
中
译
本

ar
xi

v:
25

06
.2

15
18

v1

PdTe2 中的新等离子体类似模式：拉曼散射和记忆函
数研究

Bharathiganesh Devanarayanan 𝑎,𝑏 ∗, Sahil Rathi𝑎,𝑏, Jalaja Pandya𝑎,
Sonika𝑐, C.S.Yadav𝑐, Navinder Singh𝑎, Satyendra Nath Gupta𝑎,∗∗

𝑎 Physical Research Laboratory,

Navrangpura Ahmedabad, India - 380009

𝑏Indian Institute of Technology, Gandhinagar, Palaj, Gujarat, India - 382355

𝑐 School of Physical Sciences, Indian Institute of Technology Mandi,

Kamand, Mandi, Himachal Pradesh, India -175075

Corresponding authors: ∗dbharathiganesh@gmail.com, ∗∗satyendra@prl.res.in

摘要

PdTe2 是一种 II型 Dirac半金属，因其有趣的电子和拓扑性质而受到广泛关注。这里我们
报道了在 10K 到 300K 温度范围内对 PdTe2 的温度依赖拉曼散射研究。我们的研究表明，在
100K以下出现了一个新的未报告的峰值，中心位于 250 cm−1。我们认为这种新模式不是声子
模式，因为使用密度泛函理论计算得到的拉曼光谱只显示出两个强烈的峰值在 85 𝑐𝑚−1 和 128
𝑐𝑚−1 处。为了确定这个新峰值的起源，我们构建了一个电子与单一等离子体模在 250 𝑐𝑚−1 耦
合的微观模型，并利用记忆函数形式主义，得出拉曼弛豫率与频率呈线性关系。我们还对实验
数据进行了拉曼响应的经验分析，并计算了频率依赖的拉曼弛豫率，也发现它与频率呈线性相
关。通过我们的理论和经验结果的一致性，我们可以确定在低温下观察到的新模式确实是一种
等离子体模。此外，在 100K以上，两种声子模的频率和线宽表现出异常行为。

1 介绍

狄拉克半金属是一种有趣的材料，在狄拉克点处，导带和价带相遇，并形成一个四重简
并的能带交叉。在该狄拉克点附近的电子色散是线性的，并形成了位于狄拉克点上方和下方
的“狄拉克锥”。如果狄拉克锥在动量空间中倾斜且各向异性，这种材料被称为第二类狄拉克
半金属。其中一个例子是二碲化钯（PdTe2），这是一种过渡金属双卤族化合物（TMDC），因
其表现出的各种有趣的物理性质而最近受到了科学界的广泛关注 [1, 2]。它显示出超导性，T𝑐

为 1.7 K[3, 4]，并且据报道是一种具有倾斜狄拉克锥 [1, 5]和非平凡拓扑表面态 [6, 7, 8]的第
二类狄拉克半金属。

尽管对 PdTe2 的电子性质进行了广泛的研究，但与晶格振动、电子声子耦合等相关性
质仍研究不多。拉曼光谱学 [9, 10]是一种强大的非破坏性分析工具，可以提供关于晶格振动
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[11]、电子-声子相互作用 [12, 13]、等离子体激元 [14, 15]以及拓扑绝缘体 [16, 17, 18]、量子
自旋液体 [19]、高温超导体 [13]、二维材料 [20, 21, 22]等材料的奇异量子激发的详细见解。低
温下进行的拉曼光谱分析提供了可能在室温下被掩盖的额外光谱信息 [23, 24, 25, 26]。

在另一种Dirac材料（Cd3As2）上进行的低温拉曼散射实验报告称，在特征温度 100 K[25]
以下，大约 250𝑐𝑚−1 处出现了一种新的拉曼模式。然而，关于这种新拉曼模式起源的合理理
解似乎在文献中缺失。还应注意的是，在这些系统中的 100K温度附近表现出异常行为的现
象已在其他实验中被强调，例如热传输实验 [27]。

在这里，我们报告了对 PdTe2在不同温度下（从低至 10K到室温）进行的依赖于温度的
拉曼光谱详细研究。我们注意到在较低温度 (≲ 100𝐾)下，PdTe2的拉曼光谱中出现了一个新
的峰值，并分析了该峰值位置和宽度随温度的变化情况。这个新峰出现在大约 250 cm−1 处，
并且比另外两个以 125 cm−1 和 165 cm−1 为中心的声子峰要宽广。另外两种拉曼模式在其声
子频率和线宽上也表现出在 100K以上的异常行为。

我们的密度泛函理论（DFT）计算表明，PdTe2 中只有两个声子模式，这意味着新出现
的峰值可能对应于在 100 K[25]以下出现的一个类等离子体激元模式。为了确认这一点，我们
使用记忆函数形式和现象学分析 [28]对电子与单个类等离子体激元模式 [29]相耦合的简单微
观模型进行了理论计算，以从实验获得的拉曼光谱中得出拉曼弛豫率和质量增强因子。我们
在理论分析和现象学分析中都观察到，在存在第三个峰值的情况下，温度低于 100 K时，拉
曼弛豫率相对于频率表现出线性行为，这显然表明系统中存在类等离子体激元模式，这一点
从简单微观模型的结果中可以明显看出。

文章组织如下。在 2节中，我们讨论了为获得本文报告的结果而进行的实验细节。然后
我们在 3节中展示了实验、计算、理论和现象学结果。接着我们在 4节中详细讨论了我们的
结果的影响。最后在 5节中总结文章。

2 实验详情

钯碲 2 的单晶是通过固态反应方法合成的。首先，制备多晶样品，取钯（99.95%）和碲
（99.999%）颗粒，并按正确的化学计量比配比。然后将反应物研磨、压片，并密封在真空石
英管中，压力低于 10−4 𝑚𝑏𝑎𝑟。在第二步中，含有样品的管被加热到 850∘𝐶温度持续 48ℎ，随
后以非常缓慢的速度冷却至 550∘𝐶，冷却速率为 2.5∘𝐶 𝑝𝑒𝑟 ℎ𝑜𝑢𝑟。然后保持在 550∘𝐶温度持续
48ℎ，自然冷却到室温。获得的单晶尺寸为 ∼ 2 × 5 𝑚𝑚2，定向于 ab 平面。化合物的相纯度
和组成通过 x射线衍射和 SEM-EDAX进行了检查；这些结果在其他地方报道了 [27]。

拉曼测量在背散射配置中使用配备有Renishaw inVia拉曼显微镜的微光学系统以及Peltier
冷却电荷耦合检测器和 532-nm 二极管激光器，在不同温度下进行。PdTe2 的单晶被放置
在一个与闭循环氦压缩机系统相连的光学低温恒温器中。温度变化是通过一个控温加热器
（Lakeshore）进行的，其温度精度为 0.1 K。
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3 结果

3.1 实验结果

图 1显示了 PdTe2 在 300K 的拉曼光谱（图 1a）。我们观察到了两种拉曼模式，根据下
文中的 DFT 计算部分所述，这些模式被分配给 A1𝑔和 E𝑔模式。温度依赖的拉曼光谱演化显
示在图 1中。需要注意在 10K附近以 250 𝑐𝑚−1 为中心出现了一个深刻的第三个峰值，这个
新峰明显比现有的两个拉曼模式更宽。对于一个特征温度值（100 K），前两个峰值的位置和
形状相对保持不变，但第三个峰值的强度显著下降。对于更高的温度（300 K），前两个峰值
几乎没有变化地持续存在，但第三个峰值已经完全消失。

这清楚地表明了在较低温度下 PdTe2出现了一个新的拉曼模式，这一现象此前未见文献
报道。为了进一步分析这个新模式并与另外两个模式进行比较，我们使用洛伦兹线形拟合拉
曼光谱以获得声子频率、半高宽 (FWHM)和模式强度。这三个峰值的位置和宽度随温度的变
化分别如图 2和图 3所示。很明显，这个新模式的峰值位置随着温度升高向较低波数偏移。这
个新模式的 FWHM 随着温度升高略有增加。这两个声子模式的频率和 FWHM分别在温度
升高时变软和变宽。我们使用简单的立方非谐性模型来模拟这些模式随温度的变化，其中声
子衰变为两个能量相等的声子，从而给出了声子频率和 FWMH的温度依赖性。

𝜔𝑐𝑢𝑏𝑖𝑐(𝑇 ) = 𝜔(0) + 𝐶[1 + 2𝑛(𝜔(0)/2)] (3.1)

Γ𝑐𝑢𝑏𝑖𝑐(𝑇 ) = Γ(0) + 𝐷[1 + 2𝑛(𝜔(0)/2)] (3.2)

其中 𝜔(0)是绝对零度下的频率，𝑛(𝜔) = 1/(𝑒𝑥𝑝(ℏ𝜔/𝑘𝐵𝑇 ) − 1)是玻色-爱因斯坦平均占
据数。ℏ和 𝑘𝐵分别是普朗克常数和波兹曼常数。Γ(0)是绝对零度下的线宽。这里，假设 C和
D 为取决于三个声子相互作用顶点的常数。系数 C 通常是负值，即随着温度升高，声子频率
降低。系数 D通常是正值，即随着温度升高，声子线宽增加。该模型很好地拟合了直到 100K
的频率和 FWHM数据，并在 100K以上显示出轻微偏差。

3.2 DFT 计算

我们的基于密度泛函理论（DFT）的第一性原理计算使用了QUANTUM ESPRESSO软
件包实现的投影增强波方法 [30]。模拟是在广义梯度近似（GGA）中进行的，包含了自旋轨
道耦合（SOC）。PdTe2的结构参数来自材料项目 [https://next-gen.materialsproject.org]。平
面波动能截断取为 70 Ry。使用了 8x8x8的 k网格来采样布里渊区。声子和拉曼光谱通过密
度泛函微扰理论（DFPT）计算得出。

为了分析 PdTe2 的声子性质，我们首先优化了晶体结构。如第 1节所述，它是一种分层
八面体结构，空间群为 P-3m1（编号 164）。一个 Pd原子有 6个 Te原子作为其最近邻形成一
个八面体（该结构见图 4）。c/a比值是 ∼ 1.27，这小于典型的 hcp结构的比值。
结构的动态稳定性通过声子计算得到确认，这些计算给出了没有虚频的振动光谱。存在

九种振动模式，其中三种是声学模，六种是光学模。在 Γ处进行的声子计算揭示了两个拉曼
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图 1: 测量强度（任意单位）（黑色）作为拉曼位移（𝑐𝑚−1）的函数以及相应的洛伦兹拟合（红
色），对应三个不同的温度值：(a) 300 K, (b) 100 K 和 (c) 10 K。两个峰 E𝑔 和 A1𝑔 已经在
文献中有所报道。然而，在较低温度下出现了一个新的峰，我们将其标记为“N”。
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图 2: 从图 1数据的洛伦兹拟合获得的峰位置中心作为温度的函数（黑点）对于 (a) E𝑔峰，(b)
A1𝑔 峰和 (c) N峰。红线是非谐性拟合。
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图 3: 半高全宽（FWHM）通过洛伦兹拟合从图 1中获得的峰，作为温度的函数（黑色点），
对于 (a) E𝑔 峰，(b) A1𝑔 峰和 (c) N 峰。红线是非谐性拟合。
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图 4: PdTe2 的 PhDOS与拉曼模式本征向量。

模分别位于 85𝑐𝑚−1 和 128𝑐𝑚−1，对应于 E𝑔 和 A1𝑔 模式。根据这些计算，我们将实验中观
察到的两个拉曼模式分配为 E𝑔 和 A1𝑔 模式。在九种振动模式中，两种是 E𝑔 模式，一种是
A1𝑔模式。相同的两种拉曼模式也在 2D-PdTe2（单层）的 DFT模拟 [31]中被观察到。E𝑔模
式与面内振动简并，而 A1𝑔 模式与面外振动非简并。对应于拉曼模式的本征向量显示在图 4
中，同时还包括了 PdTe 的声子态密度（PhDOS）2。

3.3 理论模型：记忆函数形式主义

基于我们对不同温度下拉曼光谱实验数据的分析，很明显在特征温度 100K以下，光谱
中出现了一个显著的第三个峰。我们在 3.2节讨论的DFT计算表明，在 PdTe2中只有两种拉
曼模式（E𝑔 和 A1𝑔）可以分配给声子。这清楚地暗示第三个模式不是一个声子模式，由于系
统是非磁性的，它也不能是磁元激发模式。对类似系统拉曼研究的文献回顾显示出现了一个
类似的峰值，集中在 250 𝑐𝑚−1 周围，并被称为“类等离子体”[25]。然而，在文献中没有明
确的微观或现象学模型来支持这一说法。我们打算继续这种假设并从记忆函数的虚部计算拉
曼弛豫率。然后我们将它与实验直接获得的散射率（拉曼光谱）进行比较。理论上计算出的
和通过现象学方法得到的拉曼弛豫率之间的合理一致将证明我们的假设的有效性。

在本节中，我们将讨论一个基于记忆函数形式 [29, 32]的微观模型，在系统中存在单个等
离子体模式。我们只考虑一种等离子体模式，因为我们事先从实验得知系统中仅有一个大约
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250𝑐𝑚−1 波数的等离子体模式。该模型的哈密顿量如下：

𝐻 = 𝐻0 + 𝐻𝑒𝑙−𝑝𝑙𝑎𝑠, (3.3)

𝐻0 = Σ
𝐾

𝜀𝑘 𝑐†
𝑘𝑐𝑘, (3.4)

𝐻𝑒𝑙−𝑝𝑙𝑎𝑠 = Σ
𝑘,𝑘′

𝜆(𝑐†
𝑘𝑐𝑘′ 𝑏𝑘−𝑘′ + 𝐻.𝐶.), (3.5)

其中，𝐻0是自由电子部分，𝑐†
𝑘(𝑐𝑘)是电子创造（湮灭）算符，𝑏†

𝑘(𝑏𝑘)是等离子体创造（湮灭）
算符，𝜆是电子-等离子体耦合强度。
在记忆函数形式主义中，系统的动态响应是用弛豫或记忆函数𝑀(𝑧)来表示的。对于拉

曼响应的情况，复数拉曼响应函数 𝜒(𝑧)作为记忆函数𝑀(𝑧)的函数给出为 [29, 28, 32]:

𝜒(𝑧) = 𝑀(𝑧)
𝑧 + 𝑀(𝑧)

. (3.6)

由于记忆函数的渐近行为和对称性属性 (𝑀(𝑧) = −𝑀(−𝑧)和𝑀∗(𝑧) = 𝑀(𝑧∗))，它可以表示
为谱函数𝑀″(𝜔)如下：

𝑀(𝑧) = 1
𝜋

∫
+∞

−∞
𝑑𝜉 𝑀″(𝜉)

𝜉 − 𝑧
, (3.7)

其中𝑀″(𝜔)是𝑀(𝑧)的解析延拓到实轴上，意味着：

𝑀(𝜔 ± 𝑖𝛿) = 𝑀 ′(𝜔) ± 𝑖𝑀″(𝜔.) (3.8)

对于真实频率 𝜔的情况，从记忆函数的对称性属性 (𝑀(𝑧))，我们看到𝑀 ′(𝜔)和𝑀″(𝜔)分别
是奇函数和偶函数。有了这一点，通常遵循的𝑀(𝜔)的符号是：

𝑀(𝜔) = 𝜔 𝜆(𝜔) + 𝑖 Γ(𝜔), (3.9)

其中，函数 𝜆(𝜔) 和 Γ(𝜔) 都是偶函数。𝜆(𝜔) 描述了频率相关的质量增强，其中 1 + 𝜆(𝜔) =
𝑚∗/𝑚𝑏，这里𝑚𝑏是带质量。Γ(𝜔)可以解释为频率依赖的拉曼弛豫时间（或拉曼弛豫率）的逆。

通过这一介绍，可以看出记忆函数的虚部给出了拉曼弛豫率。我们推导出的记忆函数虚
部的计算表达式（类似于系统中电子与声子耦合的情况）如下所示 [29, 28, 32]：

𝑀″(𝜔) = 2𝜋
3

𝜆2

𝑛𝑒2𝑚∗ Σ
𝑘,𝑘′

|𝑘 − 𝑘′|2 (1 − 𝑓𝑘)𝑓𝑘′ 𝑛𝑘−𝑘′

(𝑒𝛽𝜔 − 1
𝜔

𝛿 (𝜀𝑘 − 𝜀𝑘′ − 𝜔𝑘−𝑘′ + 𝜔) − (𝑡𝑒𝑟𝑚𝑠 𝑤𝑖𝑡ℎ 𝜔 → −𝜔)) . (3.10)

假设只存在一个等离子体模，并且满足能量和动量守恒，在进行一些进一步的简化后，我
们得到：

𝑀″(𝜔) = 𝑒𝛽𝜔 − 1
𝜔

∫
∞

0
𝑑𝜀[

√
𝜀√𝜀 − 𝜔0 + 𝜔 𝜃(𝜀 − 𝜔0 + 𝜔)

(1 − 1
𝑒𝛽(𝜀−𝜇) + 1

) ( 1
𝑒𝛽(𝜀−𝜔0+𝜔−𝜇) + 1

) + (𝑡𝑒𝑟𝑚𝑠 𝑤𝑖𝑡ℎ 𝜔 → −𝜔)]. (3.11)
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图 5: 记忆函数的虚部作为波数的函数表明两者之间存在线性关系。

数值积分方程 3.11中的积分，我们可以得到记忆函数的虚部作为波数的函数。通过获得
的记忆函数的虚部，在感兴趣的区域即在温度低于 100 K（∼ 10K）时，在 100-1000𝑐𝑚−1 波
数范围内绘制它，我们得到了记忆函数的虚部与波数之间的线性关系，如图 5所示。

在此需要回忆的是，记忆函数的表达式为：𝑀(𝜔) = 𝜔𝜆(𝜔) + 𝑖 Γ(𝜔)（其中，Γ(𝜔)是拉
曼弛豫率而 𝜆(𝜔)是质量增强因子）。从我们的微观模型中我们发现，在我们感兴趣的区域里，
即我们在实验中获得结果的区域内，拉曼弛豫率与波数呈线性依赖关系。如果我们能够从实
验数据出发现象学地计算出弛豫率，并且发现它与波数存在线性依赖关系，那么我们可以断
定第三个峰起源于等离子体。为此，在下一节我们将讨论这一现象学分析。

3.4 现象学分析

在本节中，我们将讨论实验数据的现象学分析。我们将遵循 M.Opel等人在 [28]中引入
的形式主义来分析电子拉曼光谱 (ERS)数据，这与 G ̈𝑜tze和W ̈𝑜lfle[29]的原始公式不同。我
们将展示弛豫率 (Γ(𝜔))和质量增强因子 (1 + 𝜆(𝜔) = 𝑚∗/𝑚𝑏)的计算值，其中𝑚𝑏 是带质量。

在记忆函数形式中，相关函数 𝐼(𝜔, 𝑇 )与所测量的拉曼光谱有关，定义如下：

𝐼(𝜔, 𝑇 ) =
̇𝑁(𝜔, 𝑇 )

𝜔{1 + 𝑛𝐵(𝜔, 𝑇 )}
, (3.12)

其中， ̇𝑁(𝜔, 𝑇 )是实验测量的拉曼光谱，而 𝑛𝐵(𝜔, 𝑇 )是玻色-爱因斯坦函数，定义为：

𝑛𝑏(𝜔, 𝑇 ) = 1/(𝑒𝑥𝑝((ℏ𝜔/𝑘𝐵𝑇 ) − 1). (3.13)

利用实验数据并获得 𝐼(𝜔, 𝑇 )后，可以从以下表达式中得到拉曼弛豫率（Γ(𝜔)）和质量增
强因子（1 + 𝜆(𝜔)）：
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Γ(𝜔) = 𝑅 𝐼(𝜔)
[𝐼(𝜔)]2 + [𝜔𝐾(𝜔)]2

, (3.14)

1 + 𝜆(𝜔) = 𝑅 𝐾(𝜔)
[𝐼(𝜔)]2 + [𝜔𝐾(𝜔)]2

, (3.15)

其中 𝜔𝐾(𝜔, 𝑇 )是 𝐼(𝜔, 𝑇 )的克雷默-克龙尼格变换；因此𝐾(𝜔, 𝑇 )的表达式如下：

𝐾(𝜔) = − 2
𝜋

𝒫 ∫
𝜔𝑐

0
𝑑𝜉 𝐼(𝜉)

𝜉2 − 𝜔2 , (3.16)

其中 𝒫表示主值积分，而归一化因子 𝑅由以下求和规则确定：

𝑅 = 2
𝜋

∫
𝜔𝑐

0
𝑑𝜔𝐼(𝜔). (3.17)

在上述积分中，𝜔𝑐 是执行数值积分的上限截止频率。

利用上述表达式，我们计算了 PdTe2 在不同温度下的拉曼弛豫率和质量增强因子，这些
数据来自于实验拉曼光谱。结果呈现在图 6中。

在讨论图 6和 7所示的结果之前，我们将简要讨论一些用于验证数值计算合法性的基准。
最重要的是，我们为 Γ(𝜔)和 𝜆(𝜔)获得的光谱依赖性应该能够通过足够光滑的函数来描述，在
我们的结果中确实如此。此外，结果不应大幅度依赖于执行数值积分时使用的上限波矢量值。
一个合理的截断规定是感兴趣区域上限的 3到 5倍。我们取截断为上限的 10倍（1000 𝑐𝑚−1）。
最后，在较高频率下，质量增强因子 (1+𝜆(𝜔))的值应该随着系统中自由非局域载流子的 𝜆(𝜔)
接近零而渐近地趋近于 1。

我们现在将讨论通过我们的现象学模型获得的结果。根据图中所示的 PdTe2 在不同温度
下的拉曼弛豫率和质量增强因子曲线（图 6和 7），我们可以推断出以下内容：

• 我们划分的低温和高温分支是基于特征温度（∼ 100 𝐾），这对应于实验拉曼光谱数据中
第三个峰值的出现。低于和高于特征温度的温度分别称为低温和高温。

• 拉曼弛豫率（Γ(𝜔)）在较低温度（10K、50K、100K）下是频率（𝜔）的线性函数，直到
1000𝑐𝑚−1。

• 拉曼弛豫率（Γ(𝜔)）对于较高温度（140 K，200 K，300 K）不是频率（𝜔）的线性函数，
并在约 1000𝑐𝑚−1 处开始饱和。这表明了声子散射。在声子散射中，弛豫率在德拜波数
（对于 PdTe2：1408 cm−1[33]）处饱和，这一点可以从图 6所示的上述温度范围内的弛
豫率中看出。

• 质量增强因子（1 + 𝜆(𝜔)）随着频率（𝜔）的增加而减少，对于所有温度值都如此，并且
渐近达到 1的值。然而，较高的温度值（140 K、200 K、300 K）下降得比较低的温度
值（10 K、50 K、100 K）更快。
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图 6: 来自记忆函数形式的弛豫率图。每个图比较了在拉曼光谱中存在或不存在新的峰值“N”
时，某一温度下的弛豫率作为频率的函数的变化。对于拉曼光谱中具有新的峰值“N”的温度
值，弛豫率呈线性关系，这是等离子散射的特征，证实了“N”峰的等离子体起源。
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图 7: 质量增强因子作为不同温度下频率的函数。对于拉曼光谱中没有“N”峰的温度，质量
增强因子迅速下降，而对于有“N”峰存在的温度则不然。

• 随着温度的变化，拉曼弛豫率和质量增强因子的行为发生了剧烈变化，并且这种变化与
拉曼光谱中第三个峰值的出现直接相关，这一点非常有趣。特别是没有发现 𝑇 ≲ 100𝐾
存在 Drude 尺度（𝜔𝐷）的迹象。

将本节获得的结果与前几节获得的结果进行比较，我们可以果断得出结论，新的峰值对
应于类似等离子体激元的模式。我们将在下一节详细讨论这一点。

4 讨论

基于 PdTe2 的拉曼光谱的实验、计算和理论分析，我们得出以下结论：

钯碲 2的拉曼光谱在低温下揭示了一个新的峰（图 1中标记为“N”），该峰值出现在 100
K以下，与已报道的两个峰值“E𝑔”和“A1𝑔”一同出现。新峰比其他两个峰更宽，并且中心
位于 250 𝑐𝑚−1波数附近。两个声子峰的频率和线宽在 100 K以下遵循立方非谐性。在 100 K
以上，新的峰值消失，而另外两个声子模式表现出异常行为。

我们的 DFT计算显示，在 PdTe2中只有两种声子模式，即已报道的“E𝑔”和“A1𝑔”模
式。这使我们得出结论，第三个峰并非源自声子。它也不能是磁元激发模式，因为该系统是
非磁性的。剩下的唯一可能性是它起源于类似等离子体激元的散射。

从电子拉曼散射 [25]可能发出的新模式的提示中，我们构建了一个简单的微观模型，即
电子与单个等离子体模式耦合。这是有道理的，因为我们从实验中得知只存在一个类似等离
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子体的模式（在 250𝑐𝑚−1 波数下 100 K以下）。我们构建的模型类似于爱因斯坦的电子-声子
耦合模型。我们的计算显示，在感兴趣的区域（100-1000𝑐𝑚−1），从记忆函数形式得出的拉曼
弛豫率表明散射率与波数呈线性关系。

然后我们通过实验数据的现象学分析计算了拉曼弛豫率和质量增强因子。我们观察到，
从现象学模型获得的拉曼弛豫率在 100 K以下也具有与波数的线性依赖关系。对于高于 100
K的温度，拉曼弛豫率饱和于德拜波数为 1400𝑐𝑚−1 的 PdTe2 附近。这是预料之中的，因为
在 100 K以上，我们只有声子模式且声子模式的散射率在德拜波数处饱和。这清楚地表明，
在 100 K以下，无论是在微观模型还是现象学分析中，我们都获得了拉曼弛豫率与频率的线
性依赖关系。

我们从微观和现象学模型中获得的结果的一致性使我们得出结论，出现在特征温度（∼
100𝐾）以下的新峰值是一种等离子体模。

5 结论

我们的研究在 PdTe2中发现了一些令人兴奋的结果，特别是在波数中心位于 250𝑐𝑚−1以
下 100 K的新模式的出现。这种模式已在类似材料（Cd3As2）的低温拉曼光谱中报道过，但
该拉曼模式的起源尚未被完全理解。我们的DFT计算显示系统中仅有两种声子模式，因此新
模式应该有不同的来源。由于系统是非磁性的，它不可能是磁元激发模式。这使我们有可能
认为这是一种类等离子体激元模式。

在这一假设下，我们构建了一个电子与单个等离子体模耦合的简单微观模型，并从记忆
函数形式出发得出，在我们感兴趣的区域（100-1000𝑐𝑚−1）内，拉曼弛豫率应与频率呈线性
依赖关系。然后，我们通过实验获得的拉曼光谱来现象学地计算拉曼弛豫率，并发现由此得
到的散射率也显示出与频率呈线性的依赖关系。从理论模型计算出的拉曼弛豫率和从实验中
现象学得出的结果之间的吻合，使我们能够得出结论：在 PdTe2 中的新拉曼模式是一种类似
等离子体的模式。
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