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Resumo

Na perspectiva da computacao quantica, sistemas de dois niveis como o spin eletronico
e o spin do nucleo sao vistos como os melhores candidatos para implementar os chamados
quantum bits. Com o surgimento de pontos quénticos capazes de armazenar um dnico
elétron a possibilidade do spin eletrénico ser usado com esse objetivo se acrescenta.
Porém, uma das principais inquietudes estd no tempo que leva o spin eletrénico em
perder a coeréncia. De acordo com a teoria de sistemas dissipativos, decoeréncia pode
ser causada pelo acoplamento com um reservatorio. No caso do spin do elétron preso
em um ponto quantico o reservatoério é conformado pelos fonons da rede cristalina, e o
acoplamento ocorre via acoplamento spin-érbita. Especificamente, em pontos quanticos
“grandes” (cuja freqiiéncia caracteristica é muito menor que a freqiiéncia dos modos
opticos) o reservatorio é de fonons acustico. Ja para o caso de pontos quanticos com
freqliéncia proxima & freqiiéncia dos fénons 6pticos, o acoplamento elétron-féonon éptico
¢ muito relevante nos processos de relaxacao do elétron e portanto, a decoeréncia do
spin estard muito ligada a este tipo de interagao. Nos estudamos a decoeréncia em estes
sistemas através de um modelo fenomenoldgico que parte do modelo Caldeira-Leggett,
e como resultado encontramos tempos de decoeréncia da ordem de ms quando o banho

é de fonons acustico e da ordem de ps na presenca de fonons 6pticos.
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Abstract

In the perspective of quantum computation, two levels systems are the best candidates
to implement the so called quantum bits. In special, the possibility of growing quantum
dots capable of storing one electron makes it plausible to use electronic spin for such
devices. Nevertheless, one of the big concerns is the time the electron takes to lose
coherence. In accordance with dissipative systems theory, decoherence can be caused
by the coupling with a reservoir. In the case of electronic spin in a quantum dot the
reservoir is conformed by the phonons of the crystalline lattice which interact with
the electronic spin through spin-orbit coupling. In the special case of quantum dots
whose characteristic frequency is less than the frequency of optical modes the reservoir
is made of acoustic phonons. For quantum dots whose confinement frequency is close
to the frequency of the optical phonons, the coupling is via electron-optical phonons.
We study the decoherence in these systems using a phenomenological model, based on
the Caldeira-Leggett model. As a result, we found decoherence times of ms for acoustic

phonons bath and of s in the presence of optical phonons.
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1. Introducao

Nos ultimos anos, com o surgimento de técnicas capazes de criar e manipular estruturas
cada vez menores, da nano-tecnologia, surgem novos desafios que envolvem fenémenos
que antes nao estavam ao nosso alcance.

Ao falar em nano-tecnologia vem a nossa mente um mundo no qual prevalece a
mecanica quantica. E é ai onde aparece o grande desafio: dominar essa um nova es-
cala e aproveitar as vantagens que ela oferece. Com a reducao de escalas sobre as quais
se tem aceso, a mecanica quintica cobra absoluta relevancia, e aquelas questoes que antes
s0 ficaram no papel adquirem forma e nos obrigam a procurar solugoes e respostas.

Falando em reducao de tamanhos, obrigatoriamente temos que nos referir aos muito
concorridos pontos quanticos [1]. Estruturas como estas, capazes de armazenar um
niimero muito pequeno de elétrons, como nano-capacitores, abrem uma grande possi-
bilidade tecnolégica e para poder dar uso a estes sistemas é preciso um conhecimento
profundo dos fenémenos que para eles sdo importantes, tanto para sua criacdo quanto
para sua manipulagdo. Isso é atualmente um grande foco de atencao da comunidade
cientifica.

A pergunta que nos interessa neste trabalho é importante para pontos quéinticos e tem
a ver com o delicado passo do mundo quéantico ao mundo classico. E sobre decoeréncia
que queremos falar, especificamente sobre decoeréncia de spins eletronicos armazenados
em pontos quanticos aproveitando claro, tudo o que ja foi dito sobre decoeréncia. Como
conhecemos da mecanica quantica, o meio que envolve um sistema pode “observar”’ o
comportamento do sistema. Como resultado, os auto-estados dos observéveis do sistema
perdem coeréncia e se convertem em sistemas cléassicos [2, 3, 4]. Os efeitos de decoeréncia
dependem do acoplamento entre o sistema quéntico e os graus de liberdade do resto do
universo onde esta inserido o sistema. Entao ao falar de decoeréncia de spin em pontos
quanticos necessariamente iremos lidar com o meio do qual fazem parte esses pontos
quanticos.

Algumas das técnicas desenvolvidas nas ultimas duas décadas para produzir pontos
quanticos, em particular pontos quénticos auto organizados, permitem “isolar” elétrons
(ou buracos) dentro de regides onde a funcao envelope do elétron fica altamente confinada

[5, 6, 7, 8]. Isolar no sentido que pode se inibir a presenca de um outro elétron dentro da
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mesma, regiao. Porém, o elétron fica imerso em um complexo meio e surge naturalmente
a pergunta sobre a coeréncia nesse sistema.

Uma vez que se pode pensar na possibilidade real de armazenar um elétron “isolado”
em um ponto quantico, o caminho a seguir é pensar nos possiveis usos que poderia se
dar a um sistema com niveis discretizados e que contem um tnico elétron.

Entretanto, com a proposta de computagao quéantica [9, 11], surge uma possivel apli-
cac¢do. A computagao quantica requer um sistema de dois niveis (os “qubits”) que possa
ser preparado como uma superposi¢do quantica de estados (por isso chama-se com-
putacdo quéntica), e entre os candidatos a “qubits” estd o spin tanto nuclear como
eletrénico.

Para que possa se aproveitar o spin como “qubit”, dentre outros quesitos [11], é preciso
que cumpra com um limite de tempo de coeréncia, o que nos leva a indagar especifi-
camente sobre a decoeréncia do spin eletrénico em pontos quanticos mas nao sé por
interesses tecnolégicos como também pela opcao de estabelecer o limite do mundo quan-
tico nestes sistemas [12].

O objetivo deste trabalho é estudar decoeréncia do spin eletrénico em pontos quéinti-
cos, através da interacao com fonons dpticos e acusticos. Essa decoeréncia vem do fato
do elétron interagir com um banho de energia: os fonons da rede cristalina.

Embora qualquer estudo na matéria possa partir de um complexo detalhe microscopico,
no6s adotamos aqui um esquema fenomenolégico que parte do modelo Caldeira-Leggett,
para nos aproximar do problema. As vantagens sdo que um estudo deste tipo permite
captar a esséncia da fisica do problema sem necessidade de investir um enorme esforco,
que possivelmente seja inutil, em quanto a calculos.

Com base nisso, se define o roteiro a seguir: O primeiro é conhecer o sistema de estudo:
pontos quanticos. Seguindo com o fendémeno que queremos estudar: decoeréncia. Depois
vem o conhecimento das ferramentas a serem usadas na abordagem do problema: a
funcao espectral do banho de fonons, que é a parte imaginaria da transformada de
Fourier da susceptibilidade dindmica retardada do banho. E finalmente a aplicacao
dessas ferramentas ao nosso problema.

Especificamente estamos interessados em pontos quanticos semicondutores auto-
organizados. Os materiais de referéncia aos quais aplicaremos nossos céalculos sao pontos
quanticos de InAs sobre GaAs.

O desenvolvimento deste trabalho parte entdo com uma revisao breve sobre o sistema
de interesse: os pontos quanticos e suas propriedades. A seguir introduzimos o fenémeno
de decoeréncia e em particular, decoeréncia por dissipagdo. No capitulo quatro dare-
mos uma passada sobre o panorama atual para testar fené6menos coerentes em pontos

quanticos. Isto com objeto de fixar um ponto de referéncia e conhecer as limitagoes
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experimentais atuais para verificar a validade do nosso resultado.

O capitulo cinco contem as ferramentas sobre dissipacao em sistemas de dois niveis,
das quais faremos uso, especificamente mostra o raciocinio que conduz a funcao espectral
da qual faremos uso no capitulo seis para responder a questdo sobre a decoeréncia do

spin eletronico em pontos quanticos.



2. Pontos Quanticos

Os pontos quanticos (QD, do inglés Quantum Dots) sdo estruturas zero dimensionais
(0D) criadas pelo confinamento eletronico nas trés direcoes espaciais. Tais estrutura
comportam-se como atomos artificiais onde o potencial do nucleo é substituido pelo
potencial de confinamento, resultando em uma forte quantizacao dos niveis de energia.

Atualmente conhecemos varios tipos de pontos quanticos, os quais sao obtidos uti-
lizando diferentes técnicas como métodos quimicos [13, 14], técnicas litograficas [15] ou
mediante os processos de MBE (do inglés Molecular Beam Epitazy) [16] ¢ MOCVD
(do inglés Metal-Organic Chemical Vapor Deposition) [18]. Dependendo do processo de
fabricacao os tamanhos dos QDs variam entre dezenas e centos de nanometros |1, 17],
sendo os litograficos os de maior tamanho (tamanho tipico caracteristico sde 100nm).
Os chamados pontos quanticos auto-formados (SAQDs, do inglés Self-Assembled Quan-
tum Dots), sao produzidos por MBE ou MOCVD com centenas de Angstrons de base
e dezenas de Angstrons de altura (com distribuicao de tamanhos de 5-10%). Neste
trabalho estamos interessados principalmente nos SAQDs.

Nos ultimos anos, os SAQDs tém despertado grande interesse nos dmbitos cientifi-
cos por suas possiveis aplicagoes tecnoldgicas, entre as quais estdo sua utilizagao na
fabricacao de lasers de alta temperatura [10], ou sua implementac¢do na promessa fu-
tura de uma nova forma de computagao, a chamada “computacao quantica” [11], onde
possam-se aproveitar as vantagens que o mundo quantico oferece. Porém, as técnicas
utilizadas para produzir QDs nao permitem uma homogeneidade no que diz respeito de
seus tamanhos e isso é refletido diretamente nas energias do estado fundamental, dai
que mesmo que sejam potencialmente uteis falta ainda um caminho a seguir para lograr
o aproveitamento das suas caracteristicas.

Os SAQDs se formam da depositacdo de um material sobre um substrato com um
parametro de rede diferente [19]. Com objeto de minimizar energia, o material de-
positado forma uma superficie rugosa, cujo crescimento é limitado pelo balango entre o
ganho na energia elastica, devido & relaxacdo do campos de tensao do material nessas
rugosidades e o custo adicional na energia de superficie [20].

Neste tipo de QD existe a possibilidade de armazenar um tunico elétron por ponto

quantico com relativa facilidade. Além disso, espera-se que com técnicas de ressonancia
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de spins possa-se manipular o spin do elétron, constituindo-se um sistema de dois niveis

manipulével, a semelhanca do spin nuclear. E o spin eletrénico nosso objeto de estudo.

A energia do elétron confinado em um SAQD é fortemente quantizada. E é justamente
esta propriedade que leva a pensar em sua aplicacao em dispositivos 6pticos. Em uma
estrutura tipica com dimensoes caracteristicas de dezenas de nanometros, a distancia
entre niveis de energia préximos é da ordem de alguns meV. Esta quantizacao da energia
do sistema ¢é diretamente refletida na densidade de estados (DOS) |1, 21].

Dependendo do método de fabricacao usado para criar o QD, o potencial lateral de
confinamento pode-se aproximar de diferentes maneiras. O confinamento vertical se
aproxima como um pogo quadrado. No caso dos QDs litograficos maiores, o potencial
lateral é muito parecido com um poco retangular. No caso dos SAQDs onde o seu raio é
comparavel com o comprimento caracteristico da variacao do potencial lateral perto da

borda, pode-se aproximar como um potencial parabélico.

Considerando um potencial de confinamento vertical muito mais forte que o potencial
de confinamento lateral, tal que a funcao de onda vertical esteja “congelada” o movimento
de um elétron na banda de conducao em presenca de um campo magnético externo

perpendicular [22] se descreve com a Hamiltoniana de Fock-Darwin:

1 e -2
Hy = 5—|@P—<4] +V () (2.1)
2 *
_ b We m .o/ 2 2
= o TP YY),

m* é a massa efetiva. No caso do elétron confinado na banda de conducdo de um
SAQD de InAs/GaAs, esta massa ¢ da ordem de 0.1m, (m. é a massa do elétron). As

auto-energias correspondentes & Hamiltoniana (eq. 2.1) sdo

hw.
E=hon+m+1)+ 5 (n—m) (2.2)
e auto-estados

(ah)™(ah)™
vVnlm!
1 1

a,; € ag sao operadores de criagao de quanta de circulagao para direita e para esquerda

0,0 >, (2.3)

|n,m >=

respectivamente. Eles sao definidos a partir dos operadores escada da seguinte maneira,



2. Pontos Quéanticos

_ m*@ : Pa LT mo,. Do
Ge = \\ "2n T TV pean |0 G = 2n T V2m*®h> (2.4)
. * . p : T *0 . p .
ay = \\ Yt ) = mY - lm)
aq = % (a% - Zay) ) aL = % (al + 7’0’;5 ; N = azTiad (2 5)
1 (st T '

N e M sao operadores numero. w, e a freqiiéncia de Ciclotron, na qual esta contida

a dependéncia com o campo magnético,

eB
C_ ) 2
W m*c (2:6)
e
b=/ (%) + g (2.7)
w= 5 wg- .

Em auséncia de campo magnético, a freqiiéncia depende s6 do potencial de confina-
mento wy do SAQD, na medida que o campo aumenta, essa dependéncia se faz cada vez
menor e 0 campo magnético adquire maior relevancia.

A funcao de onda v (1) do estado fundamental do oscilador harménico bidimensional

Rog (r) = e~ (7°/22) (2.8)

h

onde ¢ = T

¢ o comprimento associado ao confinamento lateral. Esta quan-
tidade é muito importante porque vai ser ela quem determina se o ponto quéntico é
grande ou pequeno. Para ¢ grande, a freqiiéncia wg é pequena, na medida que ¢ vai
diminuindo a freqiiéncia caracteristica vai aumentando. Para SAQDs de InGaAs, a
energia caracteristica é de 30meV para um comprimento associado de ¢ ~ 35A.

Outra caracteristica muito importante dos pontos quénticos obtidos por auto orga-
nizacao e de dimensoes caracteristicas pequenas esti relacionada com o controle na
colocacao de um tnico elétron por ponto quantico, através do fenémeno conhecido com
Coulomb Blockade [5, 6, 7, 8]. Em uma situacao de equilibrio, o potencial quimico do
QD ¢ igual ao potencial quimico do meio onde estd contido, e nao hé transferéncia de
carga de um sistema para o outro. Para adicionar um segundo elétron ao QD se pre-
cisa elevar o potencial quimico no QD por uma quantidade igual & energia de Coulomb
da interacao entre os dois elétrons confinados ali, o qual pode se controlar através da

aplicagdo de um potencial externo. A interacao de Coulomb depende do inverso da di-
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mensao transversal do QD enquanto que o grau de confinamento quantico depende do
inverso do quadrado dessa dimensao. Portanto, no regime de grandes dimensoes de QDs
temos os efeitos Coulombianos prevalecendo e para pequenas dimensoes o confinamento
quantico prevalece. Em SAQDs de InGaAs de comprimento ¢ = 35meV, V., = 0.4eV.
As propriedades descritas anteriormente fazem com que estes sistemas estejam sendo
muito estudados na atualidade. Em particular, neste trabalho estamos interessados no
fendmeno de decoeréncia do spin desses “tnicos elétrons” confinados nos QDs. Entao, a

continuacgao faremos uma breve discussao sobre decoeréncia.



3. Decoeréncia

Para falar em decoeréncia necessitamos lembrar o primeiro postulado da mecénica quan-
tica. De acordo com esse postulado, os estados de um sistema fisico pertencem a um
espaco linear e portanto se superpoem linearmente. Os estados de um sistema quantico

evoluem de acordo com a equacao de Schrodinger,

d
iz |v) = HIw). (3.1)

Ou seja, dado um estado inicial do sistema e sua Hamiltoniana H, pode-se calcular o

estado para qualquer tempo depois. E dada, quase qualquer condicdo inicial ' o sistema

descrito por |1) evolui num estado que contem simultaneamente muitas alternativas que
no mundo classico nao podem co-existir: uma superposicao linear de estados. Mas, qual
a probabilidade de se observar um desses estados?

Consideremos (por simplicidade) um sistema de dois niveis cujos auto-estados sao |a)
e |b), e cujas energias sao E, e Ej respectivamente. Como condigao inicial vamos impor
que os sistema foi preparado no estado [¢) = ala) + 3|b) e definimos seu operador

densidade como

p = [¥)
= |af*|a) (al + 8] |b) (0] (3.2)
+ 2Re(af*|a) (b]).

O resultado anterior contem um termo de interferéncia entre o estado |a) e o estado
|b) que classicamente ndo existe e que enquanto o sistema esteja “isolado” ird manter
oscilante a probabilidade encontrar o sistema em um dos auto-estados. Dizemos entao,
que o sistema é coerente sempre que apresente esse fenomeno de interferéncia, que o
diferencia de qualquer sistema classico.

O processo de decoeréncia induz a transi¢ao desde o mundo quantico ao mundo cléssico

LA restrigao esta em que a condigao inicial ndo pode ser auto-estado da Hamiltoniana.
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e — t=0s
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Figura 3.1.: Dois pacotes de onda gaussianos coerentes, em um potencial harmoénico.

destruindo a interferéncia, as correlacoes quanticas. Converte a superposicao linear de
estados em uma mistura cléssica, através de diferentes mecanismos como a interacao
com um meio ou com outros graus de liberdade do sistema.

Para representar graficamente o desaparecimento da interferéncia, pensemos em dois
pacotes de onda gaussianos localizados em um potencial harménico unidimensional.
Ou seja, o estado inicial é a soma de dois estados coerentes e sua evolu¢ao temporal
estd determinada pela energia cinética e o potencial harménico. Como observamos
na figura 3.1, quando os dois pacotes se aproximam espacialmente, se cria um padrao
de interferéncia. Uma vez que a coeréncia do sistema desaparece o padrao também
desaparece dando passo as probabilidades classicas, figura 3.2. Para maior claridade, na

seguinte segao examinaremos com cuidado esse exemplo baseado nas ref. |2]| e [37].

3.1. Decoeréncia e Dissipacao

Com o objeto de esclarecer a ligacao entre decoeréncia e dissipacao consideremos um

universo composto por uma particula sujeita a um potencial harménico, descrita na base
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Figura 3.2.: Mistura estatistica de dois pacotes de onda gaussianos em um potencial
harménico.
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de estados {|a >}, e um seu meio ambiente composto por um conjunto de osciladores
harmonicos |23, 24]. Por simplicidade, vamos considerar 7" = 0 e assumir que o sistema
e seu meio interagem fracamente.

No instante ¢ = 0 vamos supor que o meio ambiente e o sistema nao interagem, entao
o estado do universo se escreve como o produto tensorial do estado do sistema e a base
do conjunto de osciladores |U >= |Sistema > ®|Banho >=| ¢ > ®|niny - -~ >, onde
|ning - -+ > representa o estado dos osciladores do banho e | 1) > o sistema.

Como estado inicial para o banho escolhemos o estado de minima energia, ou seja,
|00--- >, e para o sistema, uma superposicao de dois estados localizados (gaussianos) em
um poc¢o harmdnico unidimensional, um deles deslocado uma distancia zg da origem e o
outro na origem. Este estado tem energia média de (¢ |H| ) ~ Nhw, onde N é nimero

de ocupacao,

U=0) >= (lao > + | a1 >) ® 00 - - > . (3.3)

Como foi proposto na condigao inicial, para o instante ¢ = 0 o estado do sistema € uma
superposicao coerente e para verificar isto calculamos o operador densidade reduzido p;,
tragando os graus de liberdade do banho. O operador densidade reduzido se obtém de
calcular o traco (7)) do operador densidade, sobre os graus de liberdade do meio. Como
resultado, este operador contém sé estados do sistema, mas condensa toda informacao

sobre a influéncia do meio sobre o sistema.

Pr = TrBanho |Ut=0)) (Utt=0)| = T Banho (|} [00-) (00-] (o] + |cx1) |00-) (00| {exo]
+ | |00-) (00-| (1| + |exo) [00-) (00| {1 ])
lao) (ol + [ar) (] + [a1) (o] + |ao) (| (3.4)

A presenca dos termos cruzados |ag) (ag| e |ap) (1], os termos de interferéncia,

demonstram a coeréncia do sistema.

Mas noés queremos testar a coeréncia do sistema depois de transcorrido um certo
tempo. Assumindo que o tempo que leva o pacote ;) em perder um quanta de energia,
em cair no nivel inferior mais préximo, é conhecido e dado por 7 e assumindo que este
tempo escala linearmente com a energia, o tempo que demora o sistema até atingir seu

estado de minima energia é (aproximadamente) t = N.

Depois de transcorrido o tempo 7, o estado do universo é [U—y) >=| g > ®|0 > + |
oy > ®|1 > . E para verificar se o sistema se mantém como uma superposi¢ao quantica

ou se agora é uma mistura classica basta calcular o operador densidade reduzido nesse

11
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instante de tempo,

TTBanho ‘U(t:T)> <U(t:1-)‘ = TTBanho <‘040> |0> <0| <040’ + ‘Oéll> |1> <0‘ <040’ (3.5)

+ Jan) 1 41l {ay | + lao} 0} (11 {af )

mas como os estados | 0 > e | 1 > sdo ortogonais,

TrBanho |Ut=r)) (Ug=r)| = law) (a0l + ‘0/1> <O/1‘ (3.6)

o que demonstra que ndo existem mais os termos cruzados, nao hé mais interferéncia,
devido ao quanta de energia que foi transferido ao banho.

Quer dizer entao que o tempo que levou o sistema em perder a coeréncia foi s6 de
tqy = 7. Porém, o tempo que vai levar para alcancar se nivel mais baixo é ¢, ~ N7, o
tempo de relaxagao. Ou seja, tg = Nt, [37, 38|

Como conclusao, a dissipagao de energia levou rapidamente & perda da coeréncia no
sistema, sendo que o tempo de relaxagao é muito maior que o tempo de decoeréncia (que

tanto, depende do estado inicial do sistema.)
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4. Experimentos Recentes sobre
Decoeréncia em Pontos Quanticos

Como ponto de partida para alcancar uma compressao sobre os fendémenos de deco-
eréncia em QD, a seguir expomos dois tipos de experimentos que atualmente vém se
realizando para testar fendmenos coerentes nestes sistemas. Até o momento as técnicas
experimentais nao alcangaram o grau de permitirmos checar o fenémeno principal do
que trata este trabalho. Porém, vem se desenvolvendo cada dia mais e com base em téc-
nicas de espectroscopia Optica, especificamente de pump-probe (da qual falaremos mas
adiante) ¢ de esperar-se que em pouco tempo sejam reportadas medidas de tempos de
decoeréncia de spin.

Espectroscopia 6ptica é uma técnica poderosa para estudar propriedades eletroénicas
e vibracionais de diversos sistemas. Em semicondutores, as técnicas de espectroscopia
de absorcao, reflexao, luminescéncia e dispersao de luz tém fornecido informagao sobre
variados aspectos como estrutura eletronica, excitacoes de rede, espectros de excitacoes
de elétrons e buracos e outras propriedades. As técnicas ultra-rapidas, na escala de femto
até picosegundos, provéem informagao fundamental sobre propriedades nao lineares e
fora do equilibrio.

O regime temporal durante e imediatamente depois da foto-excitacao por um pulso
ultra-curto é um regime coerente. A foto-excitagdo cria uma polarizagdo macroscopica
no sistema, uma média sobre um “ensemble” de momentos dipolares individualmente
excitados. A polarizacdo macroscopica atua como fonte nas equacao de Maxwell e de-
termina a resposta linear e ndo linear do meio. O estudo dessa resposta permite conhecer
os tempos de defasagem e decoeréncia em nano-estruturas semicondutoras.

Defasagem ¢é a perda da correlagdo nas fases dos elementos de um ensemble. Mas
no mundo experimental, os tempos medidos carregam informagao sobre decoeréncia e
defasagem, nao podendo ser desligado um fendémeno do outro. Entdo, por praticidade
chama-se de defasagem nao homogénea a defasagem que foi definida antes e o termo
defasagem vai ser usado simplesmente como o resultante de somar as taxas de defasagem
nao homogénea e decoeréncia.

O tempo de relaxacao é o tempo que toma o sistema em voltar a seu estado nao

13
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Figura 4.1.: Representagao esquemética de um experimento de dois feixes [25].

excitado.

Usando pulsos ultra-rapidos podem ser feitos diversos experimentos, entre estes: lu-

minescéncia resolvida no tempo, “pump-probe” | “four-wave mixing” [29] e “rotagao de
Faraday” [33, 34].

Nos experimentos de “pump-probe” a amostra é excitada por um pulso (o “pump”) e as
mudangas induzidas na amostra sao sondadas por um segundo pulso (o “probe”), o qual
chega na amostra atrasado com respeito ao primeiro. Em “four-wave mixing” sao usadas
geometrias de dois ou trés feixes. A amostra é excitada por esses feixes com vetores de
onda qi, q2 € g3, chegando na amostra nos tempos t;, to e t3. O ponto “chave” é que
os feixes atinjam a amostra em tempos diferentes. A obtencdo de dados consiste em
medir a energia difratada na direcao qq = q3+q2 — q1, como funcao do tempo de atraso
entre os feixes. A figura 4.1 apresenta um diagrama tipico para fazer experimentos de

“pump-probe” ou “four-wave mixing” (na geometria de dois feixes).

Os experimentos de rotagdo de Faraday (FR) sao também do tipo “pump-probe”. A
diferenca estd em que o feixe de “pump” é circularmente polarizado e no processo de exci-
tagdo ha uma transferéncia de momento angular que cria uma polarizagao macroscopica

de spin. O feixe de “probe” testa essa polarizacdo magnética.

No seguinte, serao descritos dois tipos de experimentos: “four-wave mixing” na geome-
tria de dois feixes, com o objeto de estudar relaxacao e defasagem de éxcitons, e rotagao

de Faraday para estudar a evolucao temporal da polarizagao macroscopica de spin.

O objeto de estudo sdo pontos quanticos tanto os auto-formados (por FWM) quanto

os nano-cristais coloidais (por FR).

14



4. Experimentos Recentes sobre Decoeréncia em Pontos Quénticos

4.1. Experimentos de Four-Wave mixing (FWM)

Nesta secao e na secao 4.1.1 se descreve a técnica de Four-Wave Mixing que embora
saia do contexto de decoeréncia de spin é relevante por que com ela se mede um tipo de
decoeréncia e defasagem em semicondutores, o qual permite estudar interagdes do tipo
elétron-fonon.

Quando o primeiro feixe com vetor de onda q; entra na amostra cria uma polariza¢ao
modulada, com comprimento de modulacao 2q—71r, um “ensemble” de éxcitons. O segundo
feixe (com vetor de onda qg2) alcanga a amostra um tempo depois 74, menor que o tempo
de defasagem da polarizacao, e ao interagir com a polarizagdo induzida pelo primeiro
feixe produz um padrao de interferéncia com vetor de onda + (q2 — q1), fendémeno que
se translada em uma grade de difragdo, a qual, seguindo a lei de Bragg auto-difrata o
segundo feixe na direcdo q4 = 2q2 — q;. Experimentalmente é medida a intensidade na
direcao qq e fisicamente esté sendo observada a polarizacao macroscopica do sistema. O
sinal recolhido, a intensidade, é o quadrado dessa polarizagao.

Para estudar um fenémeno de coeréncia nada mais apropriado que o formalismo da
matriz densidade, o qual facilita o tratamento de sistemas quénticos interagentes, e
descreve convenientemente as propriedades estatisticas dos sistemas. O operador matriz

densidade é

p = ZPJ‘WNWJ! (4.1)

onde, P; ¢ a fracao dos sistemas que tem vetor de estado [1); >. A dinamica do sistema,
no caso da polarizacao sua evolucao no tempo, é conhecida através da versao de Liouville
da equagao de Schrédinger
ihp = [H,p]. (4.2)
A Hamiltoniana que leva & evolucdo temporal da polarizacao é aproximada por trés
termos:
H = Ho+ Hpy + Hg, (4.3)

sendo o primeiro a Hamiltoniana de um sistema isolado. O segundo corresponde a

interacao do sistema com o campo eletromagnético, e o terceiro é a Hamiltoniana de
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relaxacao.
No caso de interesse, o éxciton criado pela intervencao do feixe de “pump” é consid-
erado como se tivesse s6 dois niveis: o estado fundamental, a banda de valéncia com

energia F, e o estado excitado, a banda de conducao, com energia Ej.

Para um sistema de dois niveis onde o auto-vetor do estado fundamental é |a > e o

auto-vetor do estado excitado é |b > o operador densidade é

p = [pbb Pab]_ (4.4)
Pba  Paa

Os elementos da diagonal da matriz densidade representam a probabilidade de encon-
trar o sistema nos auto-estados de energia, ou seja, sao as populagoes dos dois auto-
estados. Os elementos fora da diagonal, os denominados “coeréncias”, representam a
coeréncia intrinseca do estado de superposicao. Quando os termos fora da diagonal

desaparecem, a polarizacao macroscopica do sistema nao existe mais.

Na Hamiltoniana sem perturbar, o vetor estado |1); > obedece a equacdo de Schrédinger,

ihly; > = Holy; > . (4.5)

Na Hamiltoniana de interacao, sao permitidas transi¢oes dipolares elétricas mas ig-
noradas transi¢goes quadrupolares ou de dipolo magnético. Isto é equivalente a assumir
que gag < 1, onde g é o vetor de onda da radiacao incidente e ag o comprimento

caracteristico dos dipolos. Entao, na aproximacao dipolar,
Hry = —-d-E(R,t), (4.6)

onde d é o operador de momento dipolar e E (R, t) é o campo elétrico da luz. Con-
siderando que antes da incidéncia do feixe nao havia populacao no nivel de mais alta

energia, a forma matricial da Hamiltoniana de interagao é

0 Aba
Hi = , 4.7
Int AL 0 (4.7)
Apg = —dpe-E(R,1). (4.8)
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A Hamiltoniana de relaxacdo Hg contém todos os processos que fazem o “ensemble”
retornar ao equilibrio termodindmico. Esses processos incluem recombinacao, colisoes
com foénons e a interagdo com outros estados eletronicos. Dentro da aproximagao Marko-
viana (o sistema ndo tem memoria), assumindo que as taxas de relaxagao do sistema
dependem das funcoes de distribuicao e polarizacao instantineas, ou seja, considerando
que o sistema nao depende da sua “histéria”, os processos de relaxacao sao reunidos

fenomenologicamente em dois constantes: T3 e T5.

Pbb
H = —— 4.9
[ 7Pbb] Tl ) ( )
Pba
H = Lt
[ 7pba] T2

T1 é o tempo de vida do estado b. T5 pode pensar-se como o tempo de vida da
superposicao coerente embora seja a soma das taxas de recombinacao e defasagem puro.
As equacoes acopladas de movimento da polarizacdo e populagdao de um “ensemble” de
sistemas dois niveis independentes se conhecem como Equacées Opticas de Bloch.

Para encontra-las, substitui-se n = ppp, 1 =1 = paa € P = pap. 7 € a densidade de

éxcitons enquanto que p é a polarizacdo e ) = Lb;LEa,
n
p = P (4.10)
p 1l—n

Seguindo a evolucao temporal de acordo com a Hamiltoniana proposta surgem dois

equacao acopladas para n e p,

i

{ + 1 +
n n
h

Ty
. . 1 7
bt (zQ—FR)p-f- <h> Ay (1—20) = 0.

Estas equacgoes, no caso geral, ndo podem ser resolvidas analiticamente. Assumindo

> (Apep™ — pA;,) = 0, (4.11)

que a interacao da radiacdo com a matéria é fraca, pode se aproximar o problema, e
expandindo a matriz densidade em série de Taylor nas amplitudes dos campos incidentes

truncar a expansao,
n = n©@4n® 4@ L@ 4. (4.12)
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p = p(o) _|_p(1) _|_p(2) +p(3) + ...

com n(® =0 e p® = 0. Para as condicdes iniciais usuais n = 0 e p = 0, as componentes

de mais baixa ordem sao

, .
Y + <ZQ + T> p + (Z> Ape = 0,

) h
1 i
W + on +<h> (Abap p Aba) 0,
04 i+ ) —2 (L) Apn® = 0. (4.13)
T h

Em uma amostra onde os elementos sdo idénticos, o sinal difratado ao longo de qq

aproxima-se pela polarizacao macroscopica dada por:

P®) = NTr{dp}. (4.14)

Em uma amostra nao homogéneamente alargada é preciso integrar sobre a distribuigao

g(Q0):

pE - —av(/ 0 (90) % || P+ (1.15)
0

/ gmwﬂ%VwW®>
0

Qg € o centro da distribuicao e fooo dQog () = 1. Integrando, encontra-se a evolugao
temporal do sinal de FWM (TR-FWM) na dire¢ao qg:

S®) (1) = ‘P(?’) ‘2 (4.16)

e o sinal integrado no tempo (TT-FWM) como funcao de 74:

18 (r)) = /WS@Nﬂﬁ. (4.17)
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Figura 4.2.: Emissao esponténea amplificada (ASE) a 25K com injegao de corrente entre
0.5 e 20mA [27].

4.1.1. Descricao de um Experimento

No que segue descrevemos com detalhe um experimento do tipo FWM na geometria
de dois feixes [27]. O experimento foi feito usando a técnica heterodyne [26, 31|, que
consiste em mandar os dois feixes copolarizados e na mesma direcao, e fazer a detecao
usando canais de freqiiéncia. As amostras estudadas neste caso tinham trés camadas

empilhadas de pontos quanticos de InGaAs.

O experimento consistiu em medir o 75 fazendo uma varredura de temperatura na
amostras. Para isso o experimento foi dividido em trés partes. Inicialmente se encon-
traram as energias de emissao do estado fundamental para temperaturas entre 25 a
300K utilizando a técnica de Emissdo Espontanea Amplificada (ASE, do inglés Ampli-
fied spontaneus emission), a qual usa corrente para produzir um espectro de emissao nos
niveis de energia dos pontos quanticos, que devido & inomogeneidade destes é alargado,
figura 4.2 [27|. As medidas foram feitas usando correntes desde 0.5mA (curva inferior)
até 20mA (curva superior) e o intervalo de comprimentos de ondas necessario para fazer
as medidas de T com varredura de temperatura foi de 1070 até 1170nm.

O seguinte passo foi medir o sinal de FWM para diferentes intensidades incidentes para
corroborar a validade da aproximagao tedrica (ignorando as interagoes éxciton-éxciton).
Para isso, fixou-se a temperatura em 50K e aumentou-se a intensidade incidente desde
Iy = 0.2pJ até 161, [27]. O lado esquerdo da figura 4.3 mostra o espectro de TR-FWM

variando a tempo de atraso dos dois feixes de 0 a 3.2ps com uma intensidade de 0.2pJ;
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Figura 4.3.: Esquerda: TR-FWM versus tempo de atraso a 50K e 2]j. Direita: TI-FWM
versus tempo de atraso para diferentes intensidades de excitagao [27].

o lado direito da mesma, é o espectro de TI-EF'WM cobrindo o intervalo de intensidades
ja mencionado. As oscilacoes que se distinguem no espectro para I = 161y manifestam
a impossibilidade de ignorar as interacoes entre éxcitons na representacao do sistema de

dois niveis quando a intensidade é alta.

E a ultima etapa foi encontrar o espectro de TI-FWM com varredura de temperatura
entre 7 e 300K. Os resultados desta medida dividiram-se em trés regimes: A baixo de
10K o tempo de defasagem foi menor de 500ps, apresentando s6 relaxagao (supressao
de dispersao dos fonons 6pticos). Entre 10 e 100K apareceu um decaimento lento que
domina para baixas temperaturas. Ha uma rapida diminui¢do do tempo de defasagem
devida & interacao com fonons acistico e o surgimento de processos de espalhamento nos
fonons o6pticos. Entre 100 e 300K a dinamica é dominada por um tempo de defasagem

menor de 1ps.

Este tipo de experimento nos permite ter uma nocao da a escala de tempo de relax-
acao de éxcitons para baixas temperaturas em pontos quanticos: da ordem de décimos
de nanosegundos. Este resultado correspondeu, no caso do experimento, a tempos de
defasagem para temperatura abaixo de 10K. Também nos permitir acompanhar, quais
processos de espalhamento de fonons poderiam jogam um papel importante na relaxagao

e portanto na decoeréncia em pontos quanticos similares aos usados no experimento.
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4.2. Medidas de Tempos de Coeréncia de Spin em QD

Esta secao atinge o problema experimental da decoeréncia do spin eletronico mistu-
rado com relaxacao exciténica. Neste tipo de experimento usa-se um feixe incidente
circularmente polarizado. Isto produz éxcitons com momento angular diferente de zero,
momento angular que é transmitido pelos fétons aos pares de elétron-buraco criados pela
incidéncia do feixe. A prova da coeréncia e relaxagdo da magnetizagado, é testada por
meio de um pulso linearmente polarizado, que alcanga a amostra atrasado com respeito
ao primeiro. A polarizagdo linear rota uma quantidade proporcional & magnetizagao

uma vez que atravessa o material, de acordo com o efeito Faraday.

4.2.1. Efeito Faraday

Os materiais com uma magnetizacao definida ndo sao simétricos em relagao a absorcao
de luz polarizada circularmente. O indice absor¢ao de luz circularmente polarizada a
esquerda difere do indice da absorcao de luz polarizada a direita, originando dicroismo
magnético.

Uma onda linearmente polarizada que atravessa o meio tem uma componente com

polarizacao circular & direita e outra & esquerda, cujos vetores de onda sao

ky = 2 (4.18)
C

o= Y
C

sendo 7ne n_os indices de refragdo & direita e esquerda respectivamente.

4.2.2. Rotacao de Faraday Resolvida no Tempo

O efeito Faraday pode-se aproveitar para estudar a superposi¢do coerente de estados
de spin dos elétrons na banda de conducao quando o momento angular do par elétron-
buraco ¢é diferente de zero. A idéia é fazer incidir um feixe de luz circularmente polarizada
(onde o momento angular dos fotons é 1) de energia igual a energia do gap do material
que esteja sendo estudado. Quando os elétrons sdao removidos da banda de valéncia
se cria um par elétron-buraco com momento angular £1 na dire¢ao de incidéncia do
feixe, portanto a amostra fica magnetizada. Se coloca um campo magnético externo
em direcao perpendicular a incidéncia de feixe o que cria uma superposicao quéantica de
estados (porque a perturbagao, o campo magnético, nao diagonal na base do sistema)
eH

que vai girar seguindo a freqiiéncia de Larmor, wy, = 5, onde H ¢ o campo magnético,
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Figura 4.4.: Efeito Faraday.

e a carga do elétron e m a massa. A freqiiéncia de oscilagdo e o tempo que leva em
relaxar pode-se testar usando um feixe linearmente polarizado perpendicular & direcao
de incidéncia do primeiro feixe e a dire¢cao do campo magnético. Pelo efeito Faraday,
quando o segundo feixe atravessa o material sua polarizacdo é desviada um &angulo
proporcional & magnetizacao do mesmo, figura 4.4. Entao, variando o atraso entre o

feixe de excitacao e o feixe de prova podemos observar a dindmica do spin do éxciton.

4.2.3. Descricao de um Experimento

As amostras estudadas foram nano-cristais coloidais de CdSe e de CdSe recobertos com
CdS, com um didmetro médio de 22 — 80A, com uma dispersio de tamanho de 5 —10%,
com uma quantidade de pontos quéinticos nas amostras da ordem de 10'°. Se usaram
campos magnéticos de até 7T, a temperaturas de 6 — 282K. A energia do pulso incidente
variou de 1.7 até 2.6eVem pulsos de ~ 150 femtosegundos.

A primeira medida foi feita com campo magnético zero, a temperatura 6K, em pontos
quanticos de diametro 40A, tanto em amostras de CdSe quanto nas de CdSe/Cds, figura
4.5(a). O espectro mostrou a relaxacao da magnetizagdo macroscopica. No quadro
pequeno, a medida de foto-luminescéncia feita para encontrar as energias dos primeiros
niveis.

Na figura 4.5(b), o sinal de rotagao de Faraday (FR, do inglés Faraday rotation)apresenta
uma oscilagdo devida & presenca do campo magnético. Da oscilagdo pode-se extrair o
fator g (o momento magnético efetivo) enquanto que a envolvente da oscila¢ao indica o
tempo de relaxacao.

O seguinte passo foi fazer na mesma amostra uma série de medidas, variando o
campo magnético aplicado para ver sua relagao com o tempo de decoeréncia e relaxagao,
figura 4.6. Conforme se aumenta o campo magnético aplicado, aumenta a freqiiéncia
de oscilagdo, a freqiiéncia de Larmor, e o que se observa é que entre mais alto seja

o campo mais rapido a polarizacao macroscopica ird diminuir. Isso se explica porque
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Figura 4.5.: Espectro de rotacao de Faraday tomado a T' = 6K. Figura superior H =0
e o diametro 40A. Figura inferior H = 0.25T e o diametro 57A [33].

a dindmica estd dominada por defasagem ndo homogénea, a largura de tamanhos dos
pontos quanticos faz com que cada ponto tenha uma freqiiéncia prépria de oscilagao e o
sinal macroscépico desapareca rapidamente.

Para estudar o efeito da temperatura no processo, se tomou o mesmo sinal da figura
4.5(b), mas a temperatura de 282K, figura 4.7. Da comparacao chegou-se a conclusao
de que a temperatura nao estava influenciando o fenémeno.

Para finalizar, fizeram novamente a medidas na amostra de 57A, usando campos de
0, 0.25 e 4.07. O ultimo mostrou uma coisa que nao tinha sido observada nas medi-
das anteriores: Apresentava um batimento nas oscilagoes, figura 4.8. Como possivel
explicacdo, pensaram que a energia de incidéncia do feixe se encontrava no meio de
dois niveis. Para conferir tomaram o espectro de absor¢cdo da amostra, localizando as-
sim os dois primeiros niveis. Fizeram a medida de FR excitando os elétrons primeiro
com uma energia do primeiro nivel e depois com uma energia média entre o primeiro e
segundo nivel. Contrario ao que se esperava os dois espectros tiveram o mesmo com-
portamento. Outra possivel resposta estava na largura da distribuicao de tamanhos
dos pontos quanticos contidos nas amostras. Para verificar fizeram uma medida de mi-
croscopia de transmissao eletronica (TEM), que também nao resolveu o problema. A
pergunta entao ficou aberta.

Por ultimo foram extraidos os fatores g transformada répida de Fourier (FFT), que
correspondem com esses batimentos: g ~ 1.1 e 1.5, figura 4.9. Mesmo que o fator g ~ 1.1
é comparavel ao valor estimado do buraco, o valor estimado para o elétron em CdSe é

de ~ 0.7. A resposta pode estar em um forte acoplamento de ezchange entre o elétron
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Figura 4.6.: Rotacio de Faraday em uma amostra de 80A de diametro, a 6K com variacio
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Figura 4.7.: Espectro de FR em uma amostra de 57A, a H = 0T e H =0.25T, e T=282K
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Figura 4.8.: Rotagao de Faraday resolvida no tempo para uma amostra de 57A para
H =4.0T |33].
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Figura 4.9.: Freqiiéncia de Larmor contra campo magnético [33].

e 0 buraco ou, como sugerem teorias recentes, em um desdobramento da estrutura fina
dos niveis de energia do ponto quéintico devido & interagdo de ezchange e & assimetria
do cristal.

A energia dos lasers usados para fazer o experimento anterior é da ordem de eV, a
energia do gap do material, a qual corresponde com luz visivel. Para fazer um experi-
mento de rotacao de Faraday resolvida no tempo dirigido s6 ao spin seria preciso usar
ondas com a energia de Zeeman, ou seja, da ordem 0.1meV, as quais estdo na faixa das
micro-ondas (1 x 10'%Hz) e cujos comprimentos de onda sdo da ordem de centimetros,
enquanto que os pontos quanticos contidos nelas estdo em escala nanométrica. A ge-
ometria e obtencao de dados em um experimento com essas caracteristicas apresenta
uma enorme dificuldade, é este o motivo por o qual até agora nado foram reportados
experimentos na literatura.

Como aprendizagem neste tipo de experimento podemos mencionar que o problema de
nao homogéneidade dos pontos quanticos representa uma grande limitante para imple-
mentar um experimento de que envolva s6 decoeréncia de spin. A fenémeno de decoerén-
cia fica blindado pela defasagem. Porém este experimento nos permite ter uma nogao
do limite superior do tempo de decoeréncia que vai entre umas dezenas de picosegundos

e nanosegundos, dependendo da intensidade do campo magnético.
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5. Sistemas Quanticos Dissipativos

O problema de estudar sistemas quanticos dissipativos se centra na questao de como
quantizar sistemas ndo isolados [23, 37, 38, 39], cuja dindmica classica é descrita por uma
equacao de movimento que nao pode ser obtida pela aplicacao das equagoes de Hamilton
a nenhuma Hamiltoniana. O exemplo classico é a dindmica da particula Browniana, cujo

movimento é definido pela equagao de Langevin (quando o atrito depende do tempo)

Mq'+M/t V(t-t) itV (@) = ), (5.1)

onde v (t —t') é uma funcdo de amortecimento, V (¢) é o potencial externo ao qual a
particula esté sujeita e £ (¢) uma for¢a flutuante totalmente caracterizada pela média no

“ensemble”,

@) =0 (5.2)
(EWER)) = MkpTy(t—1t).

Este tipo de sistema nao permite a aplicagdo da formulacao usual da quantizacgao
canonica, surgindo entdo a pergunta de como conciliar o processo de quantizacao usual
com equacoes do movimento dissipativo. Existem muitas tentativas para responder esta
questao por diferentes métodos, que podem se juntar em duas categorias: A primeira
delas corresponde a novos esquemas de quantizacao para sistemas nao-isolados, os quais
em geral apresentam falhas sobre os principios fisicos ou sobre suas predigoes em casos
gerais [40, 41, 42, 43]. O segundo tipo de aproximagao consiste no estudo da dinamica
de subsistemas, ou seja, uma aproximacao do sistema de interesse em contato com um
reservatorio. Neste esquema se mantém a quantizacao canonica inalterada mas se muda
o sistema, considerando-se o acoplamento do sistema com um reservatério de energia e
quantizando dentro do esquema usual [37].

Neste trabalho vai se adotar o segundo método, onde a Hamiltoniana que descreve o

problema é a seguinte
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5. Sistemas Quéanticos Dissipativos

H = Hg+ Hiyy + Hp. (5.3)

Hg é a Hamiltoniana do sistema de interesse, H;,; a Hamiltoniana de interacao entre o
sistema e o reservatorio e Hp a Hamiltoniana do reservatoério. Nesta formulacao, o atrito
vem da transferéncia de energia desde um sistema “pequeno” para um meio ambiente
“grande”. A energia, uma vez transferida, se dissipa dentro do meio ambiente.

Em muitos casos ndo se tem informacao da natureza microscopica do amortecimento.
Mas aproximando-se fenomenologicamente ao problema no limite cldssico consegue-se
descrever dentro do formalismo quantico uma dindmica dissipativa.

Consideremos um sistema quéantico dissipativo acoplado linearmente via sua coorde-
nada de deslocamento a um reservatério ou banho. Se o banho é perturbado fracamente
pelo sistema, pode-se assumir que a resposta dele é linear e qualquer sistema cuja re-
sposta é desse tipo pode se representar como um conjunto de osciladores harmonicos sem
perder generalidade. Entao a Hamiltoniana do reservatério de N osciladores harmonicos

é

N
Hr — pgé 1 2,2 5.4
R = Z + —mawixs | . (5.4)

A Hamiltoniana geral do sistema global, juntando as caracteristicas ja mencionadas
e considerando um grau de liberdade s6 para o sistema, é a soma das seguintes sub-

hamiltonianas:

P
Hy = —
S 2m+V(Q)7
N p2
Hp = & omawia? 5.5
R ;<2ma+2m waxa)7 ( )
N
H; = —ZFa(q)xa—FAV(q),
a=1

e se conhece hoje como modelo Caldeira-Leggett [37]. Na ultima equacao AV (q) é
introduzido para compensar a renormaliza¢ao do potencial V' (q) a qual é causada pelo

acoplamento linear com x, em Hj;. Na auséncia de AV (¢), o minimo da superficie
Fa(q)

Maw?

do potencial do sistema global para um dado ¢ estd em x, = para todo a. O

potencial efetivo renormalizado pelo acoplamento é
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5. Sistemas Quéanticos Dissipativos

QL

F3 (9)
2mqw

N
Verr (@) =V =Y
a=1

Y®)

Se se quer que o acoplamento com o reservatorio s6 introduza dissipacao e nao renor-

malizacao do potencial, a Hamiltoniana de interacao deve ser compensada por um termo

N o2
AV ()= feld),
a=1

2meg

ot

F, (q) ¢ uma funcao que depende de g e das massas e freqiiéncias dos osciladores do

banho. Para garantir dissipagao estritamente linear,

Fo(q) = caq (5.6)
(§]
N 2 9
a4
AV() = ) 5%
a=1 «

Com objeto de entender como podem se introduzir a constantes fenomenologicas pre-
sentes ao problema classico dissipativo no esquema dos sub-sistemas, vamos agora a
descrever classicamente a dindmica de uma particula acoplada com um banho de os-
ciladores harmonicos. As equagbes de movimento de um sistema global descrito pela

Hamiltoniana sao

) c
Mi+V'(g)+ ) (m w2> ¢ = ) caa (5.7)

maa'éa—l—mawixa = Cuq-
Resolvendo para z, (t)
Pa (0) .
« t = « Oct at .
Tq (1) Zq (0) cos (wat) + o sin (wqt) (5.8)
o it sin [we (t — ¢)] ¢ (¢)
MaWa Jo “ '
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5. Sistemas Quéanticos Dissipativos

Como o objetivo é transformar a equagdo de movimento da particula na equagdo de

Langevin (vide eq. 5.1) se define a forca flutuante como

Pa (0)

¢(t) = Z Ca <xa (0) cos (wat) +

«

sin (wat)> . (5.9)

Integrando por partes o ultimo termo da equagao 5.8, a equagao 5.7 se escreve como

uma equacao de Langevin (eq.5.1) onde

02
V(t—t) =0 (t 1) AZZm;z c0s [wa (t — /)] (5.10)
§(t) =C(t) — M~ (t)q(0). (5.11)

Esta ultima equagdo cumpre com as exigéncias estatisticas que impoe a dindmica da
particula Browniana (eq. 5.2). Para converter o somatoério na funcao de amortecimento

v (t —t'), equagdo 5.10, definimos uma fungao espectral

C2
Ty 0 (w—wa), (5.12)

Maw?

J (w)

que é a parte imaginaria da transformada de Fourier & (w) da susceptibilidade dinamica

(retardada) do banho de osciladores,

J(w) = Im& {—i@ (t - t') < [Z Cala (1), Ca' ol (t')] >} . (5.13)

[e7

E esta funcao espectral a que contém toda a informacdo do efeito do banho sobre o
sistema, € nela que centraremos toda a atencao. A obtencao desta funcao é a chave para
fazer a comunhao entre o sistema quantico e a dindmica dissipativa, e é ela quem nos

dird quao relevante é o acoplamento com o banho.

5.1. Dissipacao em Sistemas de Dois Niveis

Como nosso interesse é estudar decoeréncia por dissipagao do spin de um elétron confi-
nado em um ponto quantico, é necessario introduzir as técnicas para estudar dissipacao

em sistemas de dois niveis [44].
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O passo inicial é definir uma forma geral para a Hamiltoniana que possa se aplicar a
qualquer problema adaptavel a uma descri¢ao de dois niveis. Para ter um modelo que
represente “qualquer” sistema deste tipo, nada melhor que escolher s matrizes de Pauli
como uma forma apropriada para expressar a Hamiltoniana. O ponto inicial é definir a

Hamiltoniana de dois niveis,

1 1 1 e —hA
— .14
H = 277,A0'x + 2€O'z 5 < N . ) (5.14)

cuja base é formada pelos estados localizados |¢g) e |¢r) os quais sdo auto-estados de
0, com auto-valores £1 respectivamente. %hA é o elemento de transicao entre os dois
estados (no caso do spin, serd o que permitirda o “spin-flip”) e ¢, o “bias” ¢ a diferenga
de energia dos niveis. A razao entre hA /e determina a dinamica de o,: quando a razao
é pequeno, ha uma forte tendéncia para o sistema se localizar em algum dos estados.
Mas quando a razdo é grande, em particular, para ¢ = 0, o comportamento dindmico
de o, apresenta efeitos oscilatorios. De fato, quando ¢ = 0, P (t) = (0,) definida como
a diferenca de probabilidades de achar o sistema em algum dos estados oscila como

cos (Apt) (oscilagoes de Rabi) se P (0) = +1.

Uma vez determinado o que corresponde ao sistema, precisamos de um meio: devemos
incluir a energia do banho e a interagdo entre ele e o sistema. Seguindo os caminhos
tracados anteriormente, o banho pode ser modelado como um conjunto de osciladores
harmonicos (contando com as mesma suposigoes feitas no caso geral). Em muitos casos
de interesse experimental o principal acoplamento do sistema com o banho é através de
um termo da forma azfl, onde Q & qualquer operador do banho. O que significa que
dependendo do grau de acoplamento o banho pode destruir rapidamente o comporta-
mento oscilatério de o, destruindo assim a coeréncia do sistema. Em geral, quando o
acoplamento é fraco, a interacao pode-se escrever como %qgaz Y o CaZa, onde gy é um
parametro que depende do sistema e ¢, é a forca de acoplamento do sistema com o
a — esimo oscilador. Em particular, consideramos o caso no qual a interacao como o
banho vem por meio do acoplamento somente nas coordenadas, ou seja, o operador Q

se substitui por z,.

A Hamiltoniana global serd entao

mawa:ci

N
1 1 2 1
Hgp = —ihAO'm + 5&’0'2 + agl < Pa + ) + iqoaz Ea Calq, (515)

2me, 2

a qual é conhecida como Hamiltoniana spin-boson. A equacdo anterior pode equivalen-
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temente ser expressa em termos dos operadores de criagao e destruicao a,, € aL, 0s quais

satisfazem as regras de comutacao bosonicas [aq, o] = daar-

Sendo que xo = Qmea (aa + a&) € Pa = z'\/hm#“" <aL — aa> a Hamiltoniana

toma a seguinte forma

N
1 1
Hgp = —ghAom — 502 Z hrg (aa + aL) + Z hwaa];aa.
o

a=1

(A energia de ponto zero do banho nao é relevante.)

Uma vez mais, os efeitos do meio ambiente sdo compactados na fungao espectral J (w) ,
equacao 5.12. A dinamica do sistema depende fortemente da forma de J(w), ou seja,
da constante de acoplamento entre o sistema e cada modo de oscilacao do banho, e da
temperatura.

Para estudar o problema, assume-se que a funcao espectral é bem comportada em w, a
qual podemos aproximar com uma lei de poténcias’ w® para s > 0e Q. > A, onde w, é
uma freqiiéncia de cut-off (uma freqiiéncia caracteristica do banho: freqiiéncia de Drude,
de Debye, de Fermi, etc...). Esta freqiiéncia aparece porque qualquer fungao espectral
“real” deve tender a zero quando w — oo do contrario, algumas quantidades fisicas
poderiam divergir. O sentido fisico estd no fato de existir sempre um tempo de memoria

finito que define a escala de tempo para efeitos de inércia do banho. Considerando isto,

J(w) = Aw’exp(—w/Q.), (5.16)

sendo A =

Uma vez assumida uma forma geral para J(w) é possivel tabelar os comportamentos
que seguem os sistemas segundo a intensidade do acoplamento com o banho e a temper-
atura. Seguindo a terminologia imposta por Leggett e colaboradores [44], chamamos
s = 1 caso 6hmico; s > 1 caso super-6hmico e 0 < s < 1 caso sub-6hmico. A
dindmica que seguird o sistema para cada tipo de acoplamento se encontra na tabela
5.1. Para dissipacao sub-6hmica, o sistema é localizado para temperatura 7' = 0 desde
que A/Q. — 0. A temperatura finita se espera relaxagdo nao-coerente. Para dissipacao
O6hmica, existem varios regimes dependendo das constantes do problema e da temper-
atura, que se resumem em trés possiveis comportamentos: amortecido, sub-amortecido,
super-amortecido ou localizado.

Nossa atencao se centra no caso super-6hmico, o qual restringe as possibilidades ao

! As poténcias zero e negativas foram excluidas porque para s < 0 a funcio de amortecimento ~y (0)
pode divergir.
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’ Dissipacgao ‘ s ‘ T ‘Comportamento

Sub-6hmica | 0<s<1 | T=0 Localizagao
T#0 | Super-amortecido

Ohmica s=1 T=0 Localizagao
T#0 | Super-amortecido

Amortecido

Super-6hmica | 1<s<2 | T=0 Sub-amortecido
T=T* | Super-amortecido

2<s Sub-amortecido

Tabela 5.1.: Comportamentos de um sistema de dois niveis segundo o tipo de dissipagao.

caso sub ou super-amortecido. Uma conduta super-amortecida aparece s6 a partir de
uma temperatura T que depende da fungao espectral. Como é conhecido, o acoplamento
dos elétrons com os fonons acusticos em um solido apresenta dependéncia da J(w) com
w3 (interacdo piezoelétrica) ou w® (potencial de deformacao), com €. = wp (freqiiéncia
de Debye).

O resultado geral para dissipacao super-6hmica é que para T = 0 e € = 1 nao importa
que tao grande seja a constante A, o sistema sempre vai apresentar oscilagoes coerentes

sub-amortecidas e

P(t)

(o2 () (5.17)
= cos (At) exp (—I'st)

onde I's é a taxa de amortecimento dada por

r, = ﬁJ(A), (5.18)

e A uma freqiiéncia renormalizada dada por

A = Aexp(—qg/ooodwj(w)> (5.19)

orh w?
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6. Banhos Efetivos para o Spin nos
Pontos Quanticos

Uma vez esclarecidos os detalhes sobre o sistema em questao, sobre o fendémeno que nos
interessa tratar e as ferramentas a nossa disposicao damos passo ao estudo da decoeréncia
por dissipagao do spin eletrénico em pontos quénticos.

O sistema é entao um sistema de dois niveis: o spin, e para ele perder coeréncia por
dissipagdo precisa de um meio ou banho. Como foi visto na se¢do anterior dependendo
do grau de acoplamento entre eles, o sistema pode apresentar diversos comportamentos.
Neste caso em particular o meio vem determinado pelos graus de liberdade do elétron,
os dtomos que fazem parte do QD, as vibragoes da rede (i. e. fonons). Mas para o
spin “enxergar” tudo aquilo precisa de um mecanismo de acoplamento préprio da sua
natureza o qual se limita a interacdo com momentos angulares ou campos magnéticos.
Para este estudo consideraremos apenas interacdes com a orbita eletronica e com o
campo magnético externo. A influéncia dos fénons vird s6 mediante o acoplamento
elétron-féonon, constituindo-se no que denominamos: banhos efetivos para o spin.

Vamos agora a estudar a interacao spin-érbita em materiais semicondutores e as inter-
acoes elétron-fonon relevantes para poder achar a funcao espectral dos banhos efetivos
que afetam a coeréncia do sistema, em pontos quanticos de hetero-estruturas semicon-
dutoras.

Especificamente, estamos interessados em pontos quinticos auto-organizados de InAs-
GaAs. O GaAs e o InAs sdo ligas tipo A3Bs, com estrutura zincblende, e gap direto
localizado no ponto I' (k = 0). Na figura 6.1 se apresenta uma curva de dispersao se
fonons em GaAs. Nesta figura se observa que as energia dos modos épticos sao da ordem
de dezenas de milielétron volts, sendo que as energias dos modos acisticos cobrem um
intervalo de energias que va de zero até dezenas de milielétron volts.

Para o caso de InAs/GaAs, considerando o elétron na banda de conducao, as possiveis
interagoes com os fonons actsticos sdo a interagdo piezoelétrica (PZ) e o potencial de
deformagao (DP), enquanto que com os fonons 6pticos o acoplamento é por meio da
interagao de Frohlich, com a participagao s6 dos modos longitudinais (LO), tabela 6.1.

Muitas coisas tem sido argumentadas sobre estes acoplamentos e especialmente sobre
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Figura 6.1.: Curva de dispersao de fonons em GaAs.

Tabela 6.1.: Resumo das interacoes elétron-fonon em GaAs na banda de condugao [45].

’ Foénon ‘ GaAs ‘
TA PZ
LA DP,PZ
TO -

LO Frohlich

a nao participacao dos fonons 6pticos em processos de relaxacao do elétron em QDs.
Vamos inicialmente a fazer uma breve revisdo da interacao spin-érbita e logo depois
estudar as interagoes elétron-fonon e o papel que desempenham os fénons como fonte de
decoeréncia para o spin. No capitulo trés vimos como experimentalmente esses efeitos
sdo juntados na constante fenomenologica medida 75, agora pretendemos indagar sobre
a natureza desses processos, os quais juntamos na Hamiltoniana de relaxacao Hpg, secao
4.1.

6.1. Interacdo Spin-Orbita

Na fisica atémica é bem conhecido que o spin pode se acoplar com o momento angular
orbital via a interacao spin-o6rbita. Em so6lidos, deslocamentos da rede geram campos
elétricos (VV') que o elétron sente e este ao mover-se sob influéncia desses campos gera
um campo magnético que se acopla com o spin. A forma geral da interacao spin-érbita

é a seguinte,
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| | GaAs | GaSb [ InP [ InAs [ InSb |
| ve(eVA®) | 245 | 187 [ 8 | - [ 220 |

Tabela 6.2.: Valores da constante ..

h

HSO:W(VVXP)'U7 (61)

onde o s3o as matrizes de Pauli, e p e m o momento e a massa eletronicos respectiva-
mente. Para semicondutores, essa interacao deve se colocar dentro da aproximagao k-p,
que serd discutida no apéndice c, considerando as diferentes bandas e aproveitando as

simetrias especificas dessas bandas [46], para chegar na que se conhece como interagao
de Dresselhaus [45].

Para o caso de elétrons localizados no ponto I', ponto central da célula unitéaria e coin-
cidencialmente ponto extremo das bandas de valéncia ou conducao em um semicondutor

de gap direto como GaAs, a interacao resultante é

Hso = 11e3 = Ve Zaiﬁi (62)

desprezando ordens maiores em k, onde

ke = ko (ki —K2),
hy = ky (k2 —k), (6.3)
ke = ko (k2—K)),

2 A ) . .
e = £—5 ¢ A é a energia de Zeeman. Para pontos quanticos auto-
Te T 3 o Bymi By & b 4

organizados podemos assumir que os graus de liberdade estao congelados no eixo z,

de tal forma que a equagao 6.2 se reduz a
Hgo = ((—0gky + oyky) , (6.4)
onde ( = 7, <k§> . Se assumirmos um pocgo de potencial quadrado na direcao z,

7T2
(k2) ~ 3 (6.5)

onde h é a altura do ponto. A quantizacao ¢ ao longo do eixo z([001]).
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6.2. Interacoes Elétron-Fénon

Dentro da aproximacao de Bohr-Oppenheimer ou aproximacao adiabatica, a Hamilto-
niana que descreve um cristal pode ser dividida em trés termos: Hp, Hg; e Hg_Fp.
Os dois primeiros termos tratam separadamente os movimentos dos elétrons (Hp;) e
dos ions (Hp); o terceiro termo descreve a intera¢ao entre elétrons e ions ou interagao

elétron-fonon. A Hamiltoniana entdo, estard composta pela soma dos trés termos,

H = Hp+Hg + Hgr. (6.6)

A parte atdomica descreve os modos normais de vibracdo de um solido:

1
Hp = qu)\ (aL)\aq,\ + 2) , (6.7)
qA
a parte eletronica
p L, 1
Hg = =t 4= — 6.8
El ‘ 2m+2 ij’ (6.8)
? 4,7
e as interagoes elétron-ion,
HElfF = Z‘/ez (I‘Z‘ —Rj). (69)

Esta ultima equacao, a Hamiltoniana de interagao, soma as interacoes dos atomos
individuais ou fons. Cada fon se localiza na posicao R; = R§0) +0R;, resultado da soma
da posicao de equilibrio R§0) e o deslocamento 6R;. Como este ultimo é tao pequeno ,

o potencial pode ser expandido em poténcias:

Vei (i = RY” = 0R;) = Vai (1 — R{") = 0R; - VWi (1 — R{) + 0 (4R?) . (6.10)

A interacdo linear de elétron-fonon é obtida do termo linear em dR;, os outros sao
desprezados dentro da aproximacao de pequenos deslocamentos.

O primeiro elemento do lado direito da equacdo, ) j Ve (ri - R§0)> , € 0 potencial
criado pelos atomos estarem localizados nas suas posicoes de equilibrio, o qual forma o
potencial peridédico do cristal. A solucao da Hamiltoniana para o movimento do elétron
no cristal neste potencial periédico da como resultado os estados de Bloch. Ignorando
corregoes de mais alta ordem, nos concentraremos no segundo termo da expansao para

deduzir as formas de interacao elétron-fénon:
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V = —0R; WV (ri—R{"). (6.11)

O deslocamento pode expressar-se nos operadores de criagao e destruigao aé e aq da

seguinte forma

R (r) = Z <2NVhpwq> " €q { (aq exp [—iwt] + aiq exp [—iwt]) exp (iq - r)} (6.12)

onde N é o nimero de células unitarias no cristal, wq a dispersao dos fénons, V' o volume

da célula primitiva, p a densidade e e; o vetor de polarizagao.

Os efeitos responsaveis pela perturbacdo podem ser divididos em dois: de curto al-
cance, determinados pelo deslocamento dos atomos vizinhos, e de longo alcance, criados

pela polarizacao devido a deslocamentos atomicos de todo o material.

As forcas de curto alcance sdo as que correspondem com o potencial de deformacao,
enquanto que as de longo alcance estao associadas com campos elétricos que surgem da
polarizacdo da rede. A esses campos elétricos se associam a interacdo piezoelétrica no

caso dos fonons acusticos e a interagao de Frohlich no caso dos fonons dpticos.

6.2.1. Interacao Piezoelétrica

Em cristais nao centro simétricos, um “strain” induz um campo elétrico macroscopico E e
por sua vez um campo elétrico gera um “strain”. Este fendmeno é conhecido como efeito
piezo-elétrico, figura 6.2. Os fénons actusticos criam modulagdes de densidade periddicas
e pelo tanto, campos elétricos periddicos. Se S;; € o “strain” no cristal, o campo elétrico

é proporcional ao “strain”,

By = > MySi. (6.13)
2%

O “strain” ¢é definido como a derivada simétrica do deslocamento (para pequenos deslo-

camentos):

1 (06R; OOR,;
5= ( o+ ) (6.14)
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Figura 6.2.: Efeito Piezoelétrico

. o0 ,

TN
Tensao P D. Tensao

, o.0 ,

e ©
Cristal sem simetria
de inversao
1 h 1/2 . t .
Sij = 5 (2Npr> i Eq: (ejqi + €iq;) (aq + a,q> exp (iq -r). (6.15)

Devido ao fato do campo elétrico ser criado pelos fonons longitudinais (e considerando
s6 comprimentos de onda longos para ignorar efeitos atémicos), deve apontar na diregao

q do féonon. Entao, pode se escrever com o gradiente de um potencial ¢ :
By = —5—¢(r)
b D igroqe T (6.16)
vV 4 b
e o potencial é proporcional ao deslocamento

A 1/2 .
_ iqr t

sendo A a polarizagao do fonon acustico (LA ou TA).

Mgy nao depende da magnitude
de q mas sim na diregao.

A partir do potencial podemos chegar na Hamiltoniana, que é

Hy = 3 car (aq)\+aiq/\> by. (6.18)
qA

1/2
onde bq = Mqx (W) depende do tipo de material. A diferenca da interacdo de
Frohlich (seguinte se¢do), a interagao piezoelétrica ndao pode ser expressa com parametros
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macroscopicos.

6.2.2. Interacao de Fréhlich

E um tipo de interacio entre elétrons e fonons épticos longitudinais produzida em cristais
polares ou em parte i6nicos. Neste tipo de cristais, os fonons de comprimento de onda
maior envolvem deslocamentos dos atomos carregados dentro da célula primitiva. Esses
deslocamentos de dtomos com carga oposta geram campos elétricos macroscopicos, os
quais interagem com os elétrons em uma forma similar aos campos elétricos gerados
pelos fonons acusticos. Tanto o campo elétrico gerado pelos deslocamentos de carga
quanto a polarizacdo macroscopica sao proporcionais ao deslocamento. A partir deste

se obtém a Hamiltoniana que é

o2 1/2
hwro 1 1
H,_ — . .1
el=ph 2V60 <e (0) e(O))] (6.19)

> - {alep liq - rer] — Eexp[—iq-rez]}
q

onde wro € a freqiiéncia LO, € (co0) e €(0) sao a constante dielétrica para freqiiéncias
muito altas e zero respectivamente. (Para uma forma detalhada da deducao da interagao
de Frohlich ver apéndice B.1.)

6.3. Funcao Espectral da Interacao com Fonons Acusticos

Lembrando agora as propriedades dos pontos quanticos mencionadas no segundo capitulo
cabe diferenciar os regimes sobre os que vao ser permitidas as interagoes com os diferentes
tipos de fénons. Como ja foi dito, a redugdo no tamanho do ponto quantico reflete na
separagao entre seus niveis de energia. A energia de confinamento depende do inverso do
quadrado do tamanho do QD: entre maior o tamanho, menor a energia de confinamento,
ou seja, menor espagamento entre niveis. Isto nos leva diretamente a um problema
reportado na literatura como “phonon bottleneck” ou “gargalo do fonon”. Este fenomeno
se da devido & pouca dispersao dos modos 6pticos. Para haver acoplamento elétron-
LO é necessario que a energia de confinamento do elétron corresponda a energia dos
fénons 6pticos, cumprindo o principio de conservagao de energia e momento. Em pontos
quantico “grandes” (wy < wrp) fica bloqueada a interacao elétron-LO, e o caminho a
seguir é estudar o acoplamento do elétron com os fénons acusticos, como banho efetivo

para o spin.
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Como foi resumido na tabela 6.1 existem duas possiveis interacoes dos modos acusticos
com um elétron localizado na banda de conducao: potencial de deformacao e interagao
piezoelétrica. Como ja é conhecido, o potencial de deformacao como mecanismo de
interacao elétron-LA /TA se reflete em dissipagio coerentemente amortecida para o spin.
A seguir falaremos s6 da interacdo piezoelétrica.

Primeiramente, juntaremos todos os ingredientes preparados nos capitulos anteriores
para construir a Hamiltoniana global do universo composto por o elétron preso no ponto
quantico, o spin desse elétron, o campo magnético externo (constante), os modos acts-

ticos, e as formas de interacao dos elemento mencionados,

H = Hg + Hgspin + Hso + Hae + Hpi— Ac- (6.20)

Para comecar, lembramos do capitulo dois que o confinamento ao qual esti sujeito o
elétron no ponto quantico e o campo magnético externo definem seus auto-estados, os
quais conhecemos como estados de Fock-Darwin. Desprezando a parte diamagnética da
Hamiltoniana de Fock-Darwin por simplicidade, podemos separar os termos correspon-
dentes ao eixo x e o eixo y, a Hamiltoniana correspondente é

2

p Me ~9 ¢ 2 2
Hp = T +7w (% + 7). (6.21)

O spin interage diretamente com o campo magnético’

Hgpin = —p - B. (6.22)
Para maior claridade conservamos a notacao do capitulo 5 re-escrevendo-a como,

h
Hs = 3 Ao, (6.23)

A interacdo spin-o6rbita seréd descrita pela equagdo 6.4,

HSO =Ye <kz> (_ka$ + Uyky) (624)

substituindo . (k,) por ¢. A forma para a Hamiltoniana dos modos acusticos (Eq. 6.7)

é

1
Hy = quA (a;\aq,\ + 2> . (6.25)
q\

'Lembre-se que o campo magnético tambeémn est4 presente na Hamiltoniana do elétron, incluido quando
fizemos a mudanga para o gauge p — p — = A, no capitulo dois.
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T HeV/A)
Si 0
Ge 0
GaAs 0.166
InAs 0.041

Tabela 6.3.: Constante piezoelétrica

A interacdo elétron-fonon merece especial atencao de nossa parte. Como vimos na
secao 6.2.1 ela estd determinada pela equagao 6.18. Considerando gr < 1 podemos
aplicar a aproximacao dipolar, ou seja, restringimos o estudo a fonons com comprimento

de onda longo®. O resultado da aproximacio é,

5 1/2 ‘ :
Hep = %: <2Nprq)\> (I14+iq-r) (an + a_q/\) bq, (6.26)

da qual obtemos um termo que nao depende da posicao do elétron e que translada o

ponto de oscilacao dos fonons. O segundo termo é linear na posi¢ao do elétron e portanto

pode separar-se em coordenadas. Re-escrevendo s6 na coordenada x

Hip = 2\/”% (cj; + cx) %; bq <aj;z + aqx) ) (6.27)

E claro que & coordenada y corresponde uma equacao totalmente similar a anterior.
A seguir aparecem alguns valores experimentais de bg em estruturas tipo zincblende,

tabela 6.3. bq se reduz a

bor = b(Q:q;5), » (6.28)

e especificamente para o caso de GaAs

p e’ e (6.29)
€ €
onde eq4 é a constante eldstica, determinada a partir das propriedades de simetria do
cristal e €5, a constante dielétrica do material.
Finalmente temos completa a Hamiltoniana que descreve o problema, mas falta es-
clarecer o caminho seguir. Se observarmos com cuidado a Hamiltoniana global a metade
é semelhante a Hamiltoniana spin-boson e a outra metade & Hamiltoniana geral descrita

no capitulo 5, equagao 5.3, e sdo justamente essas semelhancas as que definem o caminho.

?Esta restri¢io ja tinha sido considerada com a intengdo de evitar interagdes atomicas na Segdo 6.2
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Como sabemos, os modos acusticos formam um banho para o elétron, entao a forma de
proceder é resolver o banho do elétron diagonalizando a Hamiltoniana elétron-+fénons-

3

acusticos+interagao elétron-fonon®. Essa diagonalizagdo é feita usando uma transfor-

magcao canoénica e o procedimento detalhado estd no apéndice A.1.

A pergunta a seguir é como saber que tanto ird influenciar & coeréncia do spin o
fato do elétron estar ligado aos fonons acisticos. Para resolver esta questdo, uma vez
conhecidos os modos de oscilagdo do conjunto elétron-fonon, se inclui a interagdo spin-
orbita e se procede a diagonalizar novamente (apéndice A.2) com a inten¢ao de chegar
em uma equagao do tipo spin-boson (descrita na segéo 5.1), da qual é facilmente extraida
a funcao espectral efetiva. Uma vez conhecida essa fung¢ao conhecemos o comportamento
do sistema (o spin) em presenca do banho efetivo de fonons acusticos.

A forma geral da funcao espectral do acoplamento elétron-fonon é

WS
J (W) = ns——e /P, (6.30)
“D

No caso particular da interacao piezoelétrica, s = 3 e

Vw? (1 4
s = —- + — 6.31
K 357p <vl5 M 3%5) ( )

onde v; e v sdo as velocidades longitudinais é transversais dos modos actisticos e wp é
a freqiiéncia de Debye.

Que a funcao espectral do elétron acoplado com um banho de fénons dependa de
s = 3 estd nos dizendo que a dissipacao é super-6hmica, ou seja, apresenta um com-
portamento sub-amortecido. Partindo da funcao espectral para o elétron no banho de

fonons (acusticos ou Opticos) chegamos a que a fungao espectral efetiva para o spin é

Jegy ) =2 (& ) (“’) T, (632

™ \Wo wo

Especificamente J (w) do banho de fonons acusticos é (figura 6.33)

Jesf (W) = : ( c >2 (w>2nsufe‘”/‘”D. (6.33)

™ \Wo wo

Para esse tipo de dependéncia em w o comportamento do sistema é super-6hmico,
apresentado oscilacOes coerentemente amortecidas. Quer dizer que o banho de fénons

acusticos nao representa uma fonte significativa de decoeréncia para o spin confinado no

30 método mais usado para resolver o sistema é por meio de integrais de trajetoria, tracando os graus
de liberdade do banho. Porém, nds escolhi-mos a diagonalizacao por transformagao canémnica, sem
nenhuma conseqiiéncia ou restrigao.

42



6. Banhos Efetivos para o Spin nos Pontos Quanticos

0.06
0.05

E® 17 Jeee [€V] 0.04

rants

0.01

of
8]
=
(=]
s8]

w[s]

Figura 6.3.: Fun¢ao Espectral Efetiva.

ponto quantico. A energia de transi¢cdo entre niveis de spin é a energia de Zeeman, cuja

freqiiéncia é

gpupB
A=
2h

e lembre-se que g e o fator que define o momento magnético efetivo. Em pontos quanticos

: (6.34)

de InGaAs o fator g do elétron é g ~ —1.5 para um campo magnético de B = 107,
A = 2 x 10''rad/s. A freqiiéncia renormalizada A & aproximadamente igual a A e a
taxa de amortecimento? T, :%JEff (A). Este resultado é o mesmo que o obtido por
Khaestii e Nazarov, usando a regra de ouro de Fermi [51], como esperado pela teoria de
sistema de dois niveis dissipativos.

Para obter valores numéricos através deste resultado utilizamos constantes de bulk,
que a seguir resumem-se na tabela 6.4, com seus respectivos tempos de decoeréncia, que
sao da ordem de ms para uma energia de Zeeman de 0.lmeV. Para GaAs, a densidade
épzawgﬁeg:15xurmé.

cm3

A energia de Zeeman depende do fator g °, entdo a taxa de amortecimento também
vai depender através do fator g, do tamanho do ponto quantico. O tempo de decoeréncia
para este caso depende de A7,

Seria importante ver os mesmos resultados em InAs mas o valor da constante 7. nao

4Cabe lembrar que este resultado corresponde a T = 0K. A energia de Zeeman (0.1meV aprox. a
B = 10T em GaAs) é muito baixa, de maneira que s6 para temperaturas perto de zero é relevante
falar em decoeréncia de spin por interacao spin-orbita-fonon. Para 7" = 5K a energia térmica é
0.4meV.

Lembramos do capitulo quatro que os processos de defasagem nos experimentos de rotacio de Faraday
estavam fortemente influenciados pelos diferentes fatores g dos pontos quanticos nas amostras, figura
4.6.
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m* JwmeV) | Ve(F) | Vi () | (%) [ To(s) |
0.1m, 10 3.35 x 10° | 4.73 x 10° | 8.99 x 10~ 13 | 0.053
0.063m. 15 3.35 x 10° | 4.73 x 10° | 8.99 x 10713 | 0.32
0.063m. 10 3.35 x 10° | 4.73 x 10° | 8.99 x 10~13 | 0.13
0.063m. 5 3.35 x 10° | 4.73 x 10° | 8.99 x 10~13 | 0.033
0.063m. 2 3.35 x 10° | 4.73 x 10° | 8.99 x 1013 | 0.0057

Tabela 6.4.: Tempos de decoeréncia em GaAs.
¢ conhecido. Outros materiais de interesse para fabricacdo de pontos quanticos sao
germanio e silicio, nos quais nao pode ser aplicado o formalismo anterior por tratarse de
materiais nos quais ndo pode ser aplicada a forma da interagao spin-6rbita usada aqui.

Um outro material de interesse é InP.

6.4. Funcao Espectral da Interacdo com Fénons Opticos

No inicio da secao anterior, falamos da impossibilidade do elétron para se acoplar com
os modos 6pticos. No caso de pontos quanticos grandes o suficiente para que a energia
entre niveis seja muito menor a energia dos fonons 6pticos (em GaAs ), a possibilidade
de acoplamento nao existe. Mas o que que acontece se reduzirmos o tamanho do ponto
de maneira que essas energias se aproximem?

Li e colaboradores [52, 53] examinaram teoricamente este problema a luz do acopla-
mento nao harménico dos fénons épticos com os fonons acusticos do bulk, e concluiram
que o acoplamento elétron-fonon 6ptico pode ser um mecanismo eficiente de relaxacao
orbital. Os modos 6pticos confinados dentro do ponto quintico sdo de natureza disc-
reta, mas como resultado da interacao com os fénons acusticos e 6pticos do bulk tem um
tempo de vida curto. Mesmo sabendo que estdo confinados, a forma exata dos fénons
opticos e da interagoes nao harmonicas nao é bem conhecida. Por tal razao neste estudo
assumimos a forma de bulk deles.

Para responder a questao examinemos a evidéncia experimental que vem de um outro
tipo de experimento reportado na literatura, no qual fazendo uso da técnica de “pump-
probe” estudaram relaxac@o entre niveis orbitais de confinamento lateral em SAQDs
[36]. Este experimento foi feito no esquema de transmissao, em pontos quanticos auto-

organizados de InGa-GaAs com dois elétrons por ponto quantico®. O tamanho médio dos

6Mesmo usando a técnica de “pump-probe” este tipo de experimento se diferencia de aqueles descritos
no quarto capitulo justamente no fato de usar um esquema de transmissao para o qual sao testados
fendémenos de relaxagao, 71. Neste esquema se mede o tempo de vida do estado, enquanto que no
esquema de FWM se mede o tempo de vida de uma superposicao coerente, 15.
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Figura 6.4.: Sinal de Transmissao em QDs de InGa-GaAs [36].

QD foi de ~ 25nm (energia caracteristica ~ 56meV). Quando falamos em transmissao

nos referimos ao tempo Ty, tempo de relaxagao, equagao 4.9.

Este experimento é de especial interesse porque nele se observou uma faixa de energia

perto da energia do modo Optico para qual se liga a interacgao elétron-LO.

A figura 6.4 mostra a dependéncia espectral do feixe de prova como fungao do tempo
de atraso entre os dois feixes. Esta dependéncia é ilustrada nas energias de excitagao
variando entre 54.5 meV (abaixo) e 50.5 meV (acima). A medida foi feita a T=5K.
Destas medigoes foram extraidos tempos de relaxacdo da ordem de dezenas de ps (70ps

para energia de excita¢ao de 54.5 meV).

Se observa uma dependéncia significativa do tempo de relaxagdo na energia de exci-
tacdo, ou seja, na diferenga de energia entre os estados confinados. Aparentemente, o
tempo de relaxagao decresce monotonicamente quando a diferenga de energia entre niveis
se aproxima & energia do fonon 6ptico. Como ja tinha sido proposto antes [52, 53|, o
tempo de vida finito dos fénons 6pticos devido a nao harmonicidade do cristal pode
conduzir a uma forma eficiente de relaxacao para o elétron.

Uma outra evidéncia experimental vem de medidas de dispersoes de campo magnético
das ressonancias (transi¢oes s-m4, s-m_ dependendo da polariza¢ao do feixe incidente),
feitas em pontos quanticos auto-organizados de InAs[54], figura 6.5. O diametro lateral

dos QDs era de ~ 20nm e sua energia caracteristica ~ 50meV. O acoplamento elétron-
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Figura 6.5.: Medidas de dispersao de campo magnético em QDs de InAs (bolhas). As
linhas pontilhadas sdo resultados tedricos [54].

LO se viu no fato de observarem um anti-cruzamento para uma energia de ~ 70meV
e 12T . Essa energia corresponde a energia de dois fonons LO seja em GaAs ou InAs.
Para campos magnéticos maiores de 8T, a dispersao do ramo mais baixo mostrou um
desvio com respeito ao seu comportamento esperado (linha pontilhada), ou seja, teve

um desvio na medida que a energia foi se aproximando & energia LO.

Fica entao aberta a possibilidade do acoplamento elétron-fénon 6ptico como fonte de
relaxacao para o elétron e portanto pode-se considerar o elétron acoplado com os modos
Opticos (junto com seus mecanismos de amortecimento como fonons actusticos e outros

modos 6pticos) como um novo banho efetivo para o spin.

Partimos agora a considerar a interagao elétron-LO como fonte de decoeréncia, con-
siderando que as nao harmonicidades da rede levam a um tempo de vida curto para os

fonons Opticos (alguns picosegundos nos materiais de interesse aqui).

46



6. Banhos Efetivos para o Spin nos Pontos Quanticos

Como sabemos, s6 existe uma forma de interacao do elétron-fonon éptico em GaAs
para um elétron localizado na banda de condugao e é a interagao de Frohlich.

Nosso problema é agora extrair a fun¢ao espectral do novo banho efetivo para o spin: o
elétron acoplado com modos 6pticos que por sua vez se acoplam com um banho de fénons
acusticos. Um vez conhecida essa funcao espectral procedemos de igual maneira que no
caso do banho de fénons acusticos para finalmente conhecer o tipo de dissipagao ao qual
estd sujeito o spin por causa deste banho efetivo (dentro das aproximacoes feitas).

O primeiro passo é assumir um tipo de acoplamento entre os modos épticos e o banho
de fonons actsticos: assumimos dissipa¢ao dhmica (com base no comportamento amorte-
cido dos modos Opticos confinados em pontos quanticos, vide tabela 5.1), e diagonal-
izamos a Hamiltoniana pertinente. Paralelamente, reduzimos a interacao de Frohlich a
Hamiltoniana de dois osciladores acoplados, por meio de aproximagcao dipolar (apéndice
A.3). Isto feito, introduzimos essa forma da interagao de Frohlich na Hamiltoniana di-
agonal do acoplamento entre féonons e diagonalizamos novamente para obter a fungao

espectral do banho efetivo (elétron-LO-LA(TA)). Essa funcdo espectral é

ma? 2yw

J w) = )
Eff( ) pNV€2 (wz _W%O)Q —|—4’y2w2

(6.35)

onde « é a constante de acoplamento de Frohlich

=5 (o ) - (639

o comprimento elétrico e v a constante de amortecimento dos fonons dpticos

62: h

m*we

(7 ~ 1.4 x10"s~! em GaAs). Se observa que o acoplamento 6hmico dos fonons 6pticos

com o banho de foénons acusticos se traduziu em um comportamento 6hmico também
para o elétron.

Esta funcao espectral nos interessa no caso especifico de w ~ wro. Partindo do tipo

de dissipacao do banho efetivo para o elétron achamos a func¢do espectral para o spin
JEIT (W) que é

JEff( ) 4a® <<>2<W)2 yw (6.37)
w) = — = — , )
pNV L2\ wo wo/ (w?— w%o)2 + 4y2w?

Para baixas freqiiéncias, esta funcdo espectral efetiva corresponde a dissipacdo super-
ohmica, e o sistema apresentarid novamente um comportamento oscilatério cuja ampli-
tude decai com o tempo. A taxa de amortecimento neste caso depende de A? e o tempo

de decoeréncia como A3, Para GaAs o tempo de decoeréncia ¢ da ordem de us, a tabela
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6. Banhos Efetivos para o Spin nos Pontos Quanticos

’ wo (meV) ‘ T5 (ps) ‘

25 1.75
30 2.53
35 3.44
40 4.5

Tabela 6.5.: Tempo de decoeréncia em GaAs.

6.5 resume os tempos obtidos para energias proximas & energia dos modos 6pticos. As

constantes usadas para fazer a conta foram especificadas na segao 6.3.
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7. Conclusoes

Podemos concluir que o spin eletréonico em um ponto quantico é um sistema quantico
dissipativo por conta das interagoes elétron-fonon. Os fonons se revelam como um banho
efetivo para o spin ao interagir com a orbita eletronica, que por sua vez se acopla com
0 spin.

A principal fonte de decoeréncia em pontos quanticos “grandes” é a interacao piezoelétrica,
que por se mesma ¢ uma fonte de dissipacao super-6hmica para o elétron, traduzindo-se
em uma dindmica coerentemente amortecida para o spin, dentro da aproximagao dipolar.

Podemos dizer que para freqiiéncias similares do elétron e os fonons 6pticos, um banho
o6hmico para os fénons dpticos gera um banho 6hmico para o elétron. Na aproximagao
dipolar, vemos que a interagao entre o elétron e os fonons 6pticos é semelhante a interagao
de dois osciladores harmonicos bidimensionais, desacoplados nas diregoes.

Quando a freqiiéncia do elétron se aproxima da freqiiéncia dos fonons dpticos se liga
a interagao de Frohlich. O tempo de vida dos modos épticos, resultado de acoplamentos
nao harmonicos entre fonons épticos e os fonons acusticos do “bulk” induz comporta-
mento dissipativo para o elétron e como conseqiiéncia também para o spin. O acopla-
mento ndo harmonico entre fonons produz um banho efetivo para o spin conformado
pela érbita eletronica, os modos 6pticos e o banho de fénons aciisticos do bulk. Esse
banho efetivo faz com que o spin apresente uma dindmica também super-dhmica.

Dentro do tratamento fenomenolégico dado as interagoes spin-o6rbita-fonon o compor-
tamento do spin apresenta oscilagoes sub-amortecidas. Porém, a dependéncia da funcao
espectral em w? para os modos 6pticos e em w® para os modos actsticos se traduz em que
para freqiiéncias de Zeeman (~ 10''s™1) ¢ muito menor o tempo de decoeréncia devido &
interacao de Frohlich (de ps) que o tempo de decoeréncia devido a interagao piezoelétrica
(de ms), lembrando que estas duas intera¢oes nao cobrem o mesmo regime de tamanhos
de pontos quanticos. Porém, os valores usados para fazer esses calculos correspondem a
valores “bulk”. Os resultados mostram uma forte dependéncia no tamanho caracteristico
do ponto quéntico, entao para ter nocao real da validade dos tempos, seria preciso usar
constantes que correspondam a pontos quinticos, mas muitas das constantes requeridas
apenas se conhecem para bulk. Uma continuacao do trabalho seria aplicar o mesmo

procedimento com usando parametros fisicos caracteristicos dos pontos quanticos.
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A. Processos de Diagonalizacao

A.1. Modos de oscilacao de um oscilador harménico
acoplado com um banho de osciladores, mediante
transformacao canénica

A Hamiltoniana de um oscilador harménico acoplado na coordenada com um banho de

osciladores é

N
By (b +5) + D wiblp

j=1

N
b))+ D wibl; (A
j=1

™=

H = wobgbo+m(b$+bo)2+ (bH—bg)

.
Il
-

—

wobl)b +/\(bT+b) +1(bT+b)§:k (b
0bgbo 0 5 (%o OJ:13

<.

havendo definido k; = e

seguinte forma,

Se diagonaliza a Hamiltoniana, deixando-a na
1/771()(«)()771]&1

N
H=Y 8p (A.2)

por meio de uma transformacao canonica do tipo

5l = i (it} = olbi) - (A.3)

=0

Usando a equacao de movimento dos operadores da Hamiltoniana diagonal

dﬁz( )
dt

obtido do comutador com a Hamiltoniana,

= 8] (t) (A.4)

N N
{ijb;bj,ﬁ;] + {bubo > kbl + ;). 8| +
j=1

=0
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A. Processos de Diagonaliza¢ao

Ba)g + bO)Q,ﬂj] =, (A.5)

No seguinte vou estudar termo a termo, usando a seguinte propriedade

[A,BC] = [A,B]C+ B[A,C]. (A.6)
O primeiro comutador é
N
Zw]bTbJ,ﬁl = > (ubl + i) (A7)
j=0

O termo seguinte é

N
(b +00) Y _ k(0 +b)), 8| =

j=1
N N
> kj (u +v> b+ bo) + > k(b + by) <u6+vf)>. (A.8)
=1 =1
E o ultimo termo,
A
[2(53 +bo)?, @T] =A (Uf) + Ué) (b + bo).- (A9)

Substituindo as relacoes encontradas na equagao de movimento,

N N

ij (uéb; + vé»bj> + ij (ué + Ué) (b:g +by) +

=0 =1

j j N
3 ky(bf + b)) (ug + vg) + A (ug + vg) Bh+b) = 2y (ugb} - v§bj) (A.10)
j=1 Jj=0

resultando as quatro equagoes correspondentes aos coeficientes dos operadores by, b(];, bj e b}

N

woul + Z k; (ué + vé) +A (ué + vé) = (A.11)
j=1
N

wovh + Z k; (ué + vé) +A (ué + Ué) =~ (A.12)
j=1
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A. Processos de Diagonaliza¢ao

wjué + k; (ué + vé) = Qm% (A.13)
wjvg + kj (U%) + Ué) = —Ql’Ug. (A.14)
Chamando
7' = ul (A.15)
N
= 3k (ul+of) (A.16)
=1
teremos que
Cl+ 22
l
= - = Al
Ug Ql — wp ( 7)
Cl+ 27
l
= —— Al
v Q) + wo (4.18)
k;Z!
l J
= A.19
k;Z!
l J
= - A.20
o " (A.20)

Somando a duas primeiras equacdes e as duas ultimas achamos a relacio entre C e

Z!, e os modos normais de oscilacio:

l
z R (A.21)
N 2
2wik-
=1 T
e
N 2
1l = ———= A A23
el DSy R (4.23)
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A. Processos de Diagonaliza¢ao

N 9k? w?
j=1 7 ! J
2
fazendo \ = Zjvzl %
N 2
2k? wj
O —wf = 2w ) — (MH) (A.25)
j=1 J l J
N 2
Gyl gy
w% = Wow; le — wjz.
0 Lok o
L4y ML ] = 0. A.26
wa ; wow; w? — QF ( )

Voltando as expressoes dos coeficientes,

Q+w
l l 0
= Z, A2
U S0 I (A.27)
O —w

1 l 0

= — 7. A28
Yo 2w l ( )

Ainda falta uma relacdo que nos permita resolver o conjunto de equacoes, para isso

fazemos uso do comutador bosoénico,

[ﬂz,ﬁﬂ =1 (A.29)
al N N 2 2
Z (uibl - Ufb;r) ,Z <u§b;r - vé-bj) = Z {(ué) — (%) } (A.30)
i=0 =0 =0

e substituindo os u’s e v’s,

N 2
2| 4]4%9[&)]'
1 = (Zl> il 9
D

j=1 (QZ — w2->2
l J

E a dependéncia no tempo das quase-particulas 3’s é

(A.31)
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A. Processos de Diagonaliza¢ao

U ity t 1 ity
(uje bj v;e""h; ),

M= 1=

=ity 1 =ity
(uje b; vje bj

<.
Il
o

e dos operadores b;’s

iyt 1 it
(Uie ’ lﬁ;rﬂLUiez lﬁl>7

=
ST
—~

~
S—

I
[]=

o~
Il

0

(Uéezglt,@l i vée‘mltﬁD '

S“
=

I
WE

T
=

ou

bZT (t) = i {[(uiué - vaé) cos Ot — i (u uj + vlo! ) sin Qlt} bT

j,l=1

- [(uiv — vl ) cos it — 1 (uivé + viué) sin Qlt} bi} .

A.2. Obtencao da funcao espectral efetiva

A seguir faremos a diagonaliza¢do da Hamiltoniana

N

Z zﬁl B+ \/§ (GI; — am) + Hgpin,

=0

valendo-nos da tranfomacao candnica feita anteriormente,

H = (o0l oo (4 ) o e (4 48) 8] + Hop

02

Seja

o7

(A.32)

(A.33)

(A.34)

(A.35)

(A.36)

(A.37)

(A.38)

(A.39)



A. Processos de Diagonaliza¢ao

H = 3 |ugls+no. (i8] —in))]. (A.40)

N
=0

Fazendo a seguinte transformagao

5 = ipl (A41)

a Hamiltoniana se translada em uma Hamiltoniana de spin-boson das descritas na secao
5.1,

N N
H = Z QZIBITIBI + O'xhz T <Bl-r + Bl) + Hspin- (A42)
=0 =0

O r; é a variavel na qual esta contida a informacao sobre o acoplamento entre o spin

e o momento. A funco espectral entao

N

Terp(w) = > rid(w—) (A.43)
=0

onde

r o= — (u? + vlo) (A.44)

e substituindo

n=Y% ()2 (A.45)

J4 wo
2 N
Jeir(w) = 2<wi€) > 7P (w — ) (A.46)
=0
B C\? 1 [d2Q% (w—9Q)
=2 () Wb S e

a delta de Dirac se escreve como
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A. Processos de Diagonaliza¢ao

d(w—9Q) = lim———-—F5—— (A.47)

C\21 . 67{ aQ 02 1
P LS I T L A4
Jef (W) 2<wog> ooz P, T f(Q) —1(w—Q)>?+e (4.45)

2(g>2 L. (w—ie)®  (w+ie)
wol ) imwn e | Flw—ie) —1  f(w+ie)—1

Segundo o caso, a funcao espectral pode ter trés tipos de dependéncia em w. No caso

dhmico, J (w) ~ w,

J(w) Yw

- 0 Q. — A.49
2Tmwg TWo ( w) ( )

wg (f(w+ie)—1) = w? — wg + 2iywsgne

¢\? wg (w —i€)? (w + i€)?
Jesr (@) (wOE 1wy 20 w? — wg - 2iyw  w?— wg + 2iyw
¢ 21 4y
5 (e — T (A.50)
0 (w2 —wp)” +4nw

As demais funcoes espectrais foram optidas pelo mesmo esquema.

99



B. Interacao de Frohlich

B.1. Deducao da Interacao de Frohlich

No limite de longo comprimento de onda dos fonons épticos, a base de atomos da
célula unitaria vibra relativa & outra enquanto o movimento nas células adjacentes é
praticamente idéntico. Num sélido com dois fons com cargas opostas nessa base, cada
um deles vibra no sentido oposto do outro. A polarizacao da célula entdo, estd dada
por €* (s; —s_) = e*s onde +e* é a carga efetiva, e s1 o desvio instantaneo de cada
ion. O deslocamento de cargas leva também a campos internos que induzem momentos
dipolares nos fons da rede. Isto, contribui com a polarizacao da célula de magnitude
aF" (o = ay + a_). ay éapolarizabilidade dos ions e E'°° o campo elétrico na posicio
dos fons. Estes campos elétricos estdo relacionados com o campo macroscopico (para

redes cubicas simples), pela relacao de Lorentz:

E"“(r) = E(r)+3180P(r). (B.1)

Para encontrar o campo elétrico no ponto r, divide-se o0 meio em duas regioes: uma
perto que consiste numa esfera de raio ryp e uma longe, escolhida seguindo o fato de
que o campo produzido por esta regiao nao muda dentro do raio rg. O campo elétrico

P(r)
macro _
'proximo (I') - 3e0

resulta de calcular o campo elétrico de uma esfera de um material dielétrico uniforme-

macroscopico E (r) é uma média total sobre o meio. O campo E

mente polarizada. O campo local é menor que o campo macroscépico por nao carregar
contribuicoes de cargas localizadas ja que a média sobre elas é zero.

No caso de um meio uniforme a densidade de polarizacao macroscopica esta composta
de duas partes, uma delas devido aos dipolos criados pela separacao dos dois ions dentro
da célula, e a outra devida a ionizacao dos fons. Para N células unitarias com volume
V

o - B
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B. Interacao de Fréhlich

mewvw
WWW

- S, s, —>
Eloc

Figura B.1.: Deslocamento dos fons.

As equagoes de movimento dos ions deslocados, figura B.1, podem

Mi§, = —k(sy—s_)+eEle (B.3)
M_§. = +4k(s;—s_)—e'Ele

onde k é a constante de proporcionalidade da forca restauradora. As equacgoes anteri-
ores refletem a consideracao dos ions estar-se movendo fora de fase, uma caracteristica
propria dos modos épticos, por isso, a seguinte deducao corresponde s6 com estes modos
de vibracao.
Seja p = % a massa reduzida, entdo a equagdo de movimento de s =sy —s_
++M—

pode ser escrita como

1
pus§ = —ks+e* (E + P) (B.4)
360
e temos agora, duas equagodes que relacionam s, E e P. Re-escalando o vetor s por
% (i. e, w= %s) temos
w = bpw+bpE (B5)
P = byw+ bpnE,
onde

_k + N et /N e
. m Vi 3e0(1—Na/3Veg) Vi (1-Na/3Veg)
b = (B.6)
N o e N o«
Vi (1-Na/3Vep) Vi 3e0(1—Na/3Veg)
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B. Interacao de Fréhlich

A anterior definicao foi feita com o objetivo de relacionar as constantes microscopi-
cas (a, e*, etc...) com parametros macroscopicas mediveis e resolver para polarizagao

macroscopica. Resolvendo para w (w) = woe™“!, E (w) = Ege™ !

bi2
= — E B.7
ww) = 2B (5.7
e
b21b12
P = [byp——")E. B.
<22 b11+w2> (B.8)
Podemos usar a relagao geral para meios dielétricos
P(rw) = (e(w)—1)E(r), (B.9)
no caso de w = 0,
_ b21b12 B
P = (bx- 5 E = [¢(0) — 1] goE, (B.10)
11

onde ¢ (0) é a constante dielétrica estatica. No caso de um campo elétrico externo com
freqiiéncia muito alta os fons nao conseguem acompanhar as forcas que mudam muito

rapido. Nesse caso, w =0, e £ (00):

P = byE =[c(c0) — 1] 5E. (B.11)

£ (00) e €(0) sao constantes as constantes macroscopicas procuradas.

Num cristal cibico D || E e pelo tanto || P. Se todos tém dependéncia espacial,

D D,
E = Re{ Eqg pexp(iq-r), (B.12)
P P,

a divergéncia de D leva a
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B. Interacao de Fréhlich

D=0ouD,EeP 1L q (B.13)

eVXE=Vx(Vp)=0a

E=00ouD,EeP | q. (B.14)

No modo longitudinal, Ee P || q, D =0 e ¢ = 0, entao

P (r) = —¢oE(r). (B.15)

No modo transverso, DeP 1 q, E =0 e e = oo. Nesse caso a direcao e a magni-
tude da polarizacao oscilam seguindo as oscilagoes transversais dos ions de modo que a
oscilacao total a polarizagao média seja zero, por tal motivo s6 resta a polarizagao cri-
ada pelos modos longitudinais. Separando explicitamente a parte longitudinal da parte
transversal w = wy + wp (V x wy, = 0; V- wp = 0) e impondo a condi¢cao V-D =0

encontramos o campo elétrico

wr, 1 1
E = _\/670”6(00)_6(0)“’[/ (B.16)

e a polarizacao macroscopica

[Nuw?eo | 1 1
P(r) = VL (o0) 6(O)s(r). (B.17)

A Hamiltoniana de interacdo do elétron como meio polarizado é

e [P(r) (r—ra) g
Hy ., = — d B.18
[=ph 47eg / lr — rel]?’ : ( )

s(r) = Z <2NthLO> v eq {aq exp [iq - r] + a(TI exp [—iq - r]} (B.19)

e integrando
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B. Interacao de Fréhlich

1iq - _
/ exp (+iq - ) (1; rel) — :':4m~% exp (Fiq - re) (B.20)
lr — re q

para obtermos finalmente uma expressao para a interacao do elétron com os fonons

opticos

el —ph

[ (w)l 21

Z {aq exp [iq - re] — Texp [—iq - rel]} .

B.2. Transformacao da Hamiltoniana da interacao de
Frohlich em uma Hamiltoniana de interacao de dois
osciladores harmoénicos acoplados

Partindo da equagao B.21 tentaremos reduzir o acoplamento elétron-LO por meio da
aproximacao dipolar & interacao de dois osciladores harménicos acoplados, considerando

o vetor de onda dos fénons no plano.

Define-se
1/2
[ hwroe? 1 1
= — . B.22
“ [ 2Vey \e(o0)  €(0) (22
Seja
it _ p—i(dzztayy) (B.23)
_ . T . T — W T
\/my +i Py me,, Py > '
2h m Cy 2h V2mwh
Cd:%(cw—wy)a 02:%(6;4'1.6?3 ;= cheq (B.25)
Cg:%(cx‘}'zcy)’c.g:%(d‘;_ic{/ s m = cheg '
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e—l(‘]wl’""]y?/) — eXp 2 eXp |: 2 q (;d + Cg):| (B26)
onde definimos o comprimento elétrico como ¢? = miwe A paréntese na equacao B.21
dentro da aproximacao dipolar se reduz a
, ) Lq (cd + cI,) Lg* (CL + cg)
{aqe(zq'rel) - age(_“”el)} — CLq ]. + Z# ]. + Z#
Lq (cd + c;r,) Lg* (CL + cg)
—ags1—1 5 1—1 5 (B.27)

Como ¢ é complexo entdo podemos escrevé-lo como ¢ = qe’’ e substuindo na Hamil-

toniana
T |
. 1 i {q (cd—l—cg) 9 lq (cd+cg)
He_py = zazq:q aq l—i—ze’qf—i-ze“?f
14 (cT—l-c) 14 (c —|—cT)
— ot 1fie—i19qqd797ieil9qqd79
a 2 2
. aq—a; EO{ + + T
= zaz 4 —i-?(cd—i-cd—l—cg—i-cg)Zcos(z?q)(aq—i-aq)
q q
o R in (9 ! B.28
- iy cdt+cl—cy—cq Zsm( ¢ (aq+a)), (B.28)
a
lembrando que
I U S B.29
v = Slatetete (B.29)
14
y = %(cd—kcg—czl—cg) (B.30)

onde x e y sao coordenadas do elétron, e
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z = \/%(Cx—i-cl), (B.31)

h

Para o fonon podemos fazer a mesma defini¢ao, sabendo que aq + az se pode ler como

um operador “posicao” no espaco de k:

k, = Zcos (Yq) (aq + aZ) (B.33)

Ry = > sin(d,) (aq+a;) (B.34)

e substituindo na Hamiltoniana de interacao

Ha pp = mzq: [%;a‘g + \Og (cm + c;) (bx n b;) (B.35)

_ \Og (cy +cL) (by +bL) ,

o que desacopla o problema nas duas coordenadas, como resultado da aproximacao

dipolar. O primeiro termo vai ser absorvido pelos operadores ocupagao (aproximados).

A Hamiltoniana do elétron com o banho de fénons épticos é

H ~ wLobLbz + wLobLby +w (clcw + CLcy>

al

+ 7z (cx + CL) (bx + bl) — f;g (cy + c};) (by + sz;) . (B.36)

B.3. Funcao Espectral do Elétron-LO

A seguinte é a Hamiltoniana de um sistema composto por dois osciladores, um deles

acoplado com um banho. Os (’s sdo operadores da forma diagonal da Hamiltoniana
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de um oscilador (cujos operadores de escada sao by e bg) acoplado com um banho de

osciladores. Os ¢’s correspondem ao outro oscilador.

H = Zﬂlﬁlﬁl+wc c+l( C) (b$+bo)

i=0 V2
iv: (u?ﬂg + v?ﬁz) + i (u?ﬁl + v?ﬁ@}ﬂ)

1=0 =0

= ZQlﬁlﬂl+wccc+7( )

Definindo

ZQlﬁlﬂl—i-wc c—&—(T—i-c)iV: (w) + ) [5;4-61} (B.38)
1=0

=0

«
N
02
Jerr(w) = 5 Z mleO (w— ) (B.40)

uyes
= ————— ) Z}5(w— )
4pNVw? 02 ;

B o’ j{ dQd (w—Q)
© 4ApNVRWE, Jo i f(Q) -

a delta de Dirac se escreve como
d(w—=—9Q) = lim———5—— (B.41)

2

T € ds2 1
J = —————— lim — B.42
B W) = NveR, B }'{C F(Q) —1(w—0)? (B.42)
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B ]{ 1 ds
B 4szV€2wLO Jimg f(Q) - Q)2 + 2
1 ds

= lim €

4z,oNVE2wLO —0 Jo f(Q)—1[(w+ie) — Q] [(w—ie) — Q]

o? €2mi 1 1
4ipNVP2w? 5 e=0 2ie \ f(w—ie) =1 f(w+ie)—1

assumindo dissipacao 6mhica no acoplamento do primeiro oscilador com o banho de

osciladores:
Wi (fw+ie)—1) = w? — w4 2iywsign (e) (B.43)

o 1 1

; _ _ B.44
Bsf (@) 4ipNVE |w? —wip = 2w w? = wig + 2w (A

o’ Yw

pNV (2 (w2 — w%o)z + 4202
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C. Método k-p

O método k-p e um método perturbativo que serve para achar o espectro de transporta-
dores perto dos pontos extremos, ou seja, no minimo da banda de conducao e no maximo
da banda de valéncia em materiais com gap diretos, a partir da fun¢do de onda de Bloch
em uma de variante da teoria de perturbacoes.

A pertubacao resulta do fato da funcdo de onda de Bloch estar dividida em duas
partes, uma dela que contém a simetria da rede e a outra com a forma de uma onda
plana propagada segundo o momento cristalino. O termo perturbativo k - p é entao um
um acoplamento entre o momento cristalino e o momento eletronico.

No método k-p a funcao de onda que representa a solugao da equacao de Schrédinger

para um elétron no cristal,

(Hy — Ep) @, (r) =0 (C.1)
sendo
roy, Y C.2
Hy=— a ; =—1 ) .
0= L 4 Vulr); p =i (©2)
P = e Xy (r) (Funcoes de Bloch) (C.3)

substituindo isto na Hamitoniana do elétron,

2 . ,
(24 Vo)) e ™ s 0) = Baee 0 (C4)
2 hk- h2k?
(p NI A Vat) Unk = Epxunk
2m m 2m
no caso de k = 0,
P2
(Qm + V> Uno = FEnotno (C.5)

e uma vez conhecidas suas solucoes, pode-se encontrar a solucao aproximada para k

hk-p h2k2

pequeno, tratando os termos —-= e &~ como perturbagoes. No caso de bandas nao
m m
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degeneradas na energia:

h2k2 u k Uy’
Epe = En0+—+— > o [t - 1 o) (C.6)
2m &, Ew—Ew
e os auto-estados
h (uno |k - Pl uno)
pr— —_— C-7
e = oD Bno — Epg 0 (G.7)

n#n’

Como consideramos um ponto extremo da banda o termo (ung |k - p] uno) = 0;

2
» (unolk2|unro)
S Dmetn! B B Un0 = 0. Para valores pequenos de k acostuma-se escrever a

energia F,x como

h2 k>

E = F
nk 2m*

(C.8)

m* se conhece com a massa efetiva (a qual se determina experimentalmente) e ¢ igual a

1

m*

Z ‘ Uno k_p’un’0>| ) (Cg)

/
nn/ nO 0

l
m m2k2
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