél da CJUéll um forte c ampo de 

Coulomb separa um estado de exci ton ben abaixo da banda de 

conduç~o. Tendo em vista a altamente i dealizadu den s idade 

de estados, que estamos empregando, tomamos valores para 

w e V da ordem de grélndeza das estimativas. Assim n6s toma-

mos: 

H 1,60 eV 

V= -2,00 eV 

E = O, 80 eV 
X 

O centro da banda de conduç~o, E: , é deixado como um 
o 

r.tetro ajustável a ser determinado fenomenologicamente. 

para-

Obtemos as energias AJ de informação espectrosc~ 

~ 14 -
p ica do lon livre - • Elas s ao dadas na tabela 2. 
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No segui nte capitulo usaremos a equaç~o (IV- 8) - , 

p ara calcular o tensor die l~trico dependente da frequ~ncia 

e , finalmente, usaremos os resultados do capitulo II para 

calcular os efeitos magneto-Óti cos p ara os calcogenetos de 

E u. 

I • 

1 
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C A P ! T U L O V 

CÂLCULOS E APRESENTAÇÃO DOS RESULTADOS 

Sabemos, da eletrodinâwica clássica, 0ue existe 

a seguinte relaç~o entre o tensor polarizabilidade e o ten-

so r di elétrico: 

( V-1) 

onde _! é o tensor identidade e 2: (cu) é o tensor polari zabil~ 

dade total. Obviamente, o ten s or polarizabilida0P. ex ibe as 

mesmas propriedades de simetria do tensor diP.létrico . 

Podemos separar o tensor polarizabilioadc total 

em duas partes: 

= TI4f-5d (w) + TI t (w) 
-res o 

( V- 2 ) 

d 
-
.,.4f-5d( w) sen o que " é a polarizabilidade eletrônica q u e cal 

culamos e TI (w) sao as contribuições restantes oara a -resto -

polarizabilidade total. Colocando : 

E ( W) = 1 + 4 TI ( U.l ) 
-o -resto 

temos 

( ) ( ) 4 4 f- Sd ( ) 
E W = fo W + TI TI W • 
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Se estamos na faixa de ressonância das transições 

. • 4f-5o 4f-5d e 1nclu1mos em TI (úl) todas as transiçÕes importai: 

tes nesta região de frequências, então podemos supor que : 

(~)a R = { 
4f-5d 

1 + 41T(! (w)) aR 

4f-5d 
4,. (! ( úl) ) a R 

para a = B 

para rt =1- 0 (V- 3) 

-Usando as equaçoes (IV-8), (IV-16) e (V-3) en-

centramos 

e 

1 - 4TIN I 
Jr1 

o 

p (M ){T B(J;r,1 )F(Pfw- f.JJ) 
o a .J o + 

* + T R (.J ; ~1 ) F (- p{ til- 1\ ) } 
a o J 

para a = r. 

( V - 4 ) 

Eap (w) = - 4TIN í. 
J~.~ 

o 

p(M) {T 
0

(J;M )F(Pfw- A ) 
o a , o J 

+ 

Podemos usar as equaçoes (II-11) (ângulo c1e rot~ 

çao de Faraday ) e (II-19) ( deslocamento de fase Voigt) se 

houver pequena absorç~o, ou seja, quando a parte imagin~ria 

do Índice de refração, K, for muito menor que a parte r eal , 

INST ITUTO 
f:ji8L IOT f:CA 
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12 n, do mesmo. Do resultado experimental de Suits e Argyle 

temos que o coeficiente de absorção e 

- 5 -1 a - l, 3 x lO em para À 
-5 = 4,8 x 10 crn 

:&l -Tendo em vista que a=-- K, obtemos K 0,5. Desrle que 
c 

n ~ 2,0, podemos certamente usar as e0uac~es (T I -Jl) e 

(II-19). 

1. Efeito Faraday: 

Com o conhecimento da expressao nara E (u\ ) ( c -
j _- xy 

quação (V-4)) podemos agora calcular o â n gulo 0e r otação de 

Faraday, por unidade de comprimento do cris tal: 

e (Jl ----
2n c 

o 

Im t: (ul) 
xy (II-11) 

Calculamos os coeficientes T 0 (J ; M ), oue a, , o ~ 
po-

dem ser encontrados na tabela 1. Podemos verificar da tab e-

la 1 que os coeficientes T (J;M ) · xy o 

* portanto: T (J;M) =- T (J; M ). 
xy o xy o 

guinte expressao para t:xy(w): 

são imaginários puros, 

Obtemos, assim, a se-

t: ( w) = - 4nN xy p ( M ) T ( J ; H ) {F (V{ tu- !\ ) -F (- ]7{ tll - /' ) } • 
o xy o ,J J 

(V- 5) 
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Como os coeficientes T (J;H ) sao iMacrinRrins xy o 
puros e necessitamos de Im E ( w ) para o ca1culn elo ân <J u1o 

xy 

de rotaç~o de Faraday,e, devemos usar a parte real elas fun-

Im E (ul) = -4rrN 
xy ~ 

J; M 
o 

p ( M ) I m T ( .J ; ~1 ) 
o xy o 

1-a Fase paramagnética: 

X 

(V- 6 ) 

Na fase paramagn~tica, a prnhahilidadP r (M ) de 
o 

,,T H ) 
o o 

e ncontrar o estado ocupaílo ~ dada pelo fator 

Doltzmann: 

p (M ) = 
o 

exp(-g]JBM
0

B/kBT) 

z 

onde Z é a fun ção partiç~o de energia; Z = 

~ ~ 

g e denominado fator g, lJn e o magneton de 

(V-7) 

7/2 
E ex~(-g~ 13~ I3/kJ3T~ H =-7/2 ° . 

o 
nohr, n é o campo 

magn~tico, kn ~ a cons t ante de Bo1 tzmann e T ~ a temperatura. 

Para g = 2, M 
o 

J3 = 10
4

G e T = 300°K (kBT 

I X 10-21 -1 = 7 2, ~n = 9,27 e r~-G , 

-14 ~ 4 x 10 erg) temos 

-2 = 1 1 62 X 10 << 1 
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portanto , podemos usar a aproximação 

- x 
e = 1 - x 

Assim obtemos para a função partição 

7/2 gpBH B 
0 ( !32) z = r (1 - o ) = 8 + 

M =-7/2 o kBT 

e para p( H ) 
o 

1 glJBM B 
p (M ) = 8 (1 - o ) 

o 
knT 

Tendo em vista a expressao (V- 6) para E (w) po-xy . 
demos ver q ue neces sitamos da soma 

7/2 
r 

.r-.1 =-7/2 o 

7/2 1 
r U·1 > T < J ; M > == r - c 1 -

o xy o M =- 7 I 2 8 
o 

glJ H B 
B o ) T (J ; H ) 

k T xy o 
B 

para o cálculo de Exy(w) porém , devido à relações de sime

tria: T (J; M ) = - T (J · - M ) então 
xy o xy ' o ' 

7/ 2 
r 

M =-7/2 
o 

p(H )T (J;M ) = 
o xy o 

7/2 
r 

M =-7/2 o 

M o T (J · H ) . xy , o ( V- 8 ) 

Usando as equaçoes (II-11 ), (V- 6) e (V- 8)obtemos 

a seguinte expressao para o ~ngulo de r otação de Faraday , 

po r unidade de comprimento do cristal : 



I 

I 

• 

l . 

I . 

I 

8 = 
TilJulgpBB 6 

í, 

4n
0

ckRT J=O 

7/2 
í.: 

t-1 =- 7 / 2 
o 
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H Im T ( J; ~-1 ) o xy o X 

~ constante de Verdet é o ângulo de rotacão de 

Faraday, por unidade de comprimento do cristal e por uni da-

de de campo magnético. Portanto, a constante c.le ~.rerdet e 

dana por: 

() v = 
I3 

6 
í. 

J=() 

7/2 
í. 

~1 =- 7 /2 
o 

X 

( 1! -10) 

Podemos verificar na tabela l que os coe fici en -

tes T {.) (J;H) estão em unic'!ades de I (4fler!Sn) 1
2

, que parn 
a ~-> o 

efeitos de notação usaremos como o simbolo l /\ 12 • Podemos 

definir T (J; M ) como sendo: xy o 

T ( J; r1 ) - rr ( J; f1 ) I f.. 1
2 

xy o xy o 

Transformamos a expressao da constante de Verdct 

(V-lO) ) para 

v = 
I /\IL.2 p 
~ s () xy w 

n o 

(V-ll) 
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i. 

com 

6 
I 

J=O 

7/2 
/, 

H =-7/2 o 
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uw H T (J·JI1 ) 
r• o xy ' o 

X 

~ ~ ++ rJa expressao para V, N e o numero de ions Eu por unidade 

de volume. Para o EuSe o parâmetro de re~e é igual a 

a = 6,2 ~e sabemos que na estrutura cÚbica de face centra-

d a e xistem 4 ~tomos por célula unit~ria, entio 

4 
LJ = ------:::----::;: 8 3 (6,2xl0- em) 

= 1,69 X 10 22 -3 em 

I (4fjerj5d) 1
2 

fica como um parâmetro ajust~vel no nosso c~l 

culo. I\ integral 

do elétron, a = o 

(4fjer j 5d) tem unidades de ea 
o 

raio de Bohr), portanto 1Ai 2 é 

2 unidades de (ea ) • 
o 

(e = carga 

expresso em 

Colocando os valores dos divers o s parâmetros do 

c oe fici e nte da cons tante ~e Verdet encontramos 

4,21 ~ p (min ) (V-12) v - sxy ( ul ) 
n cm-G o 

.. 
temperatura de 300°K • a 

Calculamo s funr.ão 
p 

numericamente usando a S (w) 
xy 

o intervalo de ene rgia de 1,5 a 3,5 eV. 
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1-b Fase ferromagnética: 

O campo maqnético interno n é 

(V- 13) 

onde H8 é a magnetização de saturação (T o - -= O J<) , nn e o nu-

- -mero efetivo de magnetons c'l.e Dohr , JlD ' e N e o nume ro el e 

Íons magnéticos por unidade de volume. 

Se q ueremos ~ue o campo magnético interno apontP 

na direção +z o momentum angular de v e apontar na d ireção -z . 

Port anto, M
0 

= -7/2 e n
8 

= -7. Assim na fase ferromagnética 

a probab ilidade do es tado I J r·1 ) estar ocupado é o o 

1 se M = -7/2 
o 

se H I- -7/ 2 o 

Como est amos interessados na constante de 

(V-14) 

Ver-

det , usamos a exp r essao para o ~n gulo de rotação de Faraday 

(equação (II-11) e a expressão do campo maqnético interno 

(eq u a ção (V-13 ) ) para 

A v = = 
B 

A = w Im E: ( lll) 
xy 

onde Im E: ( lll ) (eq uação V-6) nesta fas e magnética é xy 

do eq uação (V- 14)) 

(V-15) 

(segu!:!_ 

'---------------- - --------------------------------
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6 
í. Im Txy (J;- 7/2) 

J ==O 

e a constante de Verdet e 

v ::::: 

• 52 

X 

(on de usamos a definiç~o: T (J·-7/2) _ ~ (J;-7/2 ) ! A! 2 ) ou xy ' xy 

v = l 

n o 

6 
r. f{úl Im Txy (J;-7/2) 

J:::::Q 
X 

( V- 16 ) 

Usando os valores num~ricos dos aiversos parame -

tros do coeficiente de V encontramos o resultado: 

4~ F . 
V== -1, 7 1 x 10 S (cü ) (~) xy G- cPl 

no 

com (V- 1 7) 

F s ( (Jl ) -xy 

6 
í. 

J=O 
~(tl Im T (J· - 7/2) Re{F (]:úl-/1 ) -P (-pt'(,l- /1 ) } xy , . J . ,J 

Calculamos a função SF ((Jl) numericamente usando - xy 

o mesmo intervalo de energia que us amos no cálculo 0a cons -

tan te de Verdet na fase paramagnéti c a . 

~------------------------------------------------------------------------------------
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2. Efeito Voigt: 

Podemos, agora, calcular o deslocamento de fase 

Voigt com o conhecimento da expressão para as componentes 

do tensor d ielétrico (equaçÕes (V- 4 )) 

0 = -1!L_ Re ( E: - E: 
ZZ XX 2n c 

o 

2 
E: 

XV - - ·· ). 
E: 

XX 

(II-1 8 ) 

~ possíve l f aze rmos a ap ro ximação para E: no 
XX 

denomi n ador da e~1ressão de ó : 

úl 

2n c 
o 

Re ( E -zz 
E: 

XX 

,.... 
E: 

XX 
2 

n • o 
Então: 

(U-1 8 ) 

Es ta expressao pode ser separada em duas partes para conve-

niência de cálculo: 

ó l 
(ll 

Re (E: E: ) = -
2n zz XX c 

o 

e (V-1 9 ) 

0 2 
(J) 2 = - -3- P.e ( E: ) 

2n c xy 
o 

Podemos verificar na tabela 1 que os coeficien-

tes T (J; r-1) e T (,J ; H ) são reais. Portanto , segun rlo a s 
XX O ZZ O 

-equaçoes (V-4 ) temos: 
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E (lu) = 1 - 4 7TN 
XX !: P (~1 ) T (J; M ) {F (f{lü- AJ ) +P (-f{ IJI- 1.-J )} 

LT-1 o XX o 
o 

e (V- 20 ) 

f. (ul) = 1 - 47TN !. p (r1 ) T (J; ~·1 ) {F (f{11l-/l ) +F (-}'l'ul- /1. ) } • 
zz ,J!1 o zz o ,J J 

o 

Como os coeficientes T (J; ~·1 ) e T (,J; '1 ) 
XX O ZZ O 

-sao 

reais devemos us ar a parte real das funçÕes F (p{r,I- /I.J ) e 

P(-~w-/I.J) no c~lculo de 8
1

: 

(Jj 

2n c 
o 

R e ( E ( U.l ) - E ( lll) ) = 
ZZ XX 

2 7TNúJ 'I' 
lo 

J ' riJ o 

0(1) X 
o 

{T (J; I\1 ) - 'I' (J; H ) }Re{F(p{l,l-Â )+F(-)7fui- Â ) } • 
ZZ O XX O J J (V-21) 

Usando a expressao de E~y obtemos p.:~ra t:
2 

(s e 

gundo eq. (V-19 )): 

- (Jj 2 n 2 == --3- Re r. 
2n c xy 

o 

( E (2))2+/ i 
xy 

(1) ( 2 ) 
€ E xy xy 

(V-22) 

onde os Indices (1) e (2) indicam as partes real e imagin~-

ri a de E ( l,l) , respectivame nte. xy 
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Como os coeficientes T (J:M ) sao imaginários xy o 
(l) • ( ) p uros, E sera dada nela produto de T J;M pela parte 
xy • xy o 

• - ).,( (?) imaginaria das funcoes F(Ww-6 J) e F(-~w-AJ ) e, E -
, ' , xy pelo 

produto de Txy(J; M
0

) pela parte real das funç~es F (Wü~AJ) e 

F (-}1ru - L\J): 

e 

(2) (w) 
Exy 

2-a Fase paramaqnética: 

(V- 2 3) 

-Como mostramos na seçao l-a acima, na fase pa r a -

magnéti c a p (M ) é 
o 

n(r.-1) = o 
l, 
H o 

( V-7) 

Com as condiç~es q ue usamos naq uela seçao val e a 

aproximação 

- x 
e 

x2 
=1-x+-

2 
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assim aproximamos a função partição de e n e r g ia para 

z = 

= 

7/2 g)lBHoB 1 gpD~-'1 B 7. 
I. { 1 - +- ( o ) - } 

1'1 =-7 /2 kBT 
2 

kF? o 

8 + 

e 

21 
<JJJB T3 2 <-· -) + O (B J) 

kBT 

p (.1 ) para 
o 

qpDH B 
1 - J> o + l: 

2 

8 + 21 

= 

onnc usamos taniDém a cxpans ao hinomia1: 

n + n(n-1)x
2 

+ (1+x) = 1 + nx 2 • ••• 

. 56 

(V - 2 4 ) 

Para a expressão de 0 1 (eq . (V- 21 )) n pcessi t amos 

Cl a soma : 
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7/2 
!: o ( ~1 ) { T ( J : ~-~ ) - T ( J · M ) } == 

M ==-7/2 O ZZ O XX ' o 
o 

7/2 
[ 

~1 =-7/2 o 

H
2 

{T (J; !-1 ) - T (cJ;M ) } , 
O ZZ O XX O 

.57 

(V- 2 5 ) 

onde levamos em conta as igualdades: T (J;~ ) == T (J·-M ) 
XX O XX ' 0 

e T ( cT ; 1"1 ) = T ( ,J ; - M ) • zz o zz o 

Usando as equações (V-21) e (V-25) obtemos : 

~1 2 P.e { T ( J · ~-1 ) - T ( J i r1 ) 1 x 
O ZZ ' O XX O 

onne usamos : T (J: •1 ) 
XX O 

- T ( J : ~1 ) I 1\ I 2 
e T ( .T i M ) - - I 1

2 'r ( ,J i T·1 ) /1 
XX O ZZ 0 zz o . 

Colocando os valores dos parâmetros no coeficien 

te de o1 cheqa~os a: 

com 

n 
S]_ ( ül ) -

- 9 , 3 9 x 1 n- 7 ~ n 2 s~ ( ül) 

n o 

~ 
J H 

o 

t1
2 Vít• l Rc:{T (Ji H ) o zz o T (,J; !·1 ) } X 

XX O 

( V - 2 6) 
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-Usando as equaçoes (V-23) e (V-24 ) oh temos: 

com 

s ( 1 ) p ( (J) ) -

xy 

e 

E ( 2 ) ( ú.l ) = 
xy 

com 

:::; ( 2 ) P ( w) -
xy 

E 
J!vl o 

2k 'l' l1 (1) ·n f! 

c ( 1 )P( ) 
.__, (j) 

xy 

(\7- 2 7) 

(V-28 ) 

-Cons ü1crélnào as equaçoes (V-22 ), ( V-~7 ) c ( V - 28 ) 

chegamos a seguinte express~o para 8 2 : 

1 

2 n cp{ 
o 

-7 l 
f 

2 
= - 8 1 0 6 X 1() 

n 
o 

(
0 (l ) P( )) 2 ( r ( ?.)P ( )) 2 
, C) (! \ - , ) (! ) 

XV XY } 

)!((! 'I 

2 ( c(1) P( )) 7. -( 0 { 2 )P( )) 2 
I A I L. "' () ) • ' (j) ( .L.L) 2 n 2 { xy xy } 

n 
o 

v< (1) 

(V- 29 ) 
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onde usamos os valor~s dos parãmetros do co~ficj ente d e ~ 2 . 
O efeito Voigt não é um efeito linear no campo 

magn~tico, como o ~ o efeito Faraday, este efeito varia com 
) 

B"", assim: 

o = 
132 

- 8 1 06 X 10 
2 

-7 l (~) 2 { 

n n 
o o 

n 
o 

( s ( l ) p ( w ) ) 2- (S ( 2 ) p ( ú ) ) ) 2 
xv xy } } ( min?) . 

~ul cm-G -

(V- 30 ) 

Calculamos as funções sp
1 

(r,,), s (l) P ( uJ) e s {2 )P (l,J) 
xy xy 

numericamente usando o intervalo de enerqia de 1,5 a 3,5 eV. 

Os pa r~metros q ue usamos neste c~lculo são os mesmos 

que usamos no cálcul o c1a constante de Verdet. 

2-b Fase ferromagn~tica : 

Nesta fase magn~tica temos: 

2 
rS o 1 

f: 

= = úl Re ( E - E 2Y.) (V- 31) 
B2 2 

2n 
2 zz XX 2 I 

( 4 n1·1s) c ( 4 nnrp p 8 ) n o o 

onde B = 4irMS é o campo magnético interno (usn.mos nêl eq . 

(V-31 ) a expressão (V-18) para o). 
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Como já mostramos na seçao 1-b, na fase ferroma~ 

nética, a probabilic1ade c1o estado IJ0 ~10 ) es tar ocupado é 

{: se r1 = -7/2 o 
r U1 > = (V-14) o 

1•.·1 t -7/2 se 
o 

-Usando as e0uaçoes (V-20) e (V-14) cheqamos a 

1 - 4ni'J L T (J;-7/2) {F (}'íc~ l- t\ J) +F (-fÍúl- 1\J )} 
J XX • , 

e (V- 3 2) 

= 1- 4nN ~ T
22

(J;-7/2) {F(}'íw- AJ)+F(-f{w-A
3

)} . 
J 

-Usando as equaçoes (V-19), (V-31) e (V-32) che-

gamos a . - I 2 segu~nte expressao para ~ l B : 

2nN IAI 2 
~ f{w{T (J;-7/2)-T (J;-7/2)} x 

ZZ XX n 
o J 

(V- 3 3) 

onde .tomamos a parte real das fun ç ões F (pír,l-1\,J) e F (-}'íc.ll- i\J) 

Dorque n,ueremos a parte real d e ( ~ - E ) e sahemos " .U e OS ~ . ZZ XX ' 1 

coeficiente ~ Txx(J;-7/2) e T
22

(J;-7/ 2 ) são re a is. 
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6 
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Usando os valores dos parâmetros do coeficiente 

0
1 ~ F -- = -0,39 s 1 {w) 

H
2 

n 
o 

( min ) 
2 cm-G 

(V- 3 ~) 

F S 
1 

( w ) _ L )'íwfT (J;-7/2)-T (.J;-7/2) }Re{F(}í{tJl-/\J)+F(-?{w-1\J)} 
J=O ZZ XX 

com 

S (l)F ( w) _ 
xy 

e 

com 

s(2)F< ) xy ul _ 

Usu.ndo as equaçoes (V-23) e (V- 14 ) chegamos a 

( 1 ) ( ) 
Exy ul 

6 

4nN I f., I 2 s ( 1 ) F ( úl ) 
xy 

( V- 3 5 ) 

l: Yíc!l Im T (J;-7/2 ) Im { F (Pf lJl- /\J )- F (-Vf'ül- .I\ J)} 
J=O xy .. .. 

( 2) 
Exy ( w) 

6 

(V - 3 6 ) 

E ~w Im T (J;-7/2) Re{F (~w- /\J )-F (-J;{ w- A J)} • 
xy ' ' J=O 
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Considerando as equaçoes {V-22) 1 (V-31) 
1 

e (V-36) chegamos a seguinte expressao para o
2
; B2 : 

• 62 

(V- 35) 

Colocando os valores nos par~metros do coeficien 

te da expre ss ão acima obtemos 

-0,34 1 

n 
o 

2 (S(l)F( ))2-(S(2)F( )) 2 
(~) 2 { xy ul xy ul } ( min ) 

2 n o ~w cm-G 

(V- 3 7) 

-Reunindo as expressoes (V-34) e (V-37) obtemos a 

2 expressao para ó/B : . 

ó = 
132 

1 
- 0134 

n 
o 

2 (S(l)F(t.u)) 2 -(s~2 )F(cll)) 2 

(16_L) 2 { xy Y } } ( min ) 
2 cm-G n 

o 

(V- 3 8) 

Calculamos as funções cp { ) s ( 1 ) F ( ul) e s c;:n F ( C1l) 
- o:> 1 Ú) I XY XY 

numericamente usando o intervalo de energia de 1
1

5 a 3
1
5 eV. 
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3. Dicro! smo circular e linear: 

Podemos calcular os efeito s de él.ic roí.smo circu -

lar e linear , segund o equaçÕes (II-14) e (II -22), u san do 

as e}..-pressoes d a s componentes do tensor di e létrico r:: ( (tl ) (e-

q uaç oes ( V-4)): rl í croí smo ci rcuJ .:1r ( e~ . ( I T. - -! 4·)) 

{(l(- (l)+ (2)+ { ( (l)_ ( 2 ))\( ( 2 )+ (1))2 11/:?. ))l / 2 
? F. E r. t. F r 
- XX XY XX ~y XX XV 

= 
c 

-(l(- (1) _ __ (?)+{( - (1)+ _ ( 2 ))2+( - ( 2 )_ (1))~ } 1/ 2 )) 1/2} 
2 F. f. E E. F: F. 
. XX xy XX XY XX x y 

e di croís mo ljne n r (c cr nat;Õo (T I - ~2 )) 

rLII - rL..L = 2ül {(l(- r: {l)+{( s (l)) 2 + ( c ( ; )) ~ } l/2))1/:< 
2 z z zz z _ c 

(1) (2) 
1 (1) E ? f: "' 

(- (- E: + ( ~ ) ~ - ( xy ) /. 
2 XX 

+ ( E: (2) + 
XX 

n o 

2E: (l) (. ( 2 ) 
_ _ x .... y-:::--· XV 

2 
n o 

{1) 

+ { ( r. ( 1 ) + ( F: x y ) 2 
XX 

no 

(;?. ) 
F:""" '? ? - (-·-''-) .. ) -

n 
n 

onde (1) c ( 2 ) indicam a parte rea l e a parte i maginá ri a 

das comp onente s él.o t .enso r diclétrico, rc snecti..vamPn tc . 

+ 
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3-a Fase paramagnética : 

Já usamos anteriormente, no cálculo elos efeitos 

Faraday e Voigt, a s expressõe s da s componnnte s do tensor 

dielétrico levando em conta a expressão p ara r (1'1
0

) na fase 

paramagnética (eCJ. (V-24)). Chegamos, assim, a 

t:(l) (w) = 1-
XX 

+ TI?J I Â I 2 !. 

E: {2 ) (w) = 
}~X 

E (1) (tü ) = 
xy 

2 J f\1 

7TN I Â 1
2 

2 

o 

l. 
,J~1 

o 

+ 

r'l T (J; r-1 ) x 
o xy o 

I m { F ( }'{ úl- A ) -F (-)!! ül- L\ ) } 
,J J 



1 

• 

(2) 
E xy (w) = 

(1) ( ) 1 _ nN I 
1

2 
E ZZ ul = l\ 

2 

e 

n~T I/\ I ~ r. 

r. 
J!1 o 

I. 
J!1 o 

2 J~1 
o 

.65 

H T (J;M ) o xy o X 

+ 

-1 (g l
1
nB ) 2 ]\·'2) -

, T (J; !11 ) Im{F (}:>í cu-1\J) +F (-pít,l- 1\J )} , 
2 k T o zz o 

.8 

(V- 3 9) 

onde estamos levando em conta a definiç~o: 

T 0 (J; M) - T 0 (J; M ) !AI 2 , e as simetrias existentes entre 
a~ o ap o 

T aB (J; M
0

) e Ta (3 (J;-M
0

) apresentados no capitulo IV. 

Usando as express5cs (V-39) nas equaçoes (II-14) 

e (II-22) e dando v alores aos diversos par~metros ~os coef! 

cientes das component.es elo tensor die létrir.o, calculumos n~ 

meri camente os efeitos de dicroismo circular (s egundo eq . 

(II-14)) e <Heroísmo linear (s e!)nndo err.. (II-7.2)) na fase 

paramagnética. 
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3-b Fase ferromagnética: 

Usando a expressão para p (H ) na fas e ferron;a<Jn~ 
o 

tica (seç~o 1-b e 2-b) e as expres s~es para as c ompone ntes 

do tensor dielétri co (eq u aç ões (V- 4 )) encontramos 

(1) 
€ XX (uJ ) = 

(2) ( ) = 
Exx ul 

( 2 ) () = 
EX}' W 

( 1) 
E

22 
( ul ) = 

( 2 ) ( ) 
Ez z w 

1- 4rr l'i! l .6 1
2 r. Txx(J;-7/2)P.e{P(Vft~.l -ô J)+P(-ltú,l - 6 J)} 

J 

Y: T (J;-7/:?. ) I:e{P (}'í u)- /IT )-P (-~l(' c,l - 1' ) } 
zz ' J ,T 

(V - 40 ) 

Colocnndo o valor n umé rico dos coeficientes dns 

corq") onente s do tensor dielétrico calculamos nul'71ericai:Jente 

os efeitos, depenoentes ela fre(1uência, de c1icro i smo ci r cn -

lar e lineo.r na fase fe rromagnético. segun no CC! Uac;õc:. (li-

1 4 ) , (V-41) ). i'Jes te cá lculo usamos -os rresr1os jlur~ (11- 2 2) e 

me tros q ue usamos no cálculo da constante de ·verdet, do des 
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locamento de fase Voigt e do dicroísmo circular e dicrois:rno 

linear (n a fase par~magnética) • 

4. Discussno dos resultados: 

~Jil figur~ 1 mos tranos o resultado para a consta_!! 

te de Verdet na fa s e paramagnética. PocJemos corrpurur es t e 

1 d 1 l . ] • 1 12 r es u ta o com o res u tac o experuncnta _ r.c Sm __ ts e 1\r <lY r: 

para filrrles finos ele EuSe (aproximadamente 30()0 -~ fle espcs-

sura). ~1ostranos tawbém na figura l os p ontos experin1entuj s 

ob tidos por S uits e l\rgy l e . Pod~mo s ver q u e o noss o resulta 

do para a constante de Verde t est~ em hoa concorr.5n c iél co~ 

o resultado experimental. 

Temos trê s parâr:te tros ajustáveis em nos so cál cu-

lo. Primeiro, a largura de linha fenomenol6gica. Esta é de-

terminada p ela condiç5o de q u e a es trutura de enerqiu elo 

7 - u terr,1o P nao a apresenta ( Im yd;' = O, 20 e V) • Segund o, - o 

11 edlJe 11 de absorção. Conseguimos e ncontrar o valor (~O 11 ecr_Te 11 

de absorc~o como sendo E , ~ 1,70 eV a ·J·us tando o zero da 
• E)Ct<Je -

constante de Verdct para grancle s conp rimento s de onc1t:1. Co m 

i sso o zero d a constunte de Verc1et para pcrrne no s cnmprimc>n-

tos de oncla é FJ.utomaticamente a:jus t 21do . Por Íütimo temos o 

par5me tro I (4flrl5d ) j 2/n
0 

(onde n o 
é o Íncice ótico c e r e -

fração). Ob t emos este parânetro aj ustando o :r.:ãximo do amp li 

tude da constante de Verdet. 1\ssim, n5s encontranos 
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como n ~ 2 obtemos o 

1 (4flrJ5à)l 
- C) 

-· <1x10 · e m • 

Este valor ~ara a intcg r.Jl roc; iul 4f-S r1 conco r d a 

35 
bem com a es ti~ativa feita por Shen para esta integra l: 

1 (4fl r1s c.1 > 1 
-f) 

~ l,lxlO - em (segundo Sh0n) . 

' ·1nstramos t<1mbém na fi~Jura 1 o r0!-:;l.ll t-.ano ~ ·lr i'l a 

co nstante (le Vc r (1et na fase f~ rronwgn0.t.ica. Po(~0nos ver q u e 

o o rdenamento magn6tico conduz a u~ granfe 3urnento no ~fei 

to. Este r esultad o n~o inclui o efeito d o d es lhcar~nto do 

" 0.dge " de absorção causado pe la variação (]a i::.er'j.' (~ r.:ltur a e 

ap licação cJo ca~po ~Ctgnético, cor.m j 5. t1 aviamo r, c o l o cL!c~o no 

. C<lJ' Í tulo IV. 

1\presenta.rr:os na firJura 2 os rc:sulta('los ~J ar a o 

deslocanento de fase Voigt nas fases parama0n~tica e ferro-

magnética. Pocler'ns ver n; ue o 0eslocaJT'r>nto c1e fasr; Hoi. ~rt e 

b e m maior na fase f erromagnética do crne 0 é na fase paramasr_ 

nética, indicanc~o rr u e o orc~.e!1aJ1 1e ntn n.:J.qnéticn r.onr~uz a un 

gran~e a u n entn ~n efeito. 

Na figura 3 mostramos o s re s ult2dos pa r a os of0i 

tos de dicrol.smo circular e linear n a fase fnrromacrnéticêl • 
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l\ r.1agni tuc1e cestes efeitos é grande quan c1o cOmj)oraêlr:l com a s 

es timativas expe rinentais de S uits , !·.rqylc e FrP.i.ser4 • 'Jão 

estamos apresentanclo os resultados para o~.:; efP.i.tos de ni -

croísmo circulLlr c linear na fLlse pa r amacrnética p nrr; ue nos-

so mo delo conduziu a resultados de t~o pequena ~aonitud0 p a 

ru e stes efeitos , rr ue se tornam (lesprez!.vrd.s . 
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CONCLUSÕES 

Pnra o cãlculo dos efeitos ma0netn- 6ticos (efei-

tos Fa r aday , Voigt, dicroismo circular e lin ear ) para os 

calcogenetos de Eu desenvolvemos ur11a expressão ar.)roximada 

p ara a po larizabilidade eletr6nica tendo eD m~nte 0ue as 

transiçÕes e l e trônicas , q ue rnai:; c ontribuem pa r a a~3 p rop rj_2:. 

dades magne to- 5ticas destes sistemas , s ~o as de ~stados lo-

calizados para csta~os itinerantes (c vi ce-v~rsa) . Para o 

desen vol vimen to eles ta expressão geral neccss j tamos de in fo r 

maç?i o s o b r e a estrutura eletr0nica destes mate r iais c ckve-

mo~ levar em conta no~ estados in termedi. ãrin s o r-yrunr:e po-

tcnci a l coulomhiann, crindo peJa 1~cunn n o 0s ta~o l . n~n1i za -

do 4f , no q ual move -s e o e létron. nsamos unui <1 (1 P s crJç ;-tC' u 

1 l d 1 - . 1 , 10 sua c o s estu os e_e tronl.co~ nara os ca. cogenPt: n:; ce :2 u • 

r a l para pnluriznhilidade e os autoe:. tu~os exatos dn huni l-

t oniano dn ::;tsteT:la consideramos um moc.lelo anroxirnac1 n pnra 

as transiç õ es 5tic~s e esta do s e l0tr~nicos ~os c a lco0eneto:; 

de Eu. 

Apesar das aproximaç ões feitas ohttvemos bons 

-res ult ados para os efeitos Faraday e Voigt , em comparaç ~o 

• 
com r es ultados experimentais. nossa ostimativa p nra .-:1 inte -

gral (4flrl5d ) é t0mhi?I'1 satisfat5ria. n ossos re s nlt:ados pa-

• ra os efeitos de dicro!sma magnético circular ~ linear -n,1o 

foram da ordcro de 0ran~eza dos resulta~os expcrim~nt~is . PoE 
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tanto, nosso rno~~lo concordou co~ os rcn ultn~on r. :~p o.rimen-

• taj s p or A. os e fpj tns Filrucl<r; c Vo iqt , r l .'"!S r•os t .rou- sr·: mui to 

sinp lificarlo pa r .:: cx:-1l:icitr os c>f0itos c1c tl i ~ro ] :.:; rno f'' uqnét: .i.-

co circular e J i no él r . 0 f<1tn (le cnn s i(lerttrn ns r · u ·~ n t:ransi -

' ' ·' t t. r•l n • ,.; C.. l )_ .":) • 

• 
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Figura l: A constante de Ve rdet na fase paramagnética (a) e na fase ferrornagnética 

(b) .Os pontos experimentais foram tornados da Figura l da r eferência 12 e 

devem ser comparados c om a cu r va (a ) . 
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