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Resumo

Desenvolvernos um modelo tedrico que descreve a relaxagdo térmica do Ar-
seneto de Gélio excitado por pulsos épticos ultra-curtos. Dispensamos atengédo especial
aos fonons LO, que sao tratados de duas maneiras distintas para melhor entendermos suas
caracteristicas dinamicas. Como resuliado, & possivel acompanhar a evolugio temporal
de portadores e fonons quentes, desde sua geracao até sua termalizagdo. (bservamos o
efeito de “overshoot” da temperatura dos fénons e propomos um novo mecanismo, capaz

de descrevé-lo adequadamente.



Abstract

We develop a theoretical model for the electronic thermal relaxation in GaAs
crystals submited to ultrashort optical pulses. We give special consideration to the LO
phonons, which are treated by means of two distinct approaches in order to provide a
better insight of their dynamical characteristics. As a result, it is possible to follow, step by
step, the time evolution of hot carriers and nonequilibrium phonons, since their generation
until their thermalization. We ohserve observe what is termed a phonon temperature and

it is proposed a new mechanism capable to account for its occurrence.
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Capitulo 1

Introducao

Neste trabalho analisamos a dinidmica de portadores fotoexcitados e fénons quentes no
cristal de Arseneto de Gidlio. Nao o fazemos de forma conclusiva, pois, como veremos
adiante, este & ainda nm tema em aberto e fonte atual de interesse cientifico. Pretendemos,
sim, estudar as interagdes entre esses sistemas e destacar os fendmenos que sao consequéncia
da geracio de fonons quentes durante o processo de relaxacio térmica dos potadores.

A relaxagio térmica em semicondutores & um processo que vem sendo estudado
hd muito [1, 2]. Inicialmente de forma rudimentar devido ac pouco conhecimento que se
tinha dos mecanismos envolvidos na relaxacao, bem como pela dificuldade de se resolver
as equagdes que a descrevem. Com o surgimento dos computadores e técnicas de calculo
numsérico, além do avango alcangado pelos métodos experimentais (como veremos a seguir)
as pesquisas relacionadas a portadorcs quentes ! | suas interacbes e posterior relaxagio
térmica, ganharam grande impulso e hoje sdo uma importante ferramenta no estudo de
algumas propriedades dos semicondutores [3, 4].

A relaxacio térmica de portadores quentes é um processo (ue compreende
indmeras formas de interagées microscépicas ¢ um modelo completo para descrevé-la é

virtualmente impossivel, levando-nos a aproximagdes que procuram considerar apenas os

- 'Por portadores quentes entendemos elétrons e buracos com energia cinética bem acima da energia
térmica da rede, caracterizada por ¥Tr. Em geral os portadores nio estio em equilibrio termodindmico e o

termo *quente” nio implica na existéncia de wuma temperatura capaz de caracterizd-jos.



aspectos mais importantes para o tratamento de um determinado problema. Tal processo
pode ser dividido qualitativamente em trés etapas: geracdo de pares elétron- buraco, terma-
lizacio destes portadores até a situagdo de quasi-equilibrio interno e |, por fim, a relaxagao
destas populacoes até um estado final de equilibrio.

A geragdo de portadores quentes pode ser obtida, entre outras maneiras, pela
aplicacdo de campos elétricos intensos (maiores que 10%V/cm?), injecio de potadores em
heteroestruturas ou absorgao éptica; esta altima técnica mostra-se a mais efetiva na geragao
de portadores quentes de alta energia (£ > 0.5¢V), qualidade que é muito desejivel para o
estudo da relaxagdo térmica. Praticamente toda a energia incidente no sistema ¢é utilizada
na criacdo de pares [5]; o aquecimento da amostra ocorre posteriormente, quando o plasma
interage com os fonons e transfere para a rede cristalina seu excesso de energia. Além do
interesse basico em caracterizar e estudar o plasma que se forma, ha situacdes praticas
onde o conhecimento destes efeitos é muito importante: aguecimento e tratamenfo térmico
de amostras ¢ a prevencao de possiveis danos devidos ao derretimento da superficie sio
algumas delas.

A segunda etapa, que na maioria das vezes se confunde com a primeira, dura
menos de 1ps e compreende os processos de interacio dos portadores entre si e, em menor es-
cala, com os fonons, até que elétrons e buracos alcancem um estado de quasi-equilibrio, onde
possam ser descritos por distribuicdes de Fermi-Dirac caracterizadas por quasi-temperaturas
¢ quasi-potenciais quimicos. Algumas das questdes aqui relevantes dizem respeito ao tempo
de duragédo desta fase, como fungao da intensidade do pulso ou da energia do féton, e ao va-
lor da temperatura do plasma quando a termalizagao é alcangada. Tal fase do processo tem
se tornado alvo de muita pesquisa dado o recente desenvolvimento de sistemas capazes de
gerar pulsos de luz extremamente curtos (da ordem de femtosegundos) e muito energéticos
(6]

A fltima fase do processo tem como caracteristica principal a transferéncia de
energia dos portadores a rede, por meio de interagdes com fénons, até que sua temperatura
seja igual a temperatura da rede e os fluxos de energia entre ambos cessem. Mais lentamente,

os mecanismos de recombinagao e difusao, fazem decrescer 0 niimero de portadores. Este



periodo da relaxacao é, até o momento, o mais estudado [7, 10], pois seu tratamento pode ser
simplificado pelo uso de fungoes de distribuigbes de quasi-equilibrio, que permitem solugdes
analiticas ao problema em alguns casos especificos. Seu longo tempo de duracio, quando
comparado aos tempos caracteristicos das etapas anteriores, também facilita um estudo
experimental.

Os primeiros trabalhos relacionados a portadores quentes, realizados a partir
da década de 30, buscavam estudar os efeitos da aplicagao de campos elétricos intensos na
matéria; alguns dos temas em questao eram a ruptura eletronica em dielétricos, a forma
da fungdo de distribuicado dos portadores quentes, seus mecanismos de espalhamento por
fonons, etc. Porém, apesar de encontrarmos nomes como Landau [1], Davydov e Seitz
[2] envolvidos nesses trabalhos, o estudo dos fenémenos de nio-equilibrio em semicondu-
tores estava apenas no inicio e varias dificuldades, que foram resolvidas no decorrer das
décadas seguintes, limitavam seu desenvolvimento. Nesse periodo nao eram bem entendi-
das as propriedades dos semicondutores e a auséncia de computadores dificultava a solucao
de problemas mais complexos. Do ponto de vista experimental, nio havia amostras de
qualidade e os experimentos baseados em campos elétricos fornecem informagoes pouco
especificas sobre a funcao de distribui¢do dos portadores — por exemplo, no caso das pro-
priedades de transporte, os resultados sio geralmente obtidos através de médias sobre os
estados eletrdnicos.

Com o tempo, algumas destas dificuldades foram superadas, mas até a década
de 60 a pesquisa sobre portadores quentes e fendmenos de nio-equilibrio em semicondutores
estava baseada na aplicacio de campos elétricos intensos na amostra. Contudo, muitos
avangos foram alcanc¢ados na compreensio dos processos de nao-equilibrio e dos mecanismos
de interacdo portadores-fonons, como podemos verificar nos trabalhos de Conwell{11]. Nessa
época ocorreram importantes aplicacbes destes conceitos em dispositivos eletronicos {12];
alguns exemplos sdo os diodos Gunn e IMPATT (Impact Transit Time).

Ao final da década de 602 notou-se que o estudo dos portadores quentes, e de

sua termalizacdo, poderia ser feita de maneira mais precisa por meio de técnicas Sptlicas

2 A motivagio para issc foi, talvez, a invengio do laser no comego dos anos 60,



[13, 15], tais como fotoluminescéncia, absor¢io ou espalhamento Raman. Porém, o grande
impulso a pesquisa experimental de portadores quentes veio nos anos 70, com a geracio de
pulsos de luz muito energéticos e de duragio de alguns picosegundos.

Os pulsos de laser passaram, entdo, a ser usados no estudo da relaxagio em
duas etapas. A primeira delas ao criar os portadores: em intervalos de tempo muito cur-
tos estes pulsos de laser podem gerar plasmas eletrdnicos de altissimas densidades e com
uma dispersdo em energia muito pequena®, ou seja, portadores com pra.tica.mehte a mesma
energia. A etapa seguinte consiste em monitorar a relaxacio térmica do plasma, através
da emissdo de um segundo pulso "monocromético” de menor intensidade, e posterior me-
dida da absorgio (ou transmissdo) deste. Atualmente é comum a geragio de pulsos com
largura de dezenas de femtosegundos, com eles pode-se acompanhar a evolucio dos porta-
dores fotoexcitados desde os primeiros instantes de sua criagdo até o momento de poderem
ser descritos por funcdes de distribuigdes de quasi-equilibrio; processo que dura menos de
1ps, dependendo da concentragdo do plasma [16]. A duracio dos pulsos define a precisio
temporal do experimento, e somente por seu intermédio, é possivel estudar diretamente
fendmenos que ocorrem em escalas de tempo da ordem de femtosegundos.

A geracdo de pulsos dpticos ultracurtos, capazes de criar plasmas eletronicos
com altas densidades e energias cinéticas, tornou possivel a observac¢io experimental de
um efeito conhecido como geragio de fonons quentes. Os fonons quentes sio produzidos
em quantidade suficiente para sua detecgdo quando os elétrons (principalmente estes, pois
podem ser criados com maior energia cinética) sio excitados a estados bem acima do gap
de energia, podendo relaxar livremente e emitir fonons em grande quantidade. Kocevar
[17]-[19] foi um dos primeiros a observar e tratar este problema.

Outras frentes de pesquisas atuais, envolvendo portadores quentes e seus pro-
cessos de relaxacdo, estdo ligadas tanto ao conhecimento e descri¢io destes efeitos como
a sua aplicagdo tecnoldgica. Entre estes temas podemos destacar — inicialmente aqueles
referentes & pesquisa basica - o estudo de portadores quentes em sistemas de baixa dimen-

sionalidade [20]; o efeito de fonons quentes no processo de relaxagio [21]; 2 solugdio numérica

®Pelo principio da incerteza, um pulso de largura igual a 0.5ps tem uma dispersiao em energia de 1,3meV,



[25] e 0 acompanhamento experimental [6] da dinamica de portadores quentes em tempos
da ordem de femtosegundos; etc. Quanto as aplicacdes tecnologicas citamos o estudo da
teoria de lasers semicondutores com efeitos de muitos corpos [26]; chaveamento eletrénico
em picosegundos [27]; geragdo de radiagdo na faixa de THz por meio de excitagio Optica
em GaAs [28]; etc.

Neste trabalho analisamos o processo de criagdo e relaxa¢do térmica de um
plasma eletrdnico criado por pulsos opticos ultracurtos em um cristal de GaAs. A geragio
de fénons quentes, bem como seu papel na termalizacio dos portadores, ¢ a influéncia da
densidade de portadores sobre a dinamica deste sistema fora de equilibrio sio os principais
tdpicos deste estudo. Para isso consideramos a interacdo do plasma com fonons dpticos e
acasticos, apreciando a importincia de cada um destes ramos durante o processo, porém, de
forma especial, os fonons LO, que se acoplam muito intensamente aos portadores. Os fonons
LO s@o tratados de duas maneiras distintas para melhor entendermos suas caracteristicas
dindmicas: como uma populagio internamente termalizada e, mais detalhadamente, como
uma populacdo completamente fora do equilibrio. Também levamos em conta a interacio
anarmonica entre fonons e a difusio ambipolar. Vamos considerar os portadores em regime
de quasi-equilibrio interno; o que corresponde 3 terceira fase na divisdo em etapas, feita
pouco anteriormente, para a relaxagio térmica.

A escotha do GaAs como ¢ meio fisico onde estudamos a relaxagao do plasma
opticamente excitado é devida: em primeiro lugar, 4 sua qualidade de tipico semicondutor
do grupo I1I-V, donde esperamos que as conclusdes e resultados aqui obtidos possam ser
aplicados a diferentes semicondutores deste grupo, ou mesmo a compostos de outros grupos.
A outra motivac¢io foi seu enorme emprego na pesquisa, e também fabricagdo, de compo-
nentes eletronicos e optoeletronicos (os @ltimos processam conjuntamente sinais luminosos
e elétricos). Com a incessante busca por velocidade e miniaturizagio dos dispositivos, tais
materiais sao levados & condigbes cada vez mais distantes de seu estado de equilibrio € um
estudo que considere processos de nao-equilibrio em semicondutores faz-se necessério.

Nos capitulos seguintes vamos apresentar com detalhes o modelo utilizado e

construir o sistema de equagbes que descrevem a relaxacio do plasma. No quinto capitulo

10



apresentamos resultados e analises, conjuntamente. As apreciactes finais estdo no sexto

capitulo.
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Capitulo 2

Um modelo para o estudo da

relaxacao em semicondutores

O Arseneto de Galio (GaAs) é o sistema fisico onde realizamos nosso estudo, e neste capitulo
vamos estabelecer suas principais caracteristicas ¢ as aproximagOes mais importantes para
o estudo dos fendmenos de relaxacao térmica.

O cristal de GaAs , cuja estrutura de bandas estd representada na figura 2.1,
& um semicondutor do grupo ITI-V de simetria Zinc-Blende [29]. N#o consideramos dopan-
tes ou impurezas, portanto, neste trabalho, nossa amostra de arseneto de gilio é suposta
intrinseca.

Estabelecemos como estados de valéncia do cristal apenas aqueles pertencentes
3 banda de buracos pesados. A banda de buracos leves é desconsiderada porque possu) uma,
densidade de estados muito menor que aquela dos pesados; isto faz com que a quantidade
de buracos em seus niveis seja baixa, tornando este ramo pouco relevante para o estudo
dos fluxos de particulas ou energia . Da mesma forma, a banda deslocada pela interagao
spin-6rbita nio é representada em nosso modelo. Quanto & banda de condugio, somente
o vale centrado no ponto I' é considerado; os vales L e X nio estdo representados neste
modelo porque seus minimos situam-se a 460 meV e 310 meV respectivamente, acima. do
minimo de energia do vale central. Consideremos, como exemplo, um plasma de densidade

10'° ¢m—3 e temperatura T = 1000 K: o potencial quimico dos elétrons vale 1,66 eV e

12
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Figura 2.1: Estrutura de bandas do cristal de GaAs.

estd 250 mel acima do minime da banda de condugao (supondo T = 300 &), enquanto o
potencial quimico dos buracos & up = — 0,135 eV {no modelo de banda invertida). Assim
vemos que apenas uma quantidade muito pequena de portadores pode ocupar os estados
eletronicos pertencentes as bandas desprezadas. Entretanto vale ressaltar que a importancia
desses vales, bem como das bandas de buracos leves e deslocada, cresce com a concentragio
e a energia dos portadores [22].

As bandas de condugéo e valéncia serdo representadas por paraboldides simétricos,
com curvaturas dadas em fungdo das respectivas massas efetivas, neste caso escalares. Para
estados préximos ao centro da banda isto é sempre possivel (fig- 2.1), deixando de ser uma
boa aproximacdo conforme nos distanciamos deste ponto.

Definimos, agora, os elementos responsaveis pelo transporte de massa e energia
em Nnosso sistema: elétrons, buracos e fénons. A denominacio portadores serd usada para o
conjunto elétrons e buracos e os fénouns serao designados por suas caracteristicas particulares
{ex. longitudinal(L), transversal(T), 6tico(Q) e aciistico(A)).

Adimitimos que, desde o inicio, os portadores estao internamente termalizados

13



e podem ser descritos por fungdes de Fermi-Dirac caracterizadas por apenas dois parimetros
dependentes do tempo {ou até da posigio, porém nao neste trabalho) , tais como: quasi-
temperaturas e quasi potenciais quimicos. Portanto a evolucio temporal destes parAmetros
determina a dos portadores. O termo quasi, para nos , tem sentido de semelhante e presta-
se a0 fato de lembrar-nos que estes parimetros sdo somente analogos daqueles definidos
apenas para sistemas em equilibrio.

A justificativa para este procedimento estd na interacdo Coulombiana, que €
muito forte e distribui com muita eficiéncia a energia dos portadores através dos niveis
eletronicos. Isto nos permite supdr que os portadores estio internamente termalizados , ou
seja, elétrons e buracos tém quasi-temperaturas definidas e iguais ; assim permanecendo du-
rante todo o processo de relaxagdo. A interacéo elétron-elétron (buraco-buraco) provoca a
terma.]jzagib dos elétrons (buracos) e a interacdo elétron-buraco estabelece uma quasi tem-
peratura Ginica para o sistema de portadores [16] {3]. A hipotese da termaliza¢do dos porta-
dores apresenta-se bastante dependente da concentragéo destes. Collet et al. [16] mostram
que um plasma extremamente distante do equilibrio, e de concentragao 3.1017port/em?,
atinge uma distribui¢io de Fermi-Dirac em pouco mais de 0.5 picosegundos, enquanto que
um plasma préximo 3 concentragio de Mott (~ 10'8port/cm?) leva aproximadamente 1
ps para termalizar. O acoplamento Coulombiano é mais forte que aqueles ligados ao es-
palhamento elétron-fénon , inclusive a interagdo polar dptica, que € muito importante em
semicondutores polares.

Os quasi-potenciais quimicos ndo sao iguals para elétrons e buracos, devido a
grande diferenga entre suas massas efetivas {12].

Quanto aos fénons, ndo compdem um Gnico sistema; os fénons transversais
opticos e os ramos acusticos sio considerados em equilibrio térmico a uma temperatura
fixa Tr e constituem o banho térmico, sendo Tr a temperatura da rede. Por outro lado,
os fonons LO formam um sistema fora do equilibrio. Esta distingdo é devida a interagio
polar 6ptica, responsivel pelo forte acoplamento entre portadores e fénons LO, que resulta
num grande fluxo de energia entre estes dois sistemas. Sobre os fénons LO falamos mais

detalhadamente.
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Figura 2.2: Relaxagio de um elétron quente

A desigualdade entre as taxas de geracio e decaimento é a principal responsavel
por termos um sistema de fénons LO altamente fora do equilibrio. Ao criarmos um portador
quente ele interage fortemente com os fdénons L.O, perdendo seu excesso de energia por meio
da interagdo polar éptica, até atingir o fundo da banda de condugio, ou o topo da banda de
valéncia no caso dos buracos (vide figura ( 2.2). O tempo de vida de um elétron (ou buraco)
submetido a interagédo polar é da ordem de 200 fs e durante o processo de relaxagdo varios
fonons LO sao emitidos ! se o portador possui grande energia cinética. Por outro lado,
os fonons LO levam um tempo bem maior para decairem em fénons do banho térmico:
i, = 5ps quando Tr = 300K [23]. Tal diferenca causa uma producio excessiva de fénons
LO, que permanecem longamente excitados; a este excesso de fénons da-se o nome de f6nons
quentes.

Usualmente dois tratamentos sio empregados na descri¢ao de fonons fora do

equilibrio. O mais simples desconsidera alguns aspectos da interagdo portadores-fénons e

'Fénons TO ¢ AC também sio gerados. Entretanto, i temperatura ambiente {37] e densiades de porta-

dores menores que 10®¢m™? a producio de fénons LO é predominante.
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PORTADORES
ELETRONS + BURACOS
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INTERACAO
ANARMONICA

Iigura 2.3: Esquema das interacdes consideradas por este modelo.

os assume internamente termalizados; descritos por uma distribui¢io do tipo Planck que
é caracterizada pela quasi-temperatura 7;,. A segunda forma é mais rigorosa e busca re-
presentar corn fidelidade os mecanismos que ndo sio levados em conta no primeiro caso:
a conservagao de energia e momentum cristalino durante a colisdo portadores-féonons, e a
dependéncia do elemento de matriz da interacdo polar com ¢ {0 vetor de onda do fonon
envolvido). Assim, neste segundo caso, os fonons LO s3o tratados como uma populacio
completamente fora do equilibrio e sua evolugao temporal deve ser calculada modo-a-modo,
sem a conveniéncia de um parametro dnico (7},) capaz de descrever sua dindmica ao longo
do tempo. Nos capitulos seguintes discutimos mais detalhadamente ambos os procedimen-
tos. Em compostos III-V fénons AC e TO ocorrem, comparativamente, em menor escala,
de forma que vamos desconsidera-los. Entretanto, existem condi¢des de temperatura [31] e
concentracdo [23], distintas das consideradas neste trabalho, onde eles sao importantes.
Fazemos também algumas aproximagdes nas funcoes de dispersao dos fonons.
Os modos dpticos, devido a sua pequena dispersao, serdo descritos por uma finica frequéncia,

independente do vetor de onda - modelo de Einstein. Os modos aciisticos serdo represen-
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tados pelo modelo de Debye.

A seguir, estabelecemos as interagbes que surgem ao longo do processo de re-
laxagio. As formas de colisio consideradas neste trabalho estao representadas na figura 2.3
e sio : portadores-fonons LO via potencial de Frohlich blindado, portadores-fonons dpticos
via potencial de deformagdo, portadores-fonons acdsticos via potencial de deformagao,
fanons LO-banho térmico via interacic anarmonica , absor¢do radiativa e difusao ambi-
polar.

0 espalhamento Coulombiano nao é tratado explicitamente ji que supomos um
sistema de portadores termalizados; a interacdo entre portadores ainda se faz sentir neste
modelo quando consideramos o termo de blindagem na interagdo polar.

Com isso descrevemos qualitativamente as caracteristicas mais relevantes deste
modelo. No préximo capitulo construiremos as equagdes que descrevem a evolu¢do tem-
poral das quasi-temperaturas e quasi potenciais quimicos para, em seguida, calcularmos e

analisarmos os fluxos de massa e energia , derivados das interagdes propostas acima.
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Capitulo 3

Equacoes para a evolugao

temporal do sistema

3.1 Equacao de Boltzmann e termos de interacao

Vamos obter, neste capitulo, um sistema de equagdes capaz de descrever a evolugao temporal
dos portadores e fonons LO; para isso usaremos a equacao de Boltzmann.

Obtida inicialmente para estudar gases rarefeifos, a equag¢do de Boltzamnn,
tem sido usada com sucesso na solugio de muitos problemas de estado sélido [30}. Entre
eles citamos: a questdo da condutividade térmica em metais, fenémenos de equilibrio e
nao-equilibrio em sistemas de muitos corpos, propriedades de transporte em sélidos, etc.
Entretanto, sabe-se também que hi muitos problemas que estio além deste formalismo
simples. Para estes casos hid métodos mais poderosos como o formalismo das fungdes
de correlagdio de Mori [32], o método do Operador Estatistico de Nao-Equilibrio devido
4 Zubarev [33], além dos trabalhos de Robertson ligados a Teoria de Informacéo {34] e
outros. A descri¢io destes métodos ndo se aplica a este trabalho e sugerimos aos leitores
interessados consultar as referéncias apresentadas acima.

A primeira vista pode parecer inapropriado, uma equagio elaborada para tratar
estatisticamente gases rarefeitos, obtida ao final do século passado, descrevendo a relaxagao

térmica de semicondutores; dado que os sélidos sdo materiais com densidades de particulas
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da ordem do nlimerc de Avogadro e fortemente interagentes.

Uma resposta qualitativa para esta questio estd no formalismo que dispen-
samos aos portadores e as excitagdes elementares do cristal. O elétron de Bloch, uma
quasi-particula, bem como o buraco, trazem incorporados a si muitas propriedades resul-
tantes de suas interagdes com o potencial periédico da rede cristalina — supondo-a estatica
e a intera¢do Coulombiana na aproximacio de campo médio. Deste formalismo surgem
as bandas de energia, as massas efetivas e por fim, como consequéncia, o tratamento se-
miclassico dado a estas particulas. Ao considerarmos as interagoes dos portadores com as
vibragoes da rede cristalina, os fonons, também quasi-particulas, supomos que este acopla-
mento é suficientemente fraco para ser tratado por uma teoria de perturba¢io de primeira
ordem. Enfim, temos um gas de pseudo-particulas fracamente interagentes, o que justifica
0 emprego da equagio de Boltzmann.

A equacido de Boltzmann, em sua forma geral para os sélidos, é [36]

df(rit)  Ofg(71)
d =

o paye L ae so0a 9f2(r,1)
+ vé’—vf‘fé‘(??t) + EF'V};fE(rvt) = 36‘67?5 3 (31)

int

onde fg(ﬁ t) é a funcio de distribui¢do, de uma quasi-particula, a designa um elétron ou
buraco, ¥; é a velocidade de grupo do portador, F representa a influéncia de um campo
externo sobre o sistema e o Gltimo termo, mais & direita, introduz as interagdes descritas
no esquema da figura 2.3.

Porém, na auséncia de campos macroscépicos nos fazemos

l = "
FFVEfE(RD =0, (3.2)

Segundo nosso tratamento, o termo que descreve a dependéncia espacial da
fung¢io de distribuicio (V;ff’(ﬁ t}) também deve anular-se, porque consideramos populagdes

(e propriedades) locais para os portadores. Assim ( 3.1) transforma-se em

df,?(t) B 3f,‘f(t)
d Ot t_m’

e podemos escrever, de acordo com nosso madelo

(3.3)
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CHONR0 2Ol I1HG
dt ot LASER ot FR ot OPT.DF
| | | -,
ot AC at DIF

para os seguintes termos definidos:

LASER = geracao de portadores livres pelo pulso dptico;

FR. = interagdo dos portadores com fénons LO por interagio polar;

OPT, DY = interagio entre portadores e fonons épticos via interagdo nio polar;
AC = interagado portadores-fénons actlisticos via potencial de deformacao;

DIF = difusio ambipolar de portadores.

Os termos de interacdo, excessao feita a anarmonica e a difusao ambipolar, sao

equacdes de fluxo do tipo [36]

8%(2)
at

= {0 pweE R - - W ER)} (3.5)

int P
onde o primeiro termo representa o fluxo de particulas que passam a acupar o estado
eletrnico k, e o segundo descreve o fendmeno contrario, como representamos na figura
3.1. A expressio W"‘(E", E) é a frequéncia de tramsi¢do quéntica do estado &' para o k,
obtida a partir da Regra de Ouro de Fermi mediada sobre o ensemble de fénons (ou fétons)

(36]

™ 2fr -~ = )
WER) = F DI+ AR [ven 6(EZ - E2 - hwga)bp, zys
q‘
+vga + 1) 6(EZ - EF + mﬁ',.’ambda)éj;rig_@'} : (3.6)

Na equagdo { 3.6), as fungbes delta representam a conservacio de energia e

momentum cristalino, enquanto vz 5 é a fun¢ao de distribuigdo de fonons ou (fétons), ¢ seu
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Figura 3.1: Figura a: fluxo de particulas para o estado k. Figura b: fluxe de particulas

saindo do estado k&'

vetor de onda e A a polarizagdo. Ela descreve dois fendmenos distintos: o primeiro termo
representa a absorgio de um fonon (ou féton) de energia fuwg, pelos portadores e o segundo
a emissio. A forma de W*(E', k) é a mesma de We(k, k), bastando trocar k por k' para
obté-la.

Quanto a difusdo ambipolar e a interagdo anarmodnica, sdo descritas por ex-
pressoes muito complexas, que estao além das espectativas deste trabalho. Para descrevé-las
utilizamos uma forma simplificada, conhecida (e aplicada em muitas areas da fisica) como

aproximacgio de tempo de relaxacio

OiE0| g2 - felequil
at | Trel

i

3.7

Em ( 3.7), fg‘(equﬁ) representa a distribuicdo de potardores (ou fénons, v, se
for o caso) no equilibrio e 7} é o pardmetro que determina a velocidade de relaxacio do
processo considerado.

Todos os termos de interacdo serdo discutidos individualmente no capitulo

seguinte,

3.2 Evolucao temporal das variaveis intensivas

As populagdes fora do equilibrio que criamos tém como caracteristica seu excesso de energia
e o excesso de particulas, portanto a evolugio temporal destas varidveis extensivas deve

determinar o processo de relaxaco térmica. Utilizando a equagéao ( 3.4) podemos descrever
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a dindmica da densidade de energia dos portadores como

TP 1 aaf!?(t)
Uf = V;%:EE vl (3.8)

tni
IerASER + UFR_!_ {;rOPT.DF+ UAC' +6rDIF ,

onde ES é a energia do estado eletrénico £. A direita de (3.8) temos:

ULASER = excitagao dos portadores devido ao laser;

UFR = relaxacio de energia dos portadores por interagio polar;
[JOPT.DF = relaxacio de energia dos portadores por interagdo nde polar com os fénons
opticos;

U/AC = relaxacio de energia portadores-fénons actsticos via potencial de deformacao;

UPIF = fluxo de energia dos portadores para fora da regido ativa devido 4 difusdo ambi-

polar.

A evolucio das densidades de portadores sdo dadas por

o L9 pasEr, uDIF
Ne= o S5 - N +N (3.9)
1 OF2 : :
b_ E _ NLASER , pDIF .
=5 N L NDIF (3.10)

onde definimos:
NLASER = geracio de portadores livres pelo laser;
NPIF = fluxo de pares de portadores para fora da regido ativa.
Como nosso cristal é intrinseco e a difusio ambipolar envolve o par elétron-
buraco temos N¢ = Nt.
Ao supdr que as funcgdes de Fermi-Dirac representam instantaneamente o

plasma eletrénico, estabelecemos que sua evolugio temporal é determinada pela progressao
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no tempo de trés varidveis intensivas capazes de definir as funcoes de distribui¢io dos por-
tadores a cada instante de tempo; séo elas: a quasi-temperatur'a. (T) e os quasi potenciais
quimicos de elétrons (u°) e buracos (1%). A relacdo entre as equagdes (3.8 - 3.10) e os
pardmetros intensivos é obtida ao diferenciarmos a densidade de energia (/) e as densida-

des de portadores (N® e N®) com relagdo ao tempo.

_euP.  QUuP. | oUf

e = a5 Pt et B b (3.11)
oON® . ON°® .
Ne=———03 + e 3.12
. AN?® . AN -
b YA b
N = a5 g + B,ub‘u' ) (3.13)
onde
gP = iZZEg mTal;-]— (3.14)
4 o« I EETHT 1
1 1
NO: = _— TEiTe_ et 3-15
vV % eﬁ(EE_H' ) +1 ( )
(3.16)

O termo 8 é definido como 8 = 1/kT', onde k € a constante de Bolizmann.
Igualando as expressdes (3.8 - 3.10) com as respectivas diferenciais (3.11 -
3.13), obtemos um conjunto de equagdes integro-diferenciais acopladas para as varidveis
intensivas, que devem ser resolvidas numericamente, pois as integrais dos termos de colisao
nao possuem solucdo analitica.

Para os fonons LO, quando descritos pela distribui¢do de Planck, escrevemos

facilmente, & maneira feita para os portadores,

Lo — %Z‘)é["oﬁ“fo — _[JFR _ [JOPT.DF | [jBANHO _ (3.17)
§
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onde § é o vetor de onda do fonon, vy é a funcdo de distribuicao de Planck, com quasi-
temperatura Tj,(t), e UBANHO 3 taxa de relaxagao de energia dos fonons LO para o banho
térmico devido & interagio anarménica. Derivando UX? em relagio ao tempo e igualando

o resultado a ( 3.17) obtemos

o _ %BM (3.18)
Lo\ ~!
B, = U*O, (8{;}{0 ) ; (3.19)
com
gto = h‘;“’ > eﬁionio — (3.20)

-

donde calculamos os valores T}, para cada insiante de tempo. Desta forma podemos acom-
panhar a evolucido temporal dos fonons LO quando estes sio considerados um sistema
internamente termalizado.

No caso de fénons LO néo termalizados T}, (ou 8j,) deixa de ser um parametro
capaz de descrever este sistema,devemos, entio, considerar especificamente a populagéo de
fonons LO para cada vetor de onda §. Neste caso fazemos
5LO I)Q'ER + -LO,DF+ I}(?ANHO : (321)

onde os termos acima sdo calculados por equagdes de fluxo, ou pela aproximacio de tempo

de relaxacdo, e representam:

z}gR = evolucio dos fonons LO de vetor de onda § devido 3 interacgio polar;
:)g.’o‘DF = evolugdo dos fonons LO de vetor de onda § devido & interagio ndo polar via

potencial de deformacéo dptico e
pZANHO = interacio dos fonons LO de vetor de onda § com os modos que compdem o

banho térmico,
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Capitulo 4

Calculo dos termos de interacao

4.1 Interacao da amostra com a radiagao

A radiagdo incidente na amostra é responsavel pela geragao dos portadores (elétrons e
buracos) fora do equilibrio; se a energia cinética do par de portadores criado for maior que a
energia térmica do cristal, cujo valor estimado é &7, teremos um par de portadores quentes
que deve perder seu excesso de energia para os féonons durante o processo de relaxagao
térmica. A temperatura ambiente, no GaAs intrinseco, a concentragio de elétrons na
banda de condugdo (também buracos na banda de valéncia) tem valor aproximado de
108 port/cm?, desprezivel quando comparado com o nimero de portadores gerados pela
radiagdo.

Das caracteristicas deste material, estabelecemos o formalismo e as aproximacgées
pertinentes. O GaAs é um semicondutor de gap direto e, como consideramos no inicio,
intrinseco. Portanto consideramos apenas transicoes diretas entre as bandas de valéncia e
condugio onde o vetor de onda eletrdnico é conservado (Ak = 0, também conhecida como
aproximagido de dipolo). A transi¢ioe indireta é um fendémeno de segunda ordem em teoria
de perturbacdo, sendo bem menos intensa que na aproximacio de dipolo, por isso serd des-
considerada — entretanto, conforme cresce a populagio de portadores nas bandas do centro

da zona de Brillouin, a importancia da transi¢do indireta, que gera portadores nos vales

laterais, aumenta.
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A absorcio de f6tons pelos portadores livres {absorgao intrabanda), emissao
Auger e outros efeitos que podem surgir deste tipo de interacdo serdo desconsiderados.
Também supomos que os fétons interagem apenas com os elétrons de valéncia, mas ndo
com os fonons.

No semicondutor intrinseco o nimero de elétrons, gerados na banda de condugao,

¢ igual ao niimero de buracos que sao criados na banda de valéncia. Portanto fazemos

oN¢e
at

o
LASER ot

_aN

Lasgn Ot

Na aproximagao de dipolo (§ = 0), a evolugdo da populacdo no estado eletronico

(4.1)

LASER

k é dado por

O _ i g
Ot lLasgr B g{iMHu S =55

—\ M f ) 6 (ES+ Bl - gy (4.2)

onde os termos fl.c‘? e f}% referem-se as func¢oes de distribui¢do de elétrons na banda de
conducao, e buracos na banda de valéncia, respectivamente; de maneira analoga temos EE.
e EE. Como foi dito, ndo consideramos a banda de buracos leves e aquela deslocado por
interacdo spin-orbita.

Os elementos de matriz Mff:, presentes em ( 4.2) tem a seguinte forma [35]

1/ e\ {2xch vad . 1 1 PSR

me €colq) )

(4.3)

onde N};.“‘Ad é a distribuigdo de fétons no feixe de laser { ou a forma do pulso, se for este
0 caso), up é a parte periddica da fung¢do de Bloch, 7 é o momentum do portador e A a
polarizacao do f6ton. O sinal +, acima, representa a emissao de foétons e ¢ sinal - a absor¢io
de fétons pela amostra. O calculo do elemento de matriz (u%[)\ﬂuzu) ¢ dificil de ser realizado

diretamente, ou seja, por meio da aplicacio explicita das fungdes de Bloch, pois raramente

estas funcdes sdo conhecidas. Entretanto existe um método [35] que pode nos dar uma
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estimativa deste valor, ele & conhecido como "f-sum rule” e baseia-se na soma das forgas
de oscilador para diversas transi¢des (este método esta diretamente ligado a defini¢do das

massas efetivas). Segundo este calculo

Zhwg

gyt |2 ~ T

[ (ugldptug) 7~ =05 (4.4)
. . _ mimp

se definimos a grandeza p* = ;n-—:-_}?";

Substituindo ( 4.4} e { 4.3) em ( 4.2) obtemos, para a evolugdo temporal da

populagio de portadores devido a agdo do laser

of elrih 4
R — 'l"l:'.‘. 1_ f 1_ fe
Ot |Laser g €co i { i X )
~(VE 1) feft} 8 (BG4 Eb = Tugy) (4.5)

A expressio que vemos acima leva em conta os fendmenos de absorcio de fétons
e emissio, espontineae estimulada. Entretanto, diante dos processos estimulados, a emissao
espontanea de fé6tons pode ser desconsiderada, porque ocorre em taxas bem menores. E o

que fazemos abaixo

elnlh

LASER 7y Coo M

i
Bt

de (1 _ E_ - fz.) 8 (EE + EE‘ - fbw@’,,\) , (4.6)

donde obtemos, em seguida, a variacdo na densidade de portadores provocada pelo laser

IN o2 2& \ )
Bt |pasen % = m ( —fi % ) (E;‘g + E% - hwq‘,z) - (4.7)

A funcdo delta, que representa a conservacao de energia durante o processo,

resulta em

2
k% = :2(

Somando sobre k encontramos

7a = Lg) - (4.8)
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on
at

LASER gy € B

onde

fo = {emp [/3 (mi;(fmm — B+ Ey— ,u,)] + 1}“1 (4.10)

-1
= {emp [ﬁ (%(mﬁ,\ - E,) - ;ﬁ)] + 1} . (4.11)
iy

Podemos redefinir a expressao ( 4.9) utilizando o coeficiente de absorc¢ao 6ptico

alq, A t) [35],

IV —S g N (4.12)
9 loaser o v
de forma que,
wdht) = — [2—“(%* _E )]% (1- 7~ 1) (4.13)
R =37 ol A - -

Por fim, sabendo a forma do pulso fica determinada a taxa com que sao criados
portadores no material; para o > 0 temos o processo de absorc¢io e para o < 0 ocorre a
emissdo estimulada — este dltimo é a base de funcionamento dos lasers, quando obtemos a

inversio de populacdes.

4,2 Fonons LLO em equilibrio interno

Um par elétron-buraco, criado num semicondutor polar produz grande quantidade de fonons
LO. Uma das formas de se tratar estes fonons € atribuir-lhes uma quasi-temperatura ex-

clusiva 7j,, geralmente maior que a temperatura da rede; como fazemos nesta se¢io.
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4.2.1 Interagao polar via potencial de Frohlich blindado

O movimento dos ions da rede cristalina, vibrando em frequéncias do ramo 4ptico, produz
dois tipos de interacdes: a interagao polar e a interagao 6ptica por potencial de deformacao
— também chamada nao polar.

A interacdo polar surge apenas entre os fdnons LO e os portadores e & o re-
sultado da perturbag¢io provocada pela vibragio dos fons que compdem o cristal [36]. O
deslocamento de ions vizinhos com cargas idnicas opostas, provoca um potencial dipolar
que perturba os portadores, causando transferéncia de energia e momento entre fénons LO
e portadores.

Usunalmente este tipo de acoplamento é o mais forte em semicondutores polares,
assim sendo para um grande intervalo de temperaturas. Porém, a temperaturas abaixo
do nitrogénio liquido a interagdo entre portadores e fonons AC torna-se mais efetiva na
relaxagdo de energia [37]. Para portadores com energias muito altas, em alguns cristais,
a interacdo Optica nao polar pode ser mais importante; neste caso temos o espalhamento
intervales, que so ocorre efetivamente para portadores com energia maior que a diferenca
de energia entre os dois vales. Para o GaAs, ¢ a maioria dos compostos I1I-V, a interagio
polar é a principal.

A forma do elemento de matriz da interacao polar foi proposta inicialmente por
Frohlich e Callen, sendo extendida posteriormente por Ehrenreich. Segundo Fréhlich, para
portadores com fungoes de onda de simetria esférica, o modulo quadrado do elemento de

matriz desta interacdo é

- o 2mwelhuy 1 1
FRIA2 _ (naFR2 _ ° _ =
(E + QAR = R = 2R (=) (4.14)

onde €., e €, sd0 as constantes dielétricas de alta {requéncia e estitica, respectivamente, e
q representa o mdodulo do vetor de onda do fénon LO.

Entretanto, outro fenémeno, que surge das interagdes portadores- portadores,
val influenciar este acoplamento: a blindagem eletronica {36]. Tal mecanismo € consequéncia
do movimento conjunto dos portadores, buscando anular os campos elétricos dentro do cris-

tal. Da mesma forma que o potencial gerado pelos ions é blindado, as perturbagoes dipolares
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causadas pelas vibracoes da rede cristalina também sdo, sendo necessario acrescentar 4 ex-
pressio ( 4.14) um termo que leva em conta este fenomeno. Isto pode ser feito através de
4
uma fungao dielétrica.
Supondo os portadores livres, podemos considerar que a densidade de cargas
induzida é proporcional A perturbagao ionica. Entéo, para primeira ordem em teoria de per-
turbagio temos a fungdo dielétrica calculada na aproximagio das fases aleatdrias ("random

phase aproximation” - RPA) [36]

4me? Z fe(k+ @ - fo(k)

€ 7, w) =1
rPA(f w) < Be(F 1 ) - Be(h) + hw i iy

(4.15)

Na expressio acima, w é a frequéncia de perturbaciio e 7 um nimero real
infinitesimal utilizado para facilitar os calculos; o termo deniro da somatéria é conhecido
como fungao de Lindhard.

Porém, a férmula ( 4.15) é muito dificil de ser calculada, mesmo numericamente.
Uma possivel simplificacio & usar a aproximagio estitica da fun¢do dielétrical, na qual

w — 0. Além disso, se consideramos ¢ < k a expressao acima torna-se

4me? Z f“(E+é)—f°’(E)

€ = 1- 4.16
dfe (k)

= . 4.17

oo th Z dEa(k (4:17)

erpa(d,0)= 1+ %2 2 , (4.18)

onde ¢p é o comprimento de onda de Debye-Hiickel

!Para densidades maicores que 5.10'7port/em® | Das Sarma et al. [38] mostram que 2 fungio dielétrica
dinimica e seu limite cldssico sio equivalentes na blindagem da interagdo polar. Este resultado é con-

sequéncia do crescimento da frequéncia de plasma com o aumento da densidade de portadores.
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—4re?  dfe(k)
€V £~ dE(k)

& = (4.19)

Devido a proximidade entre estados adjacentes na zona de Brillouin transfor-
mamos a somatdria sobre & em uma integral, nioc esquecendo da dupla degenerescéncia re-
sultante do spin. Portanto, no limite em que &k pode ser considerada uma variavel continua

escievermaos

V =5
2~ 255 fdk. (4.20)

-

Utilizando ( 4.17) e { 4.20) fazemos

e /°° k% dk
0

= 2
cost?[Z (Ba(R) - 4] (421

O limite de integracio superior pode ser tomado como infinito porque as fungdes
de Fermi-Dirac anulam-se rapidamente para valores de energia acima do potencial quimico
do sistema.

Assim, acrescentamos ao elemento de mairiz de Frohlich o efeito da blindagem

eletronica.

. . 2relhw; 1 1 1
i FRID? = |MPRZ = —-—"(— -—)"—_
|( + qlH l )I | q | v €00 € q2€?gp,q[q’0)

2 2
= Zmehu (—1~ 1 )( ’ (4.22)

4 €0 €0/ (*+qp)?
Resta-nos, entio, substituir o elemento de matriz acima na expressio que des-

creve a relaxacio de energia {36]

. 1 o o BT o o s T
OFR = = SN { B2t - W R F) - BRAE (L= FEOW kE)},  (a23)
> Bk

como fizemos na secao 3.1, com
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Wk F) = Zl(k+(ﬂHFR!L {10 6(Eg - Ep, — hwio)bg g,z
+(VL0 +1) 8B — Ep, + o) _op - (4.24)

Substituindo ( 4.24) em ( 4.23) e somando sobre & surge

. 2 1 )
gFR = ZZE;;DM;”RP {f2 (1- 52) VE0 S(BZ - BE _ — hwi)+

h V2
2,1 = SO + 1)8(E - B, .+ hne) —
(3 Lo nltd nl= S
fR- fc'+¢‘) v SR p— B = hwo) —
(- FE W0 + DSBS, - BE + hur)} (4.25)

que apoés algumas manipulagdes algébricas pode ser escrito como

(27“0)1{;6) ( 1 l) (VLO(TIO) N Wl—l) (4.26)

€0 €p
2

v
S {78 = ) =SB L g 0B B+ o)
&k

Para a fungdo Delta, que determina a conservagio de energia durante a transicao,

temos
« _ pa _ M o4 MW
(g, = EF + ) = 52 & ( o+ cose‘?) (4.27)
e
2 * o0 3
q my, V ] q
Y HEY —E4hw,) = e X g 4 g4
§q2+q% ( k—q k+ l) ﬁ,2k 873 Tr() q2+Qf3 1
/ d(cost) § (2_‘; Tty _ 3035)
(4.28)
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Aplicando o resultado { 4.28) & equacdo ( 4.27) obtemos

2 pdoa*x
“FR _ wf,eml (L_l)(LO 3 1 )
ot = ; Vh €0 €0 v (To) efhwio — |

>4 (o8 - gy - g [T
E

Frmin q2 + Q_QD

2m*
Qmaz':k‘f‘\sz_%

2m3wi,
h

3
dq (4.29)

onde

(4.30)

Qmirz:k"' k2 —

Integrando ( 4.29) na variavel k obtemos a expressio que descreve a relaxagao

de energia por interagao polar.

2 o 2
“FR _ wi,mre 1 1 Lo 1
U= Z oﬁ:rr2 (e_;f e v (To) - efhure —

Ghex + 0h

e 1
/ ok (FX(ES — huny) - fo(E)] {5 In o= AL

2
ap 1 1
== - . 4.31
2 [q‘%‘lﬂz + qu q?ns'n + q?D] } ( )
4.2.2 Interagao oOptica via potencial de deformacao

Esta segunda modalidade de interacdo Optica surge das alteragdes causadas & banda de

energia devido as vibragdes da rede cristralina [37], pois as iltimas mudam localmente o

parametro de rede do cristal

Para este espalhamento temos o seguinte elemento de matriz [11]

(DK)? A

E+ d HPEF|E? — |pMPEF2
(F+ qEPPRIRIE = |MPEF|? = ot

(4.32)

onde p & a densidade do cristal, w) ¢ a frequéncia do fénon e A sua polariza¢io, K representa,

um vetor da rede reciproca e D a constante de interacio.
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Baseado em propriedades gerais de simetria para cristais com dois dtomos por
célula unitéria, Harrison [39] [9] obtém alguns aspectos importantes de (432) Expandindo
o elemento de matriz deste acoplamento em série de potencias do vetor de onda eletrdnico
(para ndo metais este & bem menor que o vetor de translagdo da rede reciproca) obtemos
como primeiro termo no nulo aquele de ordem zero, sendo nulo o termo linear em &. Ainda,
analisando a simetria das func¢des de onda dos portadores, Harrison mostra que o elemento
de matriz de ordem zero se anula para estados com simetria s, ocupados pelos elétrons de
baixa energia. Portanto, devido a répida convergéncia da série, consideramos que apenas
os buracos sio espalhados pela interacio nao polar.

O célculo do termo de relaxagio de energia para este tipo de colisio é muito

parecido com aquele efetuado na seggo 4.2.1. Partindo da férmula ( 4.25), obtemos

GTOPE = PP Gy T Y () (4T - )
E T

e g— F3) 6(EBL_ = EL+ uy). (4.33)

A soma sobre o indice A diz respeito as trés possiveis polarizagdes das vibracdes

da rede: uma polariza¢do longitudinal (w,) e duas polarizagdes transversais, que descre-
vemos aproximadamente através de uma tnica frequéncia (wy,). A expressio v*(Th) é a
distribui¢do de Planck e, de acorde com nosso modelo, T;, = Tr (Tg = temperatura da
rede). O termo G vale 0.5 e representa a integral de "overlap” das funcdes de onda. Este

termo estd discutido em detalhes no apéndice A.1.

somando ( 4.33) sobre os vetores de onda ¢ encontramos

. 2wim} 1
TO,DF Z AT a2 A ————
U Gy A = | M} (V (1) B l)

SIPER ) - () (K7 - 22N )
k

dada a restri¢io

2 2miwy

k
h

(4.35)
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Por fim, resta-nos substituir o elemento de matriz ( 4.32} em ( 4.34) e somar
sobre todos os estados de valéncia k para chegarmos & expressio que descreve a taxa de

relaxacio de energia entre portadores e fonons 6pticos por potencial de deformacéo

»TO.DF (DE) my (5 1
U = Gb ; ——‘p‘;é“‘_““ i’ (TA) - m (4-36)

1
: 2miwy

f:/oz K (k2 T)é[fb(E§~hwx)*f"(Eg)] d .

4.3 Fonons LO fora do equilirio

Nesta se¢do vamos descreve com mais rigor a dindmica dos fonons LO. Anteriormente
consideramos que estes fonons formavam um sistema em equilibrio interno e eram descritos
por uma distribuicio de Planck caracterizada pela temperatura prévria Tj,(t). Porém isto
ndo é suficiente para representa-los corretamente, porque, como veremos a seguir, dois
fatores compromentem este tratamento simples: o tempo de vida dos féonons LO e certas
propriedades da intera¢do com os portadores. Isto, em principio, nos obrigar a calcular a
populagio de cada modo independentemente,

Entretanto temos um nimero muito grande de vetores de onda § (da ordem de
10%2), o que torna a nds impossivel realizar este cdlculo para todos os modos. Como solugio
calculamos a populagdo para os 20 modos mais sigrificativos e ajustamos trés polindmios
distintos (v2%(q), com n = 1,2 e 3) aos resultados obtidos, onde entendemos que sdo mais
significativos aqueles modos que fornecem o ajuste mais fiel a real distribuicido de fonons
LO. Vérios conjuntos foram testados até chegarmos ao conjunto ideal, quando a inclusio
de wm novo elemento u({.‘o nao altera os coeficientes dos polinémios. Adiante desenvolvemos

0s termos que compoem I)é["o e discorremos sobre o método proposto acima.

4.3.1 Evolugao temporal dos fonons LO

A expressdo que descreve a evolucio temporal dos fénons de vetor de onda q é obtida a
partir de uma equagio de fluxos, muito similar aquela utilizada para determinar a dinamica

dos portadores (se¢io 3.1)
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b0 = 27? LT {11 - 12 W + 1)
e (1— f2wO) o (BE ,~ B2 + hay) (4.37)

Nesta féormula M, & o elemento de matriz da intera¢ao considerada e a fungao
delta representa a conservagao de energia durante a colisdo; a conservagio de momentum
cristalino também ja foi determinada ao acoplarmos o estado kaok — 7, onde § é o vetor
de onda do fonon.

Somando a expressdo ( 4.37) sobre todos os estados eletronicos obtemos a
variagao total do nimero de fénons com vetor de onda q, provocada por sua interacio com
todo o plasma {figura 4.1).

Manipulando algebricamente ( 4.37) encontramos

. 2 -1
o0 = T [ - (e - ) 7 S - s
@ k
6 (E,‘f_q_ - E7 + ﬁweo) ; (4.38)

que é somada em k, fornecendo

O = T Ml [0 — (e 1) |

kma::
L7 e = B — )] db (4.39)

7 I

Quanto aos limites de integragio, sao determinados pela equagio delta e valem

kmaa: =

o0
q Wo
2+ e (4.40)

IF‘J"nrr.s"n‘a. =

Estes valores revelam um aspecto muito importante sobre a dindmica dos

fonons, que ndo se restringe apenas aos LO, mas também aos AC e TO.
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Figura 4.1: Transigbes de portadores entre estados na banda de condugao. Figura a):fénon
com pequeno vetor de onda. Figura b):fénon com grande vetor de onda. Figura c): vetor

de onda que permite a0 maior ndmero de portadores participar da interacao.

Tomemos os fonons com pequeno q: quando ¢ — 0 temos ki, — 00. Isto
ocorre porque as condigdes AE® = fu, e Ak = ¢ = 0 56 podem ser satisfeitas simulta-
neamente por elétrons muito energéticos (figura 4.1-a). Portanto, em condigdes normais,
poucos portadores podem absorver ou emitir fonons de pequeno comprimento de onda.
Por outro lado, consideremos fénons com g grande: para ¢ —+ oo também encontramos
kmin — 00, € a8 razdes s30 as mesmas citadas acima (figura 4.1-b)., Entdo, também
serap poucos os portadores em condigdes de interagir com fénons de grande comprimento
de onda. Mas quanto é grande e pequeno neste caso? As curvaturas das bandas de energia
determinam tais valores, mas para o GaAs, e muitos outros semicondutores, podemos dizer
que os modos menores que 10%¢m—1 e maiores que 107¢m ! nio sio efetivamente excitados.

0 modo que permite o maior nimero de interagées entre portadores e fénons

é aquele que minimiza k., (figura 4.1-¢):

g= \/—m"—?m;:w“’ : (4.41)

ou seja, ¢ & 2,5 10% em~! para os elétrons e g = 6,9 108 cm~! para os burcos.
Seguindo com a férmula para r}lf‘o, substituimos o elemento de matriz { 4.32)

em ( 4.39) e encontramos a variagio de fénons LO devido 3 interagdo nio polar com os
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portadores

yLODF  _ o % [,, - (eﬁ’“wo-l)“l]
g 2rgh”pwi,

/ misie k{f(ER) — F*(EE — huwo)] dk . (4.42)

Como fizemos na se¢io 4.2.2, apenas os buracos participam deste acoplamento.

Para a interacdo polar o elemento de matriz é

2m* ey 1 1 q? -1
FR _ o ef + 1Y ¢ | LO _ f Bl _
DY 52 ( P ) (@ + g5 )2 [Vq (e ‘ 1) ]

& €00
/;E.%:_L k[ (ER) — SH(ER — hwo)] dk . (4.43)

O potencial de Frohlich apresenta dependéncia em ¢~ ! e, portanto, favorece a
interagdo entre portadores e fonons de pequeno comprimento de onda.
Por fim, a interagio anarmdnica entre os fonons LO e os outros modos: o

formalismo usado é a aproximagao por tempo de relaxagio, como pode ser visto abaixo

-1
LO _ ( prtuto _ )
SLOAN Y (e °—1

oy - _ - , {4.44)

onde 7 é o tempo de vida do fonon LO (definimos r = 5ps (23]} e g = 1/kTh.

Com isso obtemos as expressdes necessirias para calcular a evolugdo temporal
de V;LO (equacdo 3.21). Porém, é inconcebivel fazé-lo para todos os vetores de onda pois,
como dissemos hé pouco, sua quantidade é enorme (da ordem de 1022). Para contornar
esta dificuldade e conseguirmos uma fun¢io que seja capaz de descrever a distribuigo de
fénons ao longo do tempo procedemos da seguinte maneira: utilizamos a férmula ( 3.21)
para. calcular as populagdes (vqf,’o) de uma quantidade N de modos, dividimos o espago q
em trés intervalos e ajustamos trés diferentes polindmios a cada um destes dominios. Desta
forma, o polinémio que resultou do ajuste feito ao conjunto de valores v&r-’o, com q contido
em um destes trés intervalos, deve representar a distribui¢io dos fonons com vetores de
onda pertencentes a este intervalo (vide figura 4.2). Tais polindmios t&m grau 2 e sio

assim escritos
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O Populacﬁ;f de Fonons LO fora do equilibrio
primeire polinomio
——- segun(l‘t; polinomio
—~— terceiro polinomio 7
=
Yt
g 4
=3
=
K-}
3
Q@
g
5 i
=" A
2 o
A\
\
\
1 %] -
Y - ‘h\ \ - ’
N sec”
""ho“ . .
-.O-" N —
] . 1 e ‘‘‘‘‘ '.—'O-- = Ty
1.0e+07 2.0e+07 3.0e+07

vetor de onda {cm-1)

Figura 4.2: Polinomios de segundo grau ajustados aos valores v2©, calculados pela formula

(3.21).

2
() =3 aind' = a2 + 61,0 + d0n (4.45)
i=0

onde o indice n (n=1,2 e 3) nos indica o polindmio em questio e seus coeficientes sio obtidos
pelo método de minimos quadrados. E importante mencionar que os coeficientes a;, tém
0 tempo como pardmetro, porque a cada intervalo temporal um novo ajuste deve ser feito
aos recém calculados v&[‘o, de maneira que os polindmios tragam consigo informagcdes sobre
a dindmica dos fénons.

Os modos escolhidos formam trés conjuntos, que somam, ao total, 20 elemen-
tos. Estes vetores de onda e os polindmios que representam a funcio de distribuicio de

fonons dentro de cada dominio sio:
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¢ =2 10% em™1

go = 108 cm™!

g3 = 1.5 108 em~!
vi°(q) ] gq = 1.8 10% em™!
2105 em~! < ¢ < 3.5 108 em™! gs = 2 10% em™!

ge = 2.5 10% em~!
gr =3 108 em~}
gs = 3.5 10% em™!
go = 4 10% em™?
qio = 5 10% em™}

q11 = 5.8 106 em™1
viP(q)

6 1 P { ©12=6.5 108 em~!
35108 em~ !l < q<1.2510" em

qiz = 8 108 em™!
g1a = 107 em™?

L g5 = 1.25 107 em™!
q1e = 1.5 107 em™!

qi7 = 1.75 107 em™}
v§°(q)

1.25 107 em™! € ¢ < 3.2 107 em™!

— & qg=2107 em™!
1o = 2.6 107 cm~1

{ g0 = 3.2 107 em ™1

Para os vetores de onda g < 2.5 10° em™! e ¢ > 3.2 107 em™!, devido &
pouca intensidade na interagdo destes modos com os portadores, sua populagio é tomada
como aquela no equilibrio térmico. Podemos assegurar que estes pontos formam um grupo
representativo e que sua quantidade é suficiente para garantir a boa qualidade do ajuste,
pois calculos que levavam em conta até 80 modos forneceram resultados completamente
equivalentes. Nosso critério de selecao d4 énfase aos vetores de onda que se acoplam mais
intensamente com os portadores (10%¢m~=1 < ¢ < 107em™), pois o maior excesso de fonons
ocorre neste intervalo,

- P . LO
Nas duas segdes subsequentes mostramos como empregar os polindmios vy, (g)

40



nas expressoes que determinam o fluxo de energia entre portadores e fonons LO.

4.3.2 Interacio portadores-fonons LO via Potencial de Frohlich

A férmula que descreve a transferéncia de energia dos portadores para os fénons LO, quando

o8 ltimos sdo descritos por uma fung¢do de distribui¢ac do tipo (ePhere — 1)1, &

mr egwh 1 1 LO 1
ZG s (— - f_o) (V (Bio) - eg—m",;“:—l)

€oo

] i U CEE = o) = (B (4.46)
h
Ny ld
com ¢ e ¢, dados por ( 4.29).
Porém a0 tratarmos os fonons LO como um sistema nio termalizado a expressao
acima deixa de ser valida, pois temos agora »-©, que nao pode ser fatorada durante a
integracio sobre 4.

Utilizando os polinémios ( 4.45) para representar ¥20, reescrevemos ( 4.47)

[+ £

fq ; ( wO(a) emi — 1) @ +€o)2dq dk . (4.47)

PR _ Z;’"ﬁ% (,_; )/\/am_— k(fE(EF — hwio) — fA(ED))

com

2 Lo/ _ 1 ) ¢ _( 1 )fqz—-w——qs
[n (Vn (‘I) eBhwr, — 1 (qz + qz )2 dg= |agn ebfhwie — 1 0 (q2 + q%)g dgq
+1
+Z gin f (qg‘i a7 dg (4.48)

Por fim obtemos

on = ST (- ) [ U - ) D)

a.n €oo
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1
[az,n¢2.n(k) + a1 ®10(k) + (ﬂo,n - m) ‘I’D,n(k)] dk

(4.49)

estando as expressdes ®; ,, calculadas no apéndice 2.

4.3.3 Interacédo portadores-fénons LO via potencial de deformagao

O tratamento que damos a este tipo de interagdo é muito similar ao descrito na segéo

anterior. Para uma populac¢io de fénons LO em equilibrio interno

: (D
propr = QbVPﬁ : Z ( F""’Io)_fb(Ei))
1 2
(uLo(ﬁ:o)— E?ﬁ%_—i) f: q dg (4.50)

Substituindo os polindmios »2C(g) encontramos

gLODF - @, Z mf;ffD?ﬁ Z% (f”(Ek — huo} — fER) )

92
‘/ql [az,nq +a1 nQ+ ( - eﬁmlo _ 1)] q dq

(4.51)
e, em seguida , o resultado final, que pode ser escrito na forma
©LODF  _ ’ma(DK be b _ i mb
v = G Z 8phr3 /2!11%@;0 k (f (Ek hwlo) f (Ek))
1
[az.n'llz,n(k) + al,n'l'l,n(k) + (ao'n - m) \I’(),n(k):l dk
(4.52)

As expressoes VU, , encontram-se calculadas no apéndice 2.
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4.4 Interagido portadores-fonons AC via potencial de de-

formacgao

Temos dois tipos de interagdes envolvendo os fonons acidsticos e os portadores [37]: uma
delas é causada por potenciais de longo alcance e chama-se interagdo piezoelétrica, a outra
deve-se a perturbagdes locais nas bandas de energias e constitui o espalhamento por po-
tencial de deformacao; neste ltimo caso os mecanismos que d3o origem ao acoplamento
si0 os mesmos destacados na se¢io 4.2.2. O espalhamento piezoelétlrico é relevante a bai-
Xas temperaturas ou em cristais piezoelétricos submetidos a campos ou tensdes externas,
sendo portanto, desconsiderado neste trabalho; este espalhamento, como o polar 6ptico,
sofre influéncia significativa da blindagem eletronica.

O elemento de matriz da interagdo portadores-fonons AC por meio do potencial

de deformagio é {11}

(F + Q4| = |arpcpe = ik (453)
! 20Vs’ ’
onde Ey é o potencial de deformacdo actistico e ¢ = |k — &/{. Os ramos transversais

actisticos nao interagem com os portadores no formalismo do potencial de deformagao, pois
a polarizacao destes modos de vibragdo é perpendicular ao seu vetor de onda {40}; entdo o
termo acima. refere-se apenas a intera¢@o portadores-fonons LA. A grandeza s repersenta a
velocidade longitudinal de propagagdo do som, que consideramos s = 2.5 10° 2 [41].

O espalhamento por fonons actlisticos é quase eldstico quando E* > hsgq, o
gue ocorre frequentemente com os elétrons; portanto, dizemos que esta interagio é pouco
eficiente na relaxacio de energia, mas importante na relaxagio de momento cristalino {42},

O calculo da relaxagio de energia j4 nos é conhecido e fazemos como nos itens

anteriores; partindo da férmula ( 4.25) obtemos inicialmente

. 2rmis ol 1
JAC = Z( oy )ZZ'MA = (p‘;}C(TR)—-————eﬁm_l)

§

7
fg .- £2 6(% ) . (4.54)

43



Fazemos, agora, duas aproximagdes que levam em conta as caracteristicas dos
fonons AC. Primeiro: as vibragdes aclisticas tem pequena energia — sua frequéncia é da
ordem de THz — o que nos permite escrever

1 1

AC _ ~
Vg (TRJ T GPhag — 1 T ﬂRhsq (4'55)

sempre que a energia do banho térmico € maior que a energia do fonon envolvido na

transi¢ao, hsq < kpTr. Segundo: a energia dos fonons é usualmente bem menor que
a energia dos elétrons. Uma estimativa grosseira para pequenos vetores de onda nos mostra

que

_ 3ksT,

E 2

~ 39meV (T.=300K)

= 129meV (T = 1000K)

EAC ~ 1meV .

Assim sendo podemos expandir a fungéo de distribui¢do "perturbada ”, f*(E¥ — hsg),

em torno do valor Ef, obtendo

dfe(E2)
dIEJ‘E‘;‘r

FUEE = hsq) ~ fUEF) - hsq. (4.56)

Ao substituir { 4.53), ( 4.55) e ( 4.56) na expressao para UAC fazemos

E

o - (B (L 1)y 1 4O
vt = § (47rﬁ.Vp i~ Br 2 g dE?
o0 1 *
3 94, Mas _
x[) q dq]_l d(cosf) & (% + ok cos 9) (4.57)

ooy (ImE) (1 L) 5o L IR Ly, amiey'
v _Z(Mfﬂfp B Br Zk dE2 4 2%-— , (4.58)



com k > Eéi

Por fim escrevemos

o () (-2) for S () s

onde

— ko —5 . (4.60)
dEF  acosh [4(Ef — po)]

4.5 Interacao Fonon-Fonon

Ao estudarmos vibrag¢des atomicas em cristais expandimos o potencial cristalino numa série
de poténcias do deslocamento ibnico em relagio & sva posicdo de equilibrio [36]. Usual-
mente, basta-nos o primeiro termo nao nulo — quadratico nos deslocamentos. Através de
algumas manipulagdes algébricas obtemos, por fim, um conjunto de pseudo-particulas nao
interagentes: os fonons.

A baixas temperaturas o acoplamento entre fonons pode ser desconsiderado,
porém, com o crescimento da temperatura cristalina devemos levar em conta a interagao
entre fonons no processo de relaxacao térmica — o tempo de vida do fonon decresce com
o aumento da temperatura. Isto é feito rigorosamnte quando consideramos os termos de
ferceira e quarta ordem, que determinam, respectivamente, processos envolvendo 3 e 4
fonons [40].

Os termos anarmoénicos também sido importantes em outros fenomenos: ex-
pansao térmica, conducao de calor em isolantes, termodindmica de cristais, etc.

Entretanto, o espalhamento fénon-fénon tem um tratamento dificil, que nao
cabe a este trabalho, assim vamos representa-lo através de um termo fenomenolédgico cha-
mado "aproximacio de tempo de relaxagio”.

Esta pratica, amplamente utilizada em teoria cinética elementar e em outros

campos da fisica, consiste em supdr que o excesso de energia dos fonons LO decai exponen-
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cialmente, por meio da intera¢do com os fénons componentes do banho térmico. O tempo
de decaimento é marcado por um pardmetro T4y, caracteristico do tipo de material e da
faixa de temperatura na qual trabalhamos. Fisicamente impomos que a energia dos fonons
LO diminui até um valor limite, que é representado pela energia deste sistema quando
T, = TR; neste caso dizemos que todos os modos dpticos estdo termalizados com o banho
térmico.

Na secao 4.3.1 obtivemos uma expressio que representa a interacdo anarmonica
dos fonons LO nao termalizados entre si, agora desenvolvemos uma férmula aniloga para a
aproximacao que considera os fonons LO internamente termalizados. O tempo caracteristico
Tan fol obtido do trabalho de Chang et al. [43], a partir da largura da linha Raman no
GadAs. Como resultado encontramos 74y = 30ps, quando Ty = 300K.

Matematicamente escrevemos este termo da seguinte forma

. Lo _
yeavmo o U7~ o -~ B, (4.61)
onde
Uﬁo—iz: 1 Vs (4.62)
= Vv 7 eBlofn, — 1 to )

¢ a energia do sistema de fénons LO. U, que também pode ser escrito como U, equils € Obtida
substituindo-se 8y, por Br, em ( 4.62).

Como wy, nao depende do vetor de onda § fazemos, i = % 2,onde V, éo
volume da célula unitéria. Desta forma obtemos a expressio final para ( 4.61)

[BANHO _ _aﬁzf_; (v*0(Tio) - vEO(TR)) . (4.63)

%0 niimero de estados na primeira zona de Brillouin ¢ igual ao némero de células unitdrias do cristal.

Portanto, sendo V = V.N , nés temos Eq= ‘_‘;’:

46



4.6 Difusao ambipolar de portadores

A difusao ambipolar de portadores é um mecanismo importante no processo de relaxacao
térmica em semicondutores — para metais, as correntes de difusio nao tém papel importante,
pois a densidade de portadores livres é praticamente constante em todo o material [44]. Este
mecanismo se constitui da difusio conjunta de elétrons e buracos devido a campos elétricos
internos, gerados pela nio homogeneidade na distribui¢io de portadores ao longo do cristal.
Basicamente, se supomos N, = N; e a mobilidade dos elétrons maior que & dos buracos, os
elétrons tendem a se difundir mais rapidamente que os buracos. Esta separagdo de cargas
provoca o surgimento de um campo elétrico que diminui a velocidade de difusio dos elétrons
e acelera a dos buracos.

A férmula frequentemente utilizada no estudo da difusio ambipolar envolve o
coeficiente de difusdo de Einstein [44] [45], porém, estudos mais elaborados [46, 47) podem
levar em conta efeitos de muitos corpos, como: estreitamento do gap, renormalizagio da
massa efetiva, etc; que sio importantes apenas em situagGes onde ha grande concentracio
de portadores. Em nosso modelo vamos utilizar um termo fenomenolégico, baseado na apro-
ximagdo de tempo de relaxa¢io, para descrever os efeitos causados pela difusio ambipolar

a concentragao de portadores,

Ne=Nt= —Té‘;p (4.64)
¢ a densidade de energia dos portadores

. e b

[DIF _ -U—Tifl . (4.65)

Supomos que N = N® = N, sempre, pois estamos estudando um semicondutor intrinseco.

Se a transferéncia de energia por colisdes {entre portadores e fonons) cessa em
intervalos que podem alcancar centenas de picosegundos, quando as duas temperaturas se
igualam, a difusio ambipolar persiste enquanto os potenciais quimicos rdo atingem seu

valor de equilibrio - ou, enquanto a densidade de portadores nao é homogénea no cristal.
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Capitulo 5

Os resultados e sua analise

Este capitulo é dedicado a andlise dos resultados que obtivemos usando o formalismo
descrito anteriormente, sio dados que revelam a dindmica de portadores e fonons, desde
sua geracao até sua termalizagio.

Para que o estudo fosse sistematico, também com o objetive de propiciar a
observagdo de certos fenémenos e excluir outros, que poderiam dificultar desnecessariamente
o trabalho, determinamos que certas caracteristicas e parametros sio comuns a todos os
conjuntos de dados.

Sobre o pulso dptico, ele tem formato gaussiano com 1ps de largura total 3 meia
altura ("full width at midle height” - FWMH) e supomos que é monocromatico, com fétons
de energia 1,735 eV (a menos que especifiquemos o contririo). A ditima das consideracoes
determina que criamos pares elétron-buraco com excesso de energia igual a 300 meV, entio
podemos desconsiderar em nosso modelo os vales satélites, a banda de buracos leves e aquela
deslocada pela interagdo spin-6rbita. A largura temporal do pulso foi assim escolhida pois
buscamos distinguir, da melhor forma possivel, duas etapas: a de geracio dos portadores
daquela de sua relaxagio térmica. Além disso, com um pulso de pequena duragio, podemos
desprezar alguns efeitos transientes que ocorrem durante a geragio do plasma e t8m trata-
mento extremamente complexo [16] [6] {25]. Quanto & sua intensidade, diferentes valores
foram utilizados para estudarmos a influéncia da concentracio dos portadores no processo

de relaxacio.
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Figura 5.1: Densidade de portadores como funcio do tempo de atraso relativo ao centro
do pulso 6tpico (hwsoton = 1.735eV e Atlpyis, = 1ps). Intensidades do pulso: 5uJ/em?
(s6lido), 10uJ/em? (tracejado) e 30uJ/cm? (trago-ponto).

QOutro parametro que definimos previamente é o tempo caractristico de difusio
ambipolar: 7prr = 50ps. Este valor foi estimado a partir de dados experimentais {48], em
concentracoes proximas &s que encontramos em nossos resultados.

Nas se¢les seguintes consideramos alguns dos aspectos pertinentes a relaxagao
de semicondutores fotoexcitados. A secdo 5.1 destaca prioritariamente aqueles ligados aos
portadores, enquanto as se¢bes 5.2 e 5.3 enfocam a dindmica dos fénons quentes e sua
interacao com o plasma. Por fim, a segao 5.4 diz respeito a um fendmeno que ocorre
nestes sistemas quando submetidos 4 condig¢des extremas de excitagdo: o "overshoot” de

temperatura dos fénons quentes.

5.1 Evolucgao temporal do plasma fotoexcitado

O GaAs intrinseco, em equilibrio térmico & temperatura ambiente, apresenta densidade de
elétrons livres da ordem de 10% em~%, e 0 mesmo niimero de buracos ocupando os estados
de valéncia. Entretanto a incidéncia de um pulso 6ptico ressonante (como outras formas

de perturbagdes externas) pode alterar significativamente essas grandezas.
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Consideremos inicialmente os efeitos da radiagio sobre o nimero de portadores
livres, conforme apresentados na figura 5.1. A caracteristica mais evidente dessas curvas
é a produgdo, extremamente ripida, em alguns picosegundos, de um plasma eletrénico
de densidade muitas ordens de grandeza maior que a concentragiio dessas particulas no
equilibrio. Analisando a relagao entre as intensidades dos pulsos e as quantidades de
portadores por eles gerados, notamos que esta é linear: Ny = 7.5 10'7 port/em® para
Iy = 5 uJ/em?, N3 = 1.5 10'8 port/cm?® para I, = 10 pJ/cm? e N3 = 4.3 10'8 port/em®
para I3 = 30 uJ/em?; mostrando evidéncias de qua a amostra nio foi saturada e o coefici-
ente de absrgio a(q, A;t), formula ( 4.13) pode ser considerado uma constante dentro dos
limites expressos acima. Como uma estimativa, calculando a densidade de estados da banda
de conducdo a energia de 300 meV, encontramos g(300 meV) = 6.7 port/eVem3; portanto
devemos esperar mudangas significativas no coeficiente de absor¢ao quando incidimos sobre
a amosira pulsos com intensidades maiores que 200uJ/em?2, pois, neste caso sim, serdo
criados portadores suficientes para ocupar uma porgio consideravel dos estados eletrénicos
acoplados pela radiagdo. O segundo aspecto que nos chama a atengio é o decaimento da
curva de densidade, porém, nesta fase, em uma taxa muito mais lenta que a de geragio. Na
verdade as trés curvas apresentam a mesma taxa de decaimento exponencial, determinada
pelo tempo caracterfstico da difusdo ambipolar (rprr = 50 ps) que representa o processo
de difuséo de pares de portadores para fora da regido ativa, onde a densidade do plasma é
menor.

A incidéncia do laser sobre a amostra muda outra propriedade dos portadores,
que é sua energia térmica Este fluxo de energia envolvendo os portadores, desde a absor¢ao
de fétons até a interagdo com fonons, pode ser estudado por meio da evolucéo temporal
da temperatura do plasma (figura 5.2), que é uma varidvel intensiva diretamente ligada a

energia dos portadores!

!Este procedimento é muito comum, porém apresenta pontos delicados que precisam ser analisados com
cuidado. Discutindo rapidamente, pois existem trabalhos detalhados sobre o assunto [49] [50], devemos
notar que a densidade de energia do plasma nao ¢ fungio da temperatura apenas, na verdade temos i/ (T, p)
ou, consoantemente, (T, N). Porém em limites nio saturados, onde a distribuigio de Fermi-Dirac pode

ser substituida pela de Maxwell-Boltzmann, é possivel escrever #{T). Assim, concluimos que mais direta é
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Figura 5.2: Evolu¢io Lemporal da quasi-temperatura dos portadores em fungio do atraso
relativo ao centro do pulso dptico ((hewporon = 1.730eV @ Alpuise = lpa). Tris pulsos foram

considerados: St /em? (sélido), 10pd /em? (tracejado) o 30 fen® (trago-ponto).

Como vemos na fignea 5.2, os primeiros portadores livres sio criados panen
antes do centro do pulso (At = Ops) ter atingido a amostra, isto & pelo fotons que compoem
sua cauda. Observamos, também. que a temperatura do plasma nestes inslantes iniciais
¢ muito superior & temperatura da rede (TR = 300 A'), como previamos no paragrafo
anterior.  Utilizando o principio da equiparticio torna-se possivel estimar a temperatura
com que sao gerados os primeiros pares elétron-buraco. enquanto sua densidade nao &
suficiente para saturar a distribuicio (N« 107 em™?), Para estes casos consideramos a
expressao fiw - E (1) = 2 % f;'k’l', onde o fator multiplicativo 2 ¢ consequéncia da hipdtese
de termalizagio instantinca entre ciétrons e buracos, e desta [drmula obtemos, quandeo
fw = 1735 eV e £, (300K) = 1.435 ¢V, a temperatura inicial do plasma 70 = 160K,
Todavia, s¢ formaos cuidadosos, vercmos que o pico da curva do temperatura tem valor um
pouco menor que este que acabamos de encontrar, devido & interagoes entre os portadores
& a rede cristalina - pois lembremos que o tempo de emissio de fonons LO & da orderm de

poucas centenas de femtosegundos [23].

a relagio entee energia e temperatura gquanto menor for a densidade de portadores.
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Figura 5.3: Populagéo de fénons LO, para diferentes vetores de onda, om fun¢ao do tempo
de atraso relativo ao centro do pulso 6ptico (Tputso = 30pSfem?, hwpopon = 1.735eV o
Atpulse = 1ps). Vetores de onda considerados: 2 10° ern™! (traco curto), L05 em1 (solido),

2.5 10° em ™" (trago-ponto), 5 108 em=" (pontilhada), 107 em =" (trago-longo) e 2.1 107 ¢l

(s6lido e poanto),

Logo apds terem sido criados, os portadores livres (supondo-os ji termalizados)
iniciam nm processo de interagio com a rede, por meio do qual sa0 emitidos e absorvidos
fonons, principalmente os 10O neste semicondutor polar. Porém, se atemperainra do plasma
for maior que a dos fonons, prevalece a emissio sobre a absor¢ao, de mancira que o plasma
val perdendo seu excesso de energia, até que o fluxo de eriergia entre estes sistemas cessa e a
lemperatura de ambos se iguala, Assim explicamos a queda da temperatura dos portadores
(figura 5.2).

A figura 5.2 mostra pequenas diferencas entre as trés curvas de tem peratura,
que atribuimos as diferentes intensidades de cada um dos pulsos e, apods haver acabado
a agao da radiagho, aos cleilos causados por influéncia da concentragio de portadores,

Quanto a esta segnnda questiao, serd considerada mais detalhadamente na proxima secao.

5.2 Dinamica dos fénons quentes



) cuidado empregado na elaboracio de um modelo capaz de descrever ficlmente os [dnons
LO. considerando wuitas de snas caracteristicas dindmicas, tal que nos obrigou a calenlar
a evolugao temporal de cada um dos modos independentemente, sortin os resultados que
apresentamos nesta secio,

Na se¢do anterior acompanhamos Lodos os passos da evolucho temporal dos
portadores quentes, desde sira criaciio até sua termaliza¢io, por meio de graficos de densi-
dade (Rgura 5.1) e quasi-temperatura (figura 5.2). Nio se falou dos {onons, que deixamos
para serem analisados agora. Considerando o modelo que trata os [Gnons LO de maneira
mais simples, onde todos os modos estio termalizados entre s, terfamos como resuttado da
relaxag@o térmica do plasma a producao de fonons 1.0 (¢ outros tipos de Tonons, mas por
enquanto falamos dos LO) em taxas iguals para todos os modos, lsto €, A0 assUTNIrMos
que a fungao de Planck descreve a distribuigao de fonons L0, estamos dizendo que todos
0s modos de vibragio que compdem o espago ¢ estdo sendo igualmente excitados, au de-
sexcitados, em todo o instante de tempo enquanio durar o processo de termalizagao dos
portadores quentes; e Leriao sempre o mesmo nimero do ocupagio de fénons. Por outto
lado, considerando o segundo modelo, que ¢ mais detalhado, devemos calcular a evolugin
da populagio de cada modo independentemente e obtemos os resultados da flgura 5.3,
Fste grifico contem 6 curvas, cada uma delas correspondente & um Gnico vetor de onda,
que represenlam o namero de ocupagio dos fonons LO em fun¢ao do tempn. Logo ve-
mos que a produgao de [bnons LO nao & igual para todos os modos: o vetor de onda
g = 210° e~ praticamente nio foi excitado e sua populagio é constanie no tempo; os
modos g = 10% em=!, 25 108 e 1 2 5 105 em~! tém seu namero de oenpagio brusca-
mentée anmentado, decaindo lontamente em seguida; e os dois restantes, y = 107 e~ ! o
2.1 107 em ), possuem pequena taxa de produgio. Passados pouco mais de 15 ps, todos
o modos voltam a ser igualmente popnlados.

Como [oi previsto na se¢io 4.3.1, 0o modo de vibragio que interage mais
intensamente com os elétrons quentes tem vetor de onda proximo a 2.5 105 em~! ao passo
que tal intensidade decresce a medida que deixamos este ponto - o8 bhuracos produgem

poucos fonons quentes, se comparados aos elétrons, pois sen excesso de encrgia é pequeno



devido a sua grande massa efetiva.

Durante os primeiros instantes a taxa de emissio dos fonons LO & maior que
sua velocidade de decaimento, por isso acorre esla geracio cxcessiva de [dnons, aos uals
damos o nome de fonons quentes. Eatretanto, passados alguns pieosegundos, apos as curvas
terem atingido seus picos, & o excesso de energia dos portadores o o taxa de decatmento dos
fomons LO se sobrepoe i de produgdo. Temos, entio, a termalizagio dos modos que iguala
a populacao de todos eles,

Uma comparagan mais direta enire o dindmica de portadores o fonons LO &
consegnida quando usamos a temperatura. Porém, somente ¢ passivel atribuir nma quasl-
lemperatura para 0s [onons se snpomos que eles estio internamente termalizados. Assim,
definimos um nove parametro, ligado a cada vetor de onda, que representa a tem peralura
deste modo se sua populagio fosse descrita pela funcao de distribuicio de Planck. A ele

damos o nome de ”pseudo-temperatura” do [Hnon do tmado q ¢ o definimos como

-1
ey,

vl exXp :;: -1 : (5.1)
) huy, 1 :
I, T -2

In (U + 1)
q

Podemos dizer que a psendo-temperatiuta do modo ¢ unia medida do sen
mirero de ocu padcio.

A figura 5.1 apresenta a relagio entre as curvas de pscudo-Lemperaturas do
alguns modos ¢ a curva de quasi-temperatura dos portadores excitados (Ue CITATA esses

fonons, Nela podemos notar aspectos interessantes, coma os valores, muite altos. alcancados

pela psendo-lemperatira de certos modos (g = 0% er™!, 2.5 108 em=' o 5 108 em—! };
contrapondo s¢ i pequena excita¢io dos modos ¢ — 2 105 e ! o g = 21107 em—t,

cujas pseudo-temperaturas mantém-se praticainente ipuais i temperatura da rede.
Mais notavel ainda ¢ a comparacio desta figura 5.4 com a figura 5.5, que
mostra a cvolugdo temporal da quasi-temperatura (7),) do sistema de {énons LO, quando

supomos que estes estao internamente termalizados. Isto significa que ao considerarmos o
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Figura 5.4: Quasi-temperatura dos portadores (linha cheia) e pseudo-lemperaturas de
alguns modos LO como fangio do tempo de atraso relativo ao centro do pulso optico
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Figura 5.5: Quasi-temperatura dos ldnons LO (T1,) em fun¢io do tempo de atraso em

relagio a0 centro do pulso (L — 300t/ em?, Mosfaton = LTSV ¢ Alpyise = 1p9).

55



modelo de quasi-temperatura inica, onde os portadores se acoplam indistintamente com os
fonons de qualquer comprimento de onda, estamos dividindo o excesso de energia transferido
aos [onons entre os 0% modos de vibragio existentes. Temos, portanto., a diferenca de
temperatura entre as curvas 5.4 ¢ 55,

Um segnndo ponto merece nossa atengao: o atraso com que crosce a psendo
temperatura. dos [onons em relagio & quasi-temperatura do plasma.  lsto ocorre por-
que nos primeiros instantes da interagao do pulso com a amostra, temos pequena den-
sidade de portadores, embora com alta quasi-temperatura, o que provoca nma pequena
producao de fonons. Como mostra o grifico, gerados portadores em quantidade suficiente
(N(AL = =1 ps) = 107 ern~) as pseudo-temperaturas dos modos mais sensiveis comegam
a aumentar, ainda que a quasi-temperatura do plasma tenha decaido. Tal comportamento
pode ser justificado matematicamente com facilidade, pois, se passamos a descrever a distri-
buigio de portadores por fungdes de Maxwell-Boltzmann, terfamos cotuo resultado final da
expressio ( 1.37) y;‘o x NPORL oy seja, a taxa de producao de fdnons seria diretamente
proporcional & densidade de portadores livres.

A blindagem eletrdnica também cansa nm decréscimo na emissio, ou absorcio,
dos fonons, porque diminui a intensidade da interagao polar. Porém sen cofeito sobre as
curvas da figura. 5.4 serdo discutidos adiante.

Por lim, cessada a influéncia do laser, o sistema deve evolutr em direcao ao
cstado de equilibrio térmico, onde as pseudo-temperainras de todos os modos ¢ a quasi-
temperatura dos portadores se igualam a temperatura do banho térmico (Tg = 300 K). O
grafico 5.4 mostra que a termalizagio deve ocorrer aproximadamente 15 ps apoHs o pico da
excita¢io Oplica.

Outro ponio de interesse que a figura 5.2 nos revela é o anmento das pseudo-
temperaturas de alguns modos (¢ = 105 ern™!, 2,5 10% em=" ¢ 5 108 em="), que crescem
rapidamente até ultrapassarem a quasi temperatura dos portadores, ficando bem acima
desta ltima. A este fendmeno dd se o nome de "overshool” da temperatnra dos fénons;

vamos considera-la om detalhes adianie,
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3.3 Influéncia dos fénons quentes na relaxacao tériica dos

portadores

Nas duas secdes anteriores discutimos a evolugio temporal do plasma ¢ dos fénons LO.
A seguir verificamos a infludncia dos fénons quentes no processo de relaxacio Lérmica dos
portadores.

Como discutimos na segao 4.3.1 ¢ pudemos confirmar nos resultados da SCCA0
2.2, 08 portadores sdo for¢ados. por Imposicoes dindamicas de conservacio de energia ©
momentum, a interagir mais intensamente com um conjunto rednzido de fonons (ue pos
suem velores de onda dentro de uma pequena regiio do 0spaco reciproco (cerca do 20'% de
todo o espago). I possivel dizer, entdo, que o acoplamento com esses modos vai determi
nar, efetivamente, a taxa de decaimento da temperatnra dos portadores quentes. Como a
pseudo temperatura desses modos & muilo alta devermos esperar que o modelo que trata os
maodos independentemente provoque uma reducio na velocidade de decaimento da quasi-
temperalura dos portadores quentes, quanda comparada com o modelo que considera a
quasi-temperatura 7y,.

A figura 5.6 mostra esse efeito para varas concentracoes do plasma. T2 possivel
verificar que a diferenga entre as curvas aumenta a medida que eresce a densidade de
portadores, pois também aumenta a producao de fénons quentes, intensificando o processo.

Nosso modelo tedrico, que desconsidera os vales laterais, limita a geragio de
fonons quentes ao processo de cascata, que pode ser visto na figura 2.2 do capitulo 2.
Neste processo oz fonous quentes sao produzidos por portadores de alta energia, que emj-
tem sucessivos fonons LO durante o seu decaimento até estados de menor energia. Assim,
esperamos que o eleito dos fdnons quentes sobre a relaxacio térmica do plasma seja maior
quando criamos pares elétron-buraco com prande excesso de energia. Utilizando um pulso
optico com [dlons de 2.0356V podemos criar portadores comn o dobro de energin cinética o
obtemos os dado da figura 5.7. £ importante salientar que tal sitnacio nio corresponde

a realidade, pols em nosso modelo desconsideramos os vales laterais, que tornam-se im-

portantes quando criamos pares elétron-buraco com energia maior que 300 el mas com
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Figura 5.7: Quasi-temperatura dos portadores como funcio do tempo de atraso relativo ao
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este prafico buscamos ressaltar a importancia da energia do portador no efeito ®cascala”

de produgio de [dnons quentes,

3.4 ”Overshoot” da temperatura dos fonons

O "overshoot” da termperatura dos [Gnons LO {oi experimentalmente observado no GaAs
em 1990 [24], Neste experimento de espalhamento Raman, realizado com a amostra man-
tida a temperatura ambiente, pares clétron-buraco foram criados por [6tons de 2.0 ¢V num
pulso optico de 0.6 ps de duragao & banda deslocada pela interacio spin-orbita foi des-
considerada na anilise dos dados deste trabalho. A iransicio intervales desempenha wm
papel fundamental na dinamica de portadores crindos com Lamanla cnergia, e foi nesse
mecanismo que se baseou a explicacao de D.S. Kim ¢ P. Yu para o efeito de "overshoot”
fque observaram em seu experimento. Neste traballio foi suposto que os portadores se ter-
malizam instantancamente e sio descritos por [ungoes de distribuicio do tipo Fermi-Dirae
(como (azemos nesta tese), Segundo sua interpretacio, os portadores criados no vale T
geram fonons LO e, em seguida, sio rapidamente espalhados para os vales laterais, onde
coutinuain o processo de relaxagao (érmica. Entretanto alguns poucos elétrons continuam
ne vale I' e, devido & transicao intervales, sua tem peratura cai rapidamente pois somente os

elétrons de alta energia podem ser espalhados para os vales satéliles. Restando apenas os
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elétrons de baixa energia no vale central. Por outro lado, os [onons que foram prodnzidos
por portadores de alta energia nio tem condigies de serem reabsorvidos pelos elétrons de
baixa energia que permancem no vale ', dando origem ac "overshoot” de temperatura dos
fénons com vetor de onda ¢ = 7.510%m !,

liste resultado tem sua interpretacdo inteiramente baseada na transicho in-
tervales e supere que apenas este mecanismo pode explicar o "overshoot” de temperatura
observado, pois simulacoes que realizaram sem que estas interacoes tenham sido levadas em
conta Nao apresentaram concordancia com os resullados experimentais.

Fntretanto nossos resultados, que desconsideram os vales laterals, apresentam
o "overshoot” de temperatura de varios modos (figura 5.4). Para explicar a ocorréncia
deste cfcito em nossos resultados recorremos a outra explicagao que desconsidera os vales L
¢ X. Scgundo o modelo que propomos, o “overshoot™ de lemperatura gue vemos na figura
5.4 se deve a blindagem eletrénica da interagao polar entre portadores e fonons LO. Como
discutimos na secdo 4.2.1, a blindagem é um efeito de muitos corpos, provocado pelo
proprio plasma, que atua de fortma a atenuar o acoplamento polar portador-fonon LO: ela é
considerada em nossas formulas quando introdnzimos a constante dielétrica eppg = 14 %

([Ormmulas 4.18 ¢ 4.19) no clemento de matriz de Frohlich ¢ obtemos neste caso

yrotan _ IM{ETEETP awethw (1 7 -
9 -2 - V 2 2 2 ('..)-l )
CRPA €y €n (g2 + q”)
) 'l .
%A/f':-()h.dh'.'? X (54)

(9% +ah)®
O parimetro gp & conhecido como comprimento de onda de Debye Hickel, o
um crescimnento no valor de gp representa um aumento na blindagem.
Sendo a blindagem um efeito de muitos corpos, ¢ nalural esperar que gp
seja sensivel 4 densidade do plasma, como verificamos ao camparar as figuras 5.8a) ¢ b).
£ importante notar que,' assim como a concentragao de portadores livres cresce muitas

ordens de grandeza apés a incidéencia do pulso, ¢ valor do comprimento de onda de Debye

também anmenta varias ordens de grandeza: no inicio temos g5 = 10 em ™!, causado por
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10% port/cm®, ¢ ao final do pulso encontramos gy = 45 10% em!, quando NIOHT
45108 gy

Portanto a relacio entre o vetor de onda de Debye e o valor do vetor de onda do
fonon sera responsavel pelo "overshool”. linquanto a concentracao & tal que ¢ < 107 em~!
o efelto da blindagem eletronica sobre na interacio polar pode ser desprezado o os {onoos
com g = 5 10% ern™! 530 gerados por nm potencial de Froblich que pode ser considerado
nao blindado - os modos com vetor de onda menor que estes serao sempre pooco excitados.
Neste periodo as pseudo-temperaturas de alguns modos sobem violentamente (figura 5.2).
Mas ¢ continua a crescer, juntamente com a densidade de portadores, ¢ quando alinge seu
valor maximo (qp /= 4.5 10% ¢m ') blinda a interagao polar eatre portadores ¢ fonons com
comprimentos de onda menotes que ¢, mantendo-se extremamente excitados esses modos
de vibracao durante a termalizacio do plasma.

Para verificar a hipotese sugerida acima, simulamos o mesmo processe sem que
fosse levada em conta a blindagem eletronica o obtivemos os dados apresentados na fipura
5.9, onde constatamos yue o "nvershoot” desaparecou.

() "overshoot” da pseado-demperalura dos {onons também pode ser ohservado
durante o processo de excilagao e termalizagio dos fonons LO (figura 5.10). Neste grifico
temos as populacdes de fdnons LOQ em fungio dos sens comprimentos de onda, onde o
tempo de atraso em relagio ao pico do pulso éptico aparece como nm parimetro. No iniclo
todas o5 modos estao igualmente populados, o que devemos csperar de uma distribuicao
de equilibrio. Com a gera¢ao dos primeiros portadores surgem também os fonons quentes,
que no inicio do processo se limitam a uma estreita faixa de comprimentos de onda, com
pequenos vetores . Futes sdo oz modos que serdo blindados logo a seguir, quande a
concentragao aumentar  por enquanto a blindagem nao tem grande efeito ¢ a emissdo
destes [Onons ¢ alta, Cessado o ofleito do pulse a emissio destes fdnons diminui bastante,
pois muilos portadores ja perderam seu excesso de energia, ¢ o decaimento dos {Onons
LO, em fonons AC, torna-se importante. QO pico que surge nas cnrvas de distribuicao dos
{onons, apés o decaimento do pulse dptico, estd centrado e velores de onda da ordem

de g = 3 10% ern~)! ¢ & consequéncia da blindagem que estes modos sofrem durante a
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Figura 5.8: Figura a) Comprimento de onda de Debye Hiickel em funcio do tempo de
atraso relativo ao centro do pulso optico. Figura b} Densidade de portadores em funcio

do alraso relativo. Para ambos og grilicos temos: /. = 30ud/cm?, Fwforon = 1.735eV @
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Figura 5.9: Quasi-temperatura. dos portadores ¢ pseudo-temperaturas de alpuns modos
LO como fungio do tempo de atraso relativo ao centro do pulso (Foy,, = 30ud e,
Forarm = 17356V e Alputes = Ips). Vetores de onda considerados: 2 1% em~! (traco
curto), 10% em=' (trago-ponto), 2.5 10% cm—! (pontilhado), 5 10° em~1 (traco-longo),
107 emn™! (solido-ponto) e 2.1 107 erm—! (sélido-diamante). A blindagem eletronica @ ox-

cluida do modelo ¢ desparcce o 7overshoot™ dos (onons 1.0).

relaxagao dos portadores, Com o passar do tempo este pico desaparece ¢ obtemos uma reta
tevemente deslocada para cima da posicao de equilibrio, que representa um apopulagan
de fonons LO termalizada a lemparatura Tro > ThEp, = 300K . Desta forma podemos
concluir que o pico remancscente nas curvas de termalizagio dos fonens LO ¢é consequéncia
da blindagem e caracteriza, de outra maneira, o "overshoot” de temperatura, dos fanons
LO. Concluimos que os modos que foram liveemente excitados enquanto a blindagem @
Pequena nao conseguem devolver, na mesma, taxa, o excesso de encrgia que receberam dos
portadores.

A figura 5.11 ilustra o mesmo processo, entretanto nio levamos em conta a
blindagem cletrounica no caleulo destes dados. Como podemos notar a geracio de (dnons
quentes ¢ major, cotno deveriamos esperar, Ja& que nio ha blindagem enfraquecendo a in-
teragao polar. Porém nio notamos os picos da figura 5.11, porque os fonons estio livres

para screm reabsorvidos pelos portadores. Neste caso os fonons quentes, de quaisquer

maodo, sao criados com a mesma velocidade com que sa0 absorvidos ¢ nao ha alraso na
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termalizagio de guaisquer nm deles, O estado final da distribuigao & equivalente om ambos
03 Cas0s.

De volta ao mecanismo proposto por Kim o Yo (24] [23], consideramos quo
merece S0 revisto, Pois, recentemente, Kim publicon um trabalho [22] que analisa o pro-
cesso de criagao de fonons quentes na, liga AlGaAs, excitada por f6lons com 234 eV om
pulsos de 1.5 ps de duragio. Neste trabalho ¢ defendida o id&a de que a grande maloria,
dos [dnons passivels de observagao pela técnica Raman sio crindos pelos portadores ord
ginarios da banda deslocada pela tnleragio spin-orbita, isto &, aqueles que nio PossIem
energia suficiente para serem espalhados para os vales laterais. Kim considera que poncos
portadores (no caso elétrons) teriam condig¢oes de gorar [Omons antes de serem espalhados
pela transicio intervales - como Justificativa o artigo afirma que o tempo necessirio para
emissdo de wmn (Gnon é da ordem de 200fs, enquanto o tempo que o portador beva para
ser espalhado para o vale lateral estd em tornoe de 20fs (tais dados encontram respaldo em
oitras publicagoes). Como vemos estes resultados se opaem ao trabalho de Kim ¢ Yo [24],
que atribui como principal causa do "overshoot” u 1 tansigio intervales dos clétrons de alla
energia; e o proprio Kim, neste 1iltimo trabalho [24], sugere que os resnltados anteriormente
obtidos sem que se levasse em conta i banda deslocada pela interagao spin-érbita fossem

reavaliados.
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Capitulo 6

Conclusoes

Neste trabalho estudamos a dinamica de portadores e fonons quentes. gerados no arsencto
de gilio apos a incidéucia de pulsos dpticos.

No capitulo 2, onde estabelecemos as principais caracteristicas de nosso modelo
fisico, delinimos que os portadores estio em quasi-equilibrio termodinamico e a evolugio
temporal de snas propriedades ¢ dada em fungao de quasi-temperaturas e quasi- polenciais
quimicos, associamos os fonons 10 e AC com um banho térmico de temperatura fixa e ana-
lisatnoys duas formas de tratamento que foram aplicadas a0 estudo da dinfunica dos fonons
LO: consideramos tal sistema internamente termalizado, caracterizado pela temperatura
prépria 1%, e completamente fora do equilibrio, quando [oi preciso calcular 2 evolugio de
cada modo independentemente. No terceiro capitulo wilizamos a Bg. de Boltzmann para
obtermoes expressoes que descrevem a evolugho temporal do sistema, enquanto os termos
de interagoes da Bq. de Boltzmann loram caleulados, a partir da Regra de QGuro de Formi,
ne capitulo 4.

No capitulo 5 apresentamos os resultados de nosso trabalho, onde podemos
acompanhar a geracao de portadores fotocxcitados de grande energia cinélica ¢ sua pos-
tertor relaxacio térmica. A dinamica dos fonons LO receben tralamento minucioso. for-
necendo detalhes do processo de excitacao e termalizagio dos fdnons quentes. Lintre eles
verificamos a interagio, excepclonatmente forte, entre os fonons LO de comprimentos de

onda 10% em=" < q < 107 em~! ¢ os portadores, que [of responsivel pelo "aquecimentio”
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excessivo destes modos, ¢ o fendmeno de "overshoot” da temperatura dos {onons LO. Vari-
ando a intensidade e a energla do pulso dptico, foi possivel concluir que o cfeito dos fonons
quentes na relaxacio térmica dos portadores & major a medida que crescem a densidade o
energia do plasma.

Por fim, foi proposto um novo modelo, baseado na blindagem cletrbnica da
interacio polar. capaz de explicar adequadamente o efeito de "overshoot” da psendo
temperatura dos fonens LO sem a inclusio da interagio intervales. Para trabalhos futuros
pretendemos acrescentar em nosso modelo os vales laterais o verificar o efeito conjunto
da blindagem eletronica ¢ do espalhamento intervales na evolugio da pseudo-lemperatura
dos fonons LO; pretendemos também considerar elétrons excitados a partir da banda de

valitncia "split-off” na descrigio da dindmica de nao-equilibrio,
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Apéndice A

Funcgao de ”overalp” e relaxacao

térmica dos buracos

Neste apéndice elaboramos os calculos que introduzem alguns dos efeitos da simetria p, dos
estados de valéncia, na relaxacio de eNeTrEia,

Quando um elétron (ou buraco) é excitado do estado £, va banda i, para um
estado &, na banda J, 0 clemento de matriz da transicio contém um termo multiplicativo

cuja forma & [51]

Gk, B = ; b3

H gz

J.h“QvE'

2
/u"‘ (7) Tti‘ul.ﬁ("’.") dr| {A.l)

onde u(r) representa a parte periddica da lungao de Bloch ¢ a soma é feita sobre os spins.
A expressiio (A1) ¢ conhecida como funcio de Toverlap”, pois representa a superposicio
das fungoes de onda dos estados inicial ¢ final.

Para fun¢aes de onda com simetria esférica - caso dos elétrons situados proximos
ao centro da banda de condugiio - G @ igual a unidade para quaisquer vetores de onda. k o
F. Temos entao a situagio mais simples.

Entretanto fungoes de onda de menor simetria aprosentatn €7 < 1, Fste ¢ o caso
dos buracos, cujas fungoes de onda 16m simetria predominantemente p no topo da banda de

valéncia, assim permanceendo por valores de £ relativiimente grandes nos compostos 111-V
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de gap intermediario [51), como o GaAs. Desta forma, [azemos vma boa APTOXITHACAO 40

atribuirmos simetria p avs huracos pesados. escrevendo para a transicao intrabanda

Gulk, kN = ! (L + Beosy) (A.2)
1
onde v & o dngulo entre os vetores & o £

Porém as consideragoes feitas acima refletem-se de maneira diforente nos meca-
nismos de relaxacio de encrgla descritas neste trabalho. B o aque procuramos indamentar
A seguir.

Segundo Harrison, numa primeira, aproximagéo, somente os buracos se acoplam
com os [dnons Gpticos via interacio nio polar por potencial de deformacio [39], justificando
a inclusao da fingao de "overlap” neste caleulo.

Na interacio polar, por outro lado, a ntilizagao da funcio de "overlap” nao
se justifica, diante de sua poquena influéncia sobre a relaxagio térmica dos portadores e
das grandes complicagdes algdbricas que causa, Neste caso, as dificuldades matemiticas
s@o consequéncia do termo de blindagem eletrinica ¢ do polindmie eI}, que descreve
a populagao de fonons LO em termos dos sens votores de onda. Quanlo a importincia
deste efeito na relaxacio térmica. consideramos pequena, pois cerca de 88% da energia
cinélica dos portadores fotoexcitados estd na banda do condugao. ' Assim. sio os elétrons
que determinam efetivamente o ritimo da relaxagio no semicondutor, Portanto na ileracao
polar ndo consideramos os efeitas da fungio de "overlap”. Com telagio 4 interacio buracos-
fonons AC vale o mesmo argumento, com o refor¢o de gue esta interacio ¢ bemn menos
intensa que aquelas envolvendo fdnons opticos.

Fnlim, a expressio do fluxo de energia entre buracos e fdnons oplicos na in-

teracao nao polar. incluindo a funcao de "overlap” [52 L0
G I

"l'al disparidade entre a energia cinética absorvida por elétrons ¢ buracos [otoexcilados tem sua razio
nas diferentes curvaturas das bandas de vondugio ¢ valénuia. Com a criacio de win pir elétron-buraco,
v (hw - Fy) se transforma em ehergia cindtica da banda de condugio ¢ i (her = £0) val para a banda de

c b

.
- . -, . m
valéucia; onde ¢ é a massa efetiva 0% ™

m; +rnh



. - 2r 1 5 .
[TOnr 2 ( 00Ty — ,;mw.,.'_ I)Z SO Mk (A.3)

Tk

7 (L Boos™s) ol S8 = J2) BLEE — B2 4 by

e | -

O Angulo v , que define a separacio entre £ o &, depende de ¢ = |k — E’|,

pottanto hzemos

- ” I Wiy TE T L ! h FEREE
TR = S M ("W(T"‘)' e _"[) 2 PR = ha) = L)
" i

) 1 1 ) ]
/ qdq/ d(co.ﬂfi)-z (l + 3::.0.5")7) a( 'E- - Lb + A, ) (A1)
) -1 -

f

onde @ representa o angulo entre & o 7.

Nas podemos relacionar ¢ o v da seguinte forma

g = k7 g2 28k cosy

‘ ? —— k= Keos(v) = geos(#) (A.5)
ke = kT4 g2 - 2kgeosd

g k- geos 2
cos(y) = e q}.u (9))_ : (A.6)

Da conservagio de energia temos

‘Qkf.’ heks . 2k -
R f—"‘,, Pusg, — K = 2 = 20 (A7)
2my; 2my, h
Ao substituirmos ( A.7) em ( A.6) resulip
k- qeos(#))2
cos’y = (— geostd))” (A.8)

Jm L
2 thite
k 4

Aplicando o resultado acima na equacao ( AAd) e efetrando a in tegral sobre @

SHTER & CXPressan
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{1T0DF

onde

mjju.:m

| M DEF2

-

Wy, iy

hbar

fmar =

Tmin =

. L 1 : '
(r/m('l'”) _ ,mhu.}l___]) ) k(fb“:ﬁ — huws) — JEED))

2
) iy

fmax ‘-’; :5 9 1 '
L | —_ ——_— A —_ - =
4 [ + & (k2 _ 3‘”*8“‘“:) ( h 2

(A.9)

(A.10)

(A.11)

Temos por fim um conjunto de integrais em , simples, porém trabalhosas. que
I ] , ;

resultar na férmula final para 770

{770 .DF

[ATH

{770, DF

se fazemos () =

(UI\) ™y ( ) _ I_ )
zp'fr’ () e

[ ez 1982 - o) - ) a2 (a2 -

7y (D&Y mg (uTCJ(TH.) - 'l——'l)

p]-r .i (_>,U hu-'gf,l

/\;—m i [P hoy = ) w2 (ke

(A.12)

e 2
24’”«5&.3,3,_,) (jk
Ry ey

h

{A.13)

zl“fﬁ-"m ) ’ ik
)

- A introducao de distorces na banda de valéncia paraholica provaca,

uma queda na taxa de relaxacio de energia dos buracos para os fonons TO.



Apeéendice B

Calculo de ¢, ,, e ¥,

1,1

Neste apéndice apresentamos as integrais que surgem da substituicio de pX9(F3,) por

v

Inicialmente partimos de ( 4.48),

9z - 1 : ¢
LO
- S — o = _
./,” (V"' {¢) b, _ 1) (g% + ff;’;,)** = (un

'J+1T

2 -
}.Z”z/ q -l—q)

i=1 i

que compde L0 o escrevemos

72 ‘ :
(k) = / 0 dg = (g-q) +
A .

4 ( G2
— 24 | arctan
2 an
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l

eithwr, |

i

) nas expressoes para a relaxacio de energia entre portadores ¢ (dnons 1O,

[
m (¢34 ah)t

(B.1)
| ! )
G+ah o +ap
(B.2)
i e @
Q':‘as + ‘i;) fllig + Q}Z_)
— arctan -(‘-”—> (B.3)
f“:)



w7 Lo(ad +ai
cb(;,(i;:):/ e = (BT (B.A)
A\ 10 'll 1 f!n

4#"( ________ Lo 1)
2\ 4 ai+ g

Lo

L ‘J-n*
g = k+ Tatie

@ = k- \/M - ‘3"‘ e

O segundo conjunto de integrais & obtido de

72 1 1 92
I.0)
/';1 (Lfn (q) — g W l) gdg = (n,u Sl ) / i dg

i
2 2 .
‘.}_Z €L / qu df] , (.}3.-5)
i=1 e
e cada termo tem como resultado
o,
v.(k)y = / g’ dy
71
=k k2 = A (I;"Z _ “’“’) (B.6)
h hba'r
o
nik) — [t dg
1
4 \/ 2wy, ( . m“w;.) .
= /K- /X Py L ket 3.7
3 h hbar ( )
4 L Ymrw,.
Wo(k) = / ¢ dg zk\/!.:?- Z"@" . (B.8)
Jon !
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