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ABSTRACT

In this work we havé anaiysed the formation of dis~
sipative structures through‘a statistical mechanics methodology.
For this purpose we resort to the use of the nonequilibrium
statistical operator m'ethod in Zubarev's azpproach. This formulation
' provide nonlinear Itransport equations without any phenomerological
coefficient, Our analysis w.ras elabo-rated for highly photo-excited
pllasmas in semiconductors. | We demonstrated that for a critical
level of excitation these systems can undergo a series of tran-
sitions from a disordered regime to a macroscopically ordered
regime. The latter is characterized bly spatially self-organized

structures in the form of steady-state charge density waves.
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CAP{TULO I

INTRODUCAQ

A fisica dos fendmenos ndo-lineares, objeto de cres-
cente atencao nos Ultimos anos, tém na mecanica estatistica de
ndo-equilibrio uma das &reas mais promissoras. ‘

A fisica linear, responsavel pelbs éxitos da fisica
classica do século dezenove e, também, da fisica moderna da pri-
meira metade do século vinte, vai cedendo espag¢os cada vez mais
amplos ao desenvolvimento das pesguisas sobre fendmenos ndo-linea
res.gque sempre foram de capital relevancia ha.tecnologia, em es-
pecial a voitada'para engenhafia elétrica. Avancos rotaveis ocor
reram na fisica basica dos fendémenos ndo-lineares, em particular
noc campo dos lasers. E, mais recentemente, os pesguisadores con
centram esforgos no delineamento dos principios fundamentais que
‘regem os fendmenos ndo-lineares. Cerfamente muitos destes sao
principios fisicos, mas outros podem assumir carater mais geral,
e terem validade fora dos limites da fisica, por exemplo, nos do
minios da biologia e até mesmo da sociologia. E claro que estes
fundamentos gerais dos fendémenos néo—linearés s6 merecem crédito
desde que baseados em raciocinios mateméticos(2*3'4'5’6).

Muitos estudos de fendmenos nado-lineares dispensam a

ajuda da mecinica estatistica. Mas ha importantes casos orde ela
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é essencial e indispensavel. Neste novo contexto encontramos um
campo faséinante, o da mecanica estatistica 'dg nao-equilibrio,
no qual podemos estudar os fendmenos de auto-organizagdo e a es-
tabilidade de estados de ndo-equilibrio.

. | Ha muito tempo sdo conhecidas e amplamente estudadas
transigoes instdveis que levam a diferentes regimes de fluxo na
hidroainamica. Organizac¢des macroscépicas similares se daoc em
sistemas fisico-quimicos, como em cadeias de reagdSes quimicas.
-Sistemas fisicos também apresentam comportamentos deste tipo co-
mo € o caso dos lasers. GEsta diversidade de situacdes tém sido
postas numa descrigdo comum através da termodindmica generalizaw
da 3 e da sinergética(s), as guais evidenciam as caracteristi-
cas e origens comuns destes fendmenos. Os pontos fundamentais de
correm de estarmos lidando com‘sistemas nao-lineares e, do fato
de que instabilidades s6 sdo possiveis em condicées tais que os
sistemas se encontrem longe do equilibrio térmico.

Na dinamica dos fluidés, a nao-linearidade primaria-
mente provém'de termos de convédgéo.e a instabilidade toma lugar
gquando um ceérto parémefro, por exemplo, o nﬁme;é de Reynolds, ex
cede um valor critico!’’. Em reagdes gquimicas a ndo-linearidade
esta relacionada com a concentracdo dos reagentes e a condicgao
critica depende de afinidades quimicas(S). Nos sistemas fisicos
a nao-linearidade é explicitada pélas funcoes de distribuica das

‘excitagdes elementares e a condicdo critica (o limiar para a ins
tabilidade) depende da intensidade de um certo campo aplicado(sh

Tem sido conjeturado, e nés demonstramos no presente
trabalho, que em sistemas em matéria‘condensada a agdo de fontes
externas tende a aumentar a excitacdo das guasi-particulas, sen-
do gue as distribuigdes destas excitagoOes aféstam—se.das de gui-
libfid para novas distribuigdes cdmpativeis com os vinculos de

nao-equilibrio. Como consequéncia dos aspectos coletivos das qua
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si—particuias_em matéria condensada, pode ocorrer um aumento de
ordem, Pértanto, uma estrﬁtura ordenada macroscopica, como as
j& indicadas, pode surgir em sistemas abertos longe do equilibrio
como resultado da ndo-linearidade das.equacées dindmicas.

No limiar da instabilidade a estrutura ordenada que
pode se estabilizar, € chamada de estrutura dissipativa(3). Es-
tas eétruturas, conceituadas por Prigogine e Stengers(z) dentro
da categoria do vir-a-ser,decorrem da conjugagio de processos de
‘natureza oposta: dissipacido de energia e matéria gque se tornam
longe do equilibrio fonte de orxdem.

A criacao e manutengdo das estruturas dissipativas
ocorre a certa distancia critica do.equilibrio, através do fluxo
continuo de matéria e energia em sistemas abertos regidos por e-
quagbes cinéticas ndo lineares. A principal idéia associada a
este conceito é a de que um crescimento de dissipagdo é possivel
em sistemas naoc-lineares- sob condigdes de ndo-equilibrio. Siste-
mas deste tipo podem estar sujeitos a uma sucessdo de transicdes
instaveis que levam & formacdo de ordem espacial e/ou temporal.
Estes fendmenos de auto-organizacdo sao acompaqhados por aumenéo
de produgac de entropia. Desta maneira a estabilizac3o de esta-
dos coerentes em sistemas deste tipo se verifica via mecanismos
distintos dos gue determinam o comportamento destes sistemas nas
vizinhan¢as do equilibrio termodinadmico, i.e., evolugdo acompanha
Ida de regressac de flutuaces parazestados"macroscopicamente de-
sordenados caracterizados por minima produgdo de entropiaﬁ)'(s).
O sistema evolui segundo processos deterministicos e obedece a
leis macroscopicas. Mas, a medida que da-se o afastamento do é—
quilibrio, podem sobrevir condic¢des criticas nas quais flduncées
sdo amplificadas a ponto de formar uma nova éstrutura. A transi
¢ao péra regimes qualitativamente-diferentes é acompanhada pela

instabilidade dos éstados desordenados; A andlise das instabili
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dades, neste caso, deée levar em conta as flutuacgdes das varia-
veis termodinamicas. Nas Vizinhancas da transicao o sistema re-
vela sensibilidade extrema a perturbagdes externas. Uma pertur-
bagdo minima ao redor do ponto de transigdo é suficiente para de
terminar o regime de funcionamento macroscopico.

As condigbGes para a evolugao e a estabilidade das es

(3),(9)

trutufas dissipativas, Glansdorff e Prigogine as estabele

C oo . e (3), (10
ceram com base na termodinamica dos processos 1rnaer&umﬁs()'( ),
.procedendo a uma generalizagao da termodindmica de equilibrio a-

poiada na hipdtese do equilibrio local(11)

. A partir desta for-
mulagdo pode-se precisar guais os sistemas suscetiveis de escapar
a0 tipo de ordem gque rege o equilibrio, e o limiar em que flutua
¢0es se tornam capazes de impelir o sistema para um comportamen-
to completamente diferente do ﬁsual de sistemas termodinamicos.
Observada experimentalmente pela primeira vez em 1500,

a.instabilidade de Bénara (1) (12)

constitui bom exemplc de como
a instabilidade de estados estacidnérics de sistemas abertos (su
jeitos a vinculos de ndo-equilibrio independentes do tempo) de-
terﬁina &m fendémeno de-auto—organizagéo espontanea. A experién-
cia consiste em impor um gradiente vertical de.temperatura & uma
camada ligquida horizontal, de modo que a superficie inferior do
liquido permane¢a a uma temperatura mais alta que a da superficie
superior. Devido ao empuxo, o liquido menos denso na superficie
‘de temperatura mais elevada tende a.subir,'enquanto gue o liqui-
do da superficie mais fria tende a descer. Entretanto, a forca
viscosa inibe estes possiveis movimentos e um regime estaciona-
rio homogéneo € estabelecido no sistema. O movimento macroscopi
co do liquido sO passa a ocorrer quando se aplica um gradiente de
temperatura maior do gque um certo valor critico. Nesse casoc o

calor deixa de propagar-se por conducao e o sistema entre no re-

gime em que a propagag¢ado se da por convecgdo. Nesse novo regime
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s30 observadas estruturas constituidas de células macroscdpicas

(da ordem de cm}) que podem, de acordo com 0s vinculos impostos,

assumir diferentes geometrias, conforme exemplificamos na figura

1.

Fig. 1 = Células de conveccdao Bénard. As linhas escuras indicam

movimento vertical. As areas claras indicam movimento

{7)

predominantemente horizontal .

A analise tedrica em termos das estruturas dissipati
'vas indica que, na instabilidade Bénard, o valor critico do gra-
diente de temperatura define um poﬁto de bifurcagac das solugdes
estacionarias. Para gradientes maiores uma flutuacdao, no caso
uma corrente microscoépica de convecgdo, amplifica-se até tornar-
se macroscopica, propiciando uma nova ordem molecular, gue se man

tém desde que continue-se impondo o gradiente de temperatura. Aumen



tando-se mais este gradiente observa-se gue as
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bifurcagdes das

soluc¢oes do problema se multiplicam até o ponto de atingir o caos,

onde € observada turbuléncia(13)

. Recentes experimentos

(14) fei-

tos com uma série de fluidos, dentre eles o mercuirio, mostram, co

mo na figura 2, a rota para o caos seguida por estes fluidos nu-

ma experiéncia do tipo de Bénard.

Y, -
YT e g

Fig,., 2

com um plano, determinada

(15)

~ A Orbita mostrada & a intersecdo de um toro distorcido

a partir de medidas fei-

tas com células de mercirio sofrendo oscilacg¢des convec—

tivas e eletromagnéticas.

Estruturas ordenadas a nivel macroscdépicos em flui-

dos, oriundos das complexas interacSes ndo-lineares nestes siste

‘mas, aparecem numa variedade de situagles.

ra 3 um exemplo, esteticamente muito atraente,

mosfera de Jupiter.

Simulagoes computacionais

Apresentamos na figu

observado na at-

(11) mostram gue

estas estruturas constituidas de enormes vértices podem ser re-

sultantes da amplificacao de pequenas pérturbacées entre duas ca

madas do fluido constituinte da atmosfera.



-Fig. -3 - Enormnes redemoinhos'na atmosfera de'Jﬁpiter(4).

Os primeiros estudos tedricos sobre a auto-organiza-
¢&0 em sistemas quimicos, levados a cabo por Turing em 1952, con
duziram primeiro a& construcdo do modelo Brusselador,de Prigogine

(5)'e, em sequida ao ‘modelo Oregonador, de Noyes

- @ colaboradores
e colaboradores(16). Amﬁos descrevem na'sua simplicidade os pro
cessos cooperativos em cihéiiqas quimicas. Permitem prever para
_mhifds sistemas fisico-quimicos, e em particular o estudado por
‘Turing, pontos dé bifurcacao a partir dos quais estados estacio-
nérids_homogéneos_se tornam'infinifesimalmente-instéveis.' 0 sis
tema aberto né@—linear.evolui entéo-para estadbs'estadkmﬁhjos n6é

- quais as concentracdes intermedidrias variam senoidalmente no es
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pagoe. O modelo Oregonador foi aplicado(16) com €xito para o es-

tudo da reacdo guimica de Belousov- Zhabotinskii, provendo tanto

a organizac¢do quimica temporal, demonstrada na figura 4,

organiza¢ao quimica espacial nos estados estacionarios.

como a

‘.-.
LY
X
i
3.
[

e

Fig. 4 - Reagdo de Belousov-Zhabotinskii. Ondas gquimicas espi-

rais desenvolvidas quando © reagente de Belousov-Zhabotinskii
é colocado em um prato raso. As ondas podem aparecer es
pontaneamente ou serem induzidas aquecendo-se a superfi
cie com um filamento incandescente, como nas foteografias
acima. Os circulos pequenocs indicam bolhas de didxido
de carbono desenvolvidas pela reacéb. As fotografias
foram tiradas em sucessivos tempos apds o inicio da ex-

periéncia(4).

As duas grandes guestdes conectadas com o estudo das

estruturas dissipativas em sistemas abertos longe do equilibrio




540:

1) qual a origem microscédpica das transic¢des de regimes desorde-
nados para regimes ordenados macroscopicamente na forma de es

truturas dissipativas? e

2) como lidar teoricamente, ou melhor di;endo, como analisar ri

gorosamente estas transig¢des?

Neste trabalho desenvolvemos esforc¢os para responder

[

4 estas guestdes. Assim, de modo pioneiro, fundamentamos micros

copicamente o estudo de estruturas dissipativas auto-ordenadas es

pacialmente, da mesma espécie das estudadas por Turing, em maté-

ria condensada. Para tanto nos utilizamos do método do operador

(1%)

estatistico de ndo-equilibrio de Zubarev (OENE). Este méto-

do, detalhado no capitulo II desta tése, fundamenta a termodind-—
mica fenomenoldgica dos processos irreversiveis e permite a deri
vagdo em bases microscopicas de equacdes de transporte generali-

zadas que incluem coeficientes 'de transporte dependentes do tem-

po. Para sistemas de muitos corpos descritos por hamiltonianas

este método, assim como o0s outros métodos{18) baseados também na

generalizacgao dos ensembleS'eStatisticos de Gibbs, tém se mostra
do muito eficientes. |

Para desenvolvermos o estudo mecinico-estatistico de
sistemas fora do equilibrio termodindmico € imprescindivel termos
conhecimento das réspostas desses sistemas obtidas experimental-
mente. Neste contexto os plasmas em semicondutores altamente fo
to-excitados, descritos no capftulo III, se apresentam como sis-
temas muito apropriados. Estes sistemas tém sido estudados ampla
mente do ponto de vista experimentél,e constituem um verdadeiro
"campo de teste" para o desabrochar de teorias estatisticas de
nao-equilibrio. O formalismo do OENE tem sido aplicado com &xi-

to na descri¢ao de fendmenos de relaxacido evidenciados em proprie
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dades oticas de transientes ultra-rdpidos em semicondutorés(1Q),
para os quais o estudo experimental pode hoje em dia contar com
o reéurso da espectroscopia.de laser ultra—répida‘zo). No presen
te trabalho restringimo—nps ao estudo dos estados estacionarios
e da emergéncia de estruturas dissipativas em plasmas foto-exci-
tados em semicondutores polares.

Metodologicamente determinamos em primeiro lugar o ra
mo termodindmico de solugSes estaciondrias do conjunto de egua-
" ¢Ses de transporte generalizadas ndo-lineares para variaveis ma-
. croscopicas homogéneas de semicondutores polares sobre continua
iluminagdo de laser. Estes cilculos e seus resultados estdo a-
.presentados no dapitulo IV. Em seguida testamqg .a estabilidade
dos estados estacionarios homogéneos frente & formacdo de uma on
' da de densidade de cargas estabionéria_macroscépica. Este proce
dimento foi levado a cébo no‘capituio'v, considerando uma'flutug
cdo infinitesimal na densidade de cargas eletrdnica e verifican-
do as condic¢des criticas nas quais 0 sistema pode sofrer uma sé-
'rie.de transicdes para regimes macroscopicamente ordenados na for
ma de ondas de densidade de carga. Fiﬁalmente'no capitulo VI a-
- nalisamos a-estabilidade e a.natureza das solugSes estacionarias
nas vizinhangas de pontos de bifurcacdo sobre o ramo termodinami

co de solugdes. No capitulo VII sumarizamos e comentamos as prin

cipais conclusSes deste trabalho.



CAPITULO 11

METODO DO OPERADOR ESTATISTICO DE NAQ-EQUILIBRIQ

_Ii.1 . MECANICA ESTATISTICA DE NAO-EQUILIBRIO —-METODO DO OPERADOR
ESTATISTICO DE NAO-EQUILIBRIO

i II.1.a. CONSIDERACOES SOBRE MECANICA ESTATISTICA DE NAO-BQUILIBRIO

Assim como a mecanica estatistica de equilibrio for-
nece os fundamentos microscopicos .da termodindmica de equilibrio
_a partir das leis da mecanica e da teoria de probabilidades, a me
canica estatistica de n5o—equilibrio tem como dbjetivo fundamen-
tar a termodinamica de processos irreversiveis, Enquahto as
duas primeiras diséiplinas {as de equilibrio} foram estabeleci-
das no comeco do século, as duas Ultimas (de néo—equilibrio} en-
frenﬁaﬁ as agruras do processo preliminar de desenvolvimento.

Dadco um sistema em equilibrio e aslcandicées exter—
nas (vinculos) a que estad sujeito & gossivel-uma. descricdao cen-
"traida. Isto &, em termos de um nimero reduzido de variaveis ma
croscopicas que sdo médias de varidveis dinamicas sobre um ensem
ble de equilibrio. As varidveis dindmicas, neste caso, sdo inte
grais de movimento. Fora do eqguilibrio termodindmico, as varia-
veis din@micas cujas médias descrevem os estados macroscopicos nao

sdo, via de regra, integrais de movimento e, além disto, a pré-
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pria descrigdo contraida, que deve ser fechada, nfo & a priori

garantida. Em outras paléyras: a questao a que estamos nos refe

rindo diz respeito a possibilidade de se definir um conjunto de

variaveis macroscdpicas tal que o nimero s de variaveis seja

pequeno, isto &, muito menor que o nimero de graus de liberdade

d! do sistema e, ao mesmo tempo suficienﬁe para descrever o com-

portamento macroscépico do sistema fora do equilibrio e a sua e-

wvolgcéo no tempo. | .
Os primeiros destrincamentos deste problema, um dos

. fundamentais da mecdnica estatistica de ndo-equilibrio, couberam

a Bogoliubov(1)

que, em 1947, pro?ﬁs um método para estudar sis-
temas de néo-equilibrio pouco dengos, baseado num principio ge~
ral, o principio de atenuagdes de correlagdes. Segundo este prin
Icipio, também chamado de hipétese de hierarquia de tempos de re-
laxacao, se a evolucdo do sistema'no tempo é tal que admita a de
lineagdo de uma série de tempos de relaxacgdo T. Ppara os quais
t>>'rr , muitas das correlacdes eﬁtre as particulas sao atenua-
das - entao podemos sucessivamente descrever o sistema por um nu
mero reduzido de variaveis. Assim, seja - ru 0 primeiro tempo de
relaxa¢do definido como sendo-o tempo necessério'para gue O Sis-
tema perca a meméria sobre a configurag¢do inicial de ndo-equili-

brio de modo gue para t >>'ru passe a ser descrito por um nume-~

ro reduzido de variaveis macroscdpicas:

) (%) } mo= 1L A (II.1)

onde s << )M, o nimero de graus de ;iberdade do sistema. A pos-
‘sibilidade de dgfinir T,r 0 qual chamaremos de tempo de micro-
relaxa¢ao, assim como de avalia-lo, depende de cada sistema atra
vés de sua hamiltoniana e também da situagdo fisica a que esta

sujeito. Estima-se Tu da ordem de magnitude do tempo de uma
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_ colisao,

&6 = Tc/ v : (I1.2)

onde v & a velocidade media das particulas constituintes do sis
tema e r, o raio de correlacao relacionado com ¢ alcance das
forcaé de interacdo entre as particulas. No estudo de Bogoliubov“),
sobre as equacdes para as fungGes de distribuicdo de muitas par-
-ticulas, gy e tal.que para t >>T“ as fungdes de distribuicdo
de muitas particulas se tornam funcionais da fungdo de distribui
¢do de particula Unica. Partindo deste principio Bogoliubov mos
tra que se pode desacoplar a cadeia de equagles para fungdes de
distribuigio de muitas partidulas chamada por razdes histéricas ¥
de hierarquia BBGKY (Bogoliuboé, Born e Green, Kirkwood, Yvon}).
A funcdo de distribuiggc_de particula unica referida nesta hierar
quia pode ser posta em c¢onexdo com a fungao de'disﬁribuigéo usa-
da por Boltzmann na derivacao de éua equagao cinética(3).
Admitida a hipotese da hierarquia de tempos de rela-
xagao de Bogoliubov pafa um sistema fora do equilibrio podenos en
t3o descrevé-lo em termos do nimero reduzido de variaveis com em
(II.1). Entretanto ainda resta obter © método de escolha e de
descri¢ao no tempo destas varidveis e assim obter a evolucdo do
sistema no tempo. © método baseado na avaliagd3o da hierarquia
‘de equagoes BBGKY € um método ﬁtil.éomente'no tratamento de cer-
tos sistemas fora do equilibrio como o caso de gases naoc nmuito
densos. Uma das maneiras de tratar os problemas acima levanta-
dos, todos concernentes a descric¢do de processos irreversiveis qﬁe
ocorrem em sistemas quaisquer fora do equilibrioe, & a generaliza
¢ao dos ensembles estatisticos de Gibbs para.fora do equilibrio.
(4)

Este caminho que foi sugerido pela primeira vez por Callen e Welton

em 1951, quando generalizaram o teorema da flutuagdo-dissipacdo
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(formulado inicialmente por Nyquist), foi o sequido por Jafnes‘s)
com a formula¢do do principio da mdxima entropia em 1957. Jaynes
susténta que se tivermos um; informacdo parcial sobre um .siste-
ma, as melhores predicSes‘de fendmenos observaveis se tornam pos
siveis a partir da distribuig¢do de probabilidades P Que maxi~
miza o funcional entropia da teoria de informacao SI(p) sujei-
to aos dados conhecidos.. O conceito de entropia da teoria de in
formagdo SI foi introduzido por Shannon(s) como a medida da in
certeza numa distribuicio de‘probabilidades. A lnaximizégéo de
,SI(p) sujeita a certos vinculos é um problema matemitico que se
relaciona com os fatos fisicos quando tratamos de tais tipos de
sistemas e oS vfnculos impostos sdo aqueles referentes ao nosso
conhecimento experimental. Se os vinculos dados sdo compativeis
com uma situacéo de equilibrio.termodinémico encontra-se a par-
tir do formalismo da maxima éntropié de Jaynes operadores P, Das
formas candnicas que caracterizam os ensembles de.GiBbS. Nestes
casos, de equilibrio, temos gue a entropia termodinamica (mensu-
révél experimentalmente) S se relaciona com o méximo do fun-

e
cional SI(Q) atravéé de Se =-kB(SI{pc)) = kB(SI)méx onde kB
- € a constante de Boltzmann. .Agora, se os vinculos sdo compati-
veis com uma situacdo de nao-equilibrio pode-se, a partir do for
malismo da maxima entropia, encontrar‘operadones estatisticos pc(t)
que'séo formas candnicas generalizadas(7}. Pode-se incorporar e
feitos de memdria neste fo;malismo se adiciopéfmos informagdes 1)
. bre medidas de grandezas fisicas efetﬁadas durante um intervalo
de tempo. Jaynes propde ndo s0 um-método para ’tratar sistemas
fora do equilibrio mas também um método para a escolha das varia
veis contraidas {Qm(t)} em (II.1): a melhor escolha dos dados
é aquel& da qual tehos conhecimento experimental(s)'(7). Portan’

to, a escolha depende de cada situacdo experimental e do sistema

considerado. Outras maneiras de eleger as varidveis {Qm(t)} com
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PRI : : . o 8 :
pativeis com outros formalismos sao dadas( ). Entretanto, como

(8)

aponta Zwanzig'®', ainda ndo ha um método satisfatdério para deci
dir o que incluir em {Qm(t)} . NoOs, neste trabalho, adotaremos
0 ponto de vista de Jaynes.

A descricdo da evolucéo de um sistema fora do equilf
brio, caracterizado para t >>Tu por um conjunto de variaveis
contraidas _{Qm{t)} , € obtida a partir do conjunto de eguacSes
de evolu¢do para estas variaveis. Zubarev{g), em 1962, elaborou
.0 método do operador estatistico de ndoc-equilibrio (OENE}, uma ge
ngralizacéo dos enéembles de Gibbs, apoiando-se na incorporagdo
de efeitos de.meméria no formalismo da maxima entropia de Jaynes,
que permite estudar & luz da mecdnica estatistica sistemas quais
guer e arbitrariamente éfastados_do equilibrio. Esquema semelhan

(10) em 1966 usando operadores de projecao de

te propds Robertson
pendentes do tempo. Outros formalismos foram desenvolvidos com
o.objetivo de estudar a evolugao temporal de estadbs macroscopi-
cos de sistemas fora do equilibrid. Por exemplo, o estocastico

(11), basead6é em equacSes de Fokker-Planck ge-

de Kubo ou Zwanzig
neralizadas ‘e aplicadas com bastante eficacia na descricao de cer
tos fenGmenos de ndo-equilibric como os que se d3o na hidrodina-

(8)

mica. Contudo ha indicadores de que os formalismos de ensem-
bles de Gibbs generalizado de Zubarev e Robertson sdo os que dio
a descrigao mais geral de sistemaé fora do equilibrio, tratando
as questdes relativas ao néo—equilibrio de maneira mais abrangen
te que os outros. Também dentro desté esquema esta a teoria de

MacLennan(12)

que, embora seja menos geral que as duas Qltimas
mencionadas acima, leva em conta o efeito de interacdo do siste-
ma com um banho térmico. De fato, as teorias de. Zubarev e Robertson
como inicialmente formuladas destinavam—se ab estudo de relaxa-

¢do livre de um sistema inicialmente fora do equilibrio para o e

gquilibrio. Neste caso as influéncias da interac3o do sistema com
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0 meio exterior nao sac relevantes. 5& mais recentemenuaSeha“3)

generalizou estes dois fofmalismos para tratar fendmenos que ocor
rem fora do equilibrio em que as interagdes dp sistema com reser
vatdérios é importante. Pertencem a esta classé de fendmenos os
que se ddo em estados estaciondrios de nao-equilibrio que nos in
teressam neste trabalho.
Cbjetivando a descricao de estados estacionarios de
«néoTequilibrio, usaremos neste trabalho o método do operador es-
tatistico de Zubarev adaptado ao estudo de sistemas abertos, no

ambito da idéia desenvolvida por Seke.

.o,

I1.1.b. O METODO DO OPERADOR ESTATISTICO DE NAO-EQUILIBRIO

Admitida a_hipéﬁese-dé hierarquia de tempos de rela-
xagdo de Bogoliubov (exposta em II.71.a) para um sistema fora do
equilibrio termodindmico, os estados macroscopicos deste sistema
sdo descritos para tempos t_>>'ru ' Tu- avaliavel, - por exemplo,
de acordo com (II.2), por um conjunto reduzido de variéveis ma-
croscopicas {Qm{t)} com as caracteristicas dadas em (II.1). Uma

dada variavel macroscopica Qm(t) & dada pela mddia da variavel

dinamica correspondente P

oD - TP ]

Q'm.('t)_ ?ml}t n me j’(t) (II.3)
com m=1,2,...,5, e onde <., ..|t> indica média sobre o ensem
ble de_néo-equilibrio'caracterizado_pelo operador estatistiéo de
ndo-equilibrio p(t) (se .p(t) é dado, a média em (II.3) pode
ser feita, em principio, para qualquer operador). O conjunto de
variaveis macroscdpicas {Qm(t}} ; m=1,...,8, necessarias e su

ficientes para descrever o sistema para tempos t >>Tu e, de a-
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cordo com a nomenclatura de Zubarev, o conjunto de variéiéis de
Base.

I A evolucao no témpo dos estados macroscépicos_do sis
tema considerado € dada a partir da obtencao dos valores das va-~
riaveis de basé {enunciadas em (IIQB)) para qualquer instante de
tempo. Assim temos como objetiveo derivar, conforme o formalismo
dé Zubarev, a expressao para p(t) que torne possivel a avalia-
¢ao das médias em (II.3) para qualguer instante de tempo, de mo-

-do que os valoreé obtidos estejam em correspondéncia com os valo
~res termodinamicos mensuraveis experimentalmente.
Consideremos o operador estatistico de ndo-equilibrio

de Zubarev ps(t) dividido em duas partes:

(3' (i-)- = P(i(i)* P ), (II.4)

£ AN

onde pq(t) denominado operador de quasi—equilibrio_depende exX—-
- ¢lusivamente das varidveis dindmicas {Pm} cujas médias {Qm(t)}
formam o conjunto de base (II.3). Este operador estatistico é
ﬁsado no calculo dos valores-inétanténeos de Qm(t) de modo que

a seguinte relacao deve ser satisfeita:

Q (&) = € Ffmlic> - s {P,m Pq[t_)}, (11.5)

-0 operador pirr(t) depende de todas as correlgcées iniciais car
regando, assim, informa¢des sobre a "histdria" passada do siste-
na e & resﬁonsével pela evolugao irreversivel do sistema fora do
equilibrio.

Para obter pq(t) vamos‘nos valer do formalismo da

maxima entropia de Jaynes. Consideremos o funcional entropia da
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teoria de informacdes s;{p} escrito como °}

(II.6)

SI(?) = - T { e(t)f/nP(t)}) |

tal que op(t) operador estatistico arbitrario no instante t &

usado no calculo do valor médio de um operador P

T =T (P ]

(Xr.7)

Vamos impor os vinculos: (1) referente & normalizacido de p,

Reem} =y

¥ (II.8)

e (2) que {Pm} em (II.7) seja tal que {<Pm>} = {Qm{t)} forma o

conjunto de base (II.3) cujos valores sio por ndés conhecidos em

um dado instante de tempo t como em (II.5):

Qm (+) - T { Pm. P(-t)}’ i | (11.9)

0 extremo do funcional (II.®) éujeito aos vinculos

(I1.8) e '(II.Q), encontrado através do método dos multiplicado~

res de Lagrange, fornece - p_(t) satisfazendo estas condigdes da

do por uma fcrma candnica generalizada:

_pt) - { f_ F;nft) Em j
€ m=1

(I1.10)

P = €
??(

com qé(i) = /@yl_ 7:,_ { ex,,o { - f_ F’m{f) Em }} , (IT.11)
' o m=4
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sendo ¢{t) -1 e {Fm(t)} e M=1.,.8, o0s multiplicadores de La
grange associados aos vincﬁlos {ITI.8) e (II.9) respectivamente.
Usando {II.10) definimos o valor médio de um opera-

dor A sobre o ensemble de quasi-equilibrio como:
‘ m
<A(t> "‘/r{A F(t)}' , (I1.12)
i T

Para os operadores {Pm} » cujos valores médios es-
tao relacionados com o conjunto de variaveis de base, podemos re

escrever (II.5) como:

QM () = < Em {:€> = <Pm_‘t>_q o (I1.13)

Vemos que pq(t) dado em (IX.10) depende somente do
nimero reduzido de variaveis {Fm(t)} (cujo significado fisico
sera dado na segao II.1.c) avaliadas no instante t e portanto
nao-leva -em conta efeitos de meméria {podemos ver pq(t) como
uma condig¢do inicial para p{€) no tempo inicial t, >> 7 ). Nes
te contexto pq(t) € algumas vezes chamado de operador de "grao
-grosso"(14). Entretanto sua conceituac¢do permite calcular mé-
dias de ndo-equilibrio através do procedimento (II.12) prescindin
do de hiplOteses adicionais cbmo sdo as usadas no cdlculo de mé-
dias de ndo-equilibrio de varidveis de gréo-groéso. De fato, nes
te ultimo caso, calcula-se as médias sobre celas no espaco de fa
se cuﬁo volume ndc & definido de maneira geral(15).

Entretanto, pq(t) nio fornece a evolucdo dos esta-
dos macroscopicos do sistema no tempo,listo e, 56 oferece os va-

lores instantdneos das médias. Para tracar a evolucio do siste-

ma no tempo € necessario elaborarmos a expressdo para um opera-
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~ dor estatistico de néé-equilibrio que leve em conta efeitos de
memdria como estd expresso formalmente em (II,4). Vamos obter
pe(t) recorrendo ao formalismo da maxima entropia acrescido de
vinculos sobre o conhecimento de valores médios ndo sd no presen
te mas em tempos passados. Consideremos o funcional entropia da
teoria de informacao dado em (II.6) e vamos impor a condicdo de

normaiizacéo;
mn _
1 P(t) = { | (I1.14)

e os vinculos sobre os valores médios tais que

Te { P (£) p(t)] = ( P (f,)|f> = <Em|t+t>,'

(£X1.15)

estejam fixos em t, -+ - , o passado remoto, Pn(tq} =

it /B -1t H/h 1.

= e Pn e onde H & a hamiltoniana do sistema sen-

do estudado e <gm|t+t1> = Tr(P plt+t,)) .

A maximizagdo de S

I sujeita aos vinculos (II.14) e
(II.15) corresponde a encontrar o extremo absoluto do seguinte

funcional:

L (9) =~ Tefow) fn o)} - | (%N(t) - 1) T;{mt)} -

Zn_ Em (tfi‘i) Tr { me(*g) P(t) & , (II.16)

com t,>-= e [$(t)-1] e F (t+t,) multiplicadores de lagran
ge correspondentes aos vinculos (II.14) e (II.15) respectivamen-

te. Vamos considerar o seguinte teorema (chamado de teorema de

abel},
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£+ f(t)})

(I1.17)

L fiey = om  Le ] ar e

fe—w E>Q

sendo f(t}) wuma funcdo limitada em t + ~» e t =0, tal que,

0
£ .

t
e  f(#)

= 4.(0) . | (I1.18)
..w .

Como serd verificado a posteriori (secdo II.2) <Pm|t'+t > e F_ (t+t,)

1
devem ser tais que se tenha a identificacdc com a interpretacao
destas grandezas a partir da termodindmica. Portanto <Pm|t+t1>

1e Fm(t1) 'sd3o fungdes de t; que obedecem (II.18) e a aplica-

¢do de (II.17) a (IX.16) fornece:

L) =-Tr{ e np)} - [ d&)-1] Tr prt) -

¢ J s “);_i F o B+ Te{P(4) f(t)},
> (IT.19)

) +
com € + Q0 .,

Considerando a variacdo  S&L(p) =0 ," ou seja, locali-
.zando o extremo de L(p) temos que p(t) gue satisfaz esta con
digado € dado por uma forma candnica generalizada Pe (t) , o ope-

rador estatistico de ndo-equilibrio de Zubarev:

/

_ | . ' o £t1 A |
| ?E (1) = Lxp [- @ (1) - E_‘LO-&J e d);_:l Fm(t+t1)Pm(:&J)}

+ (I1.20)
com € + 0 e, .
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A

P in)- ,&sz%,, j )‘_ m)Puﬂ

—=L0 m=4

(IT.21)

Substituindo a expressdo (II.10) em {(II.20) e levando em conta a

- dependéncia temporal de Pm(t1) temos:

- O ep, it H - #, Hy
_PE (t)sz’{ Efobfi eg e tf(fwtj)t }
€ e 3 |

(I1.22)

-

1 onde t+t1_ diz respéito a dependéncia de pq de suas variaveis
Fh(t+t1) . O operador pe(t) € solucao retardada da seguinte

equagao de Liouville modificada por fontes infinitesimais:

d b () + A4 [ e, H
i E u’i[ ‘ .] -
~E g ) -In E’i(t)). (T1.23)

Quando ¢ -+ 0 ’ pe(t) satisfaz a equagdo de Liouville sem fon-
tes. O papel do termo infinitesimal do lado direiha de (II.23}
€ o de quebrar a simetria de reversao temporal  da equagdo de
Liouville selecionando, neéte caso, as solucées retardadas.

De modo a obter a descricao macrospoica. do sistema

em consideracdo, as médias dos operadores sio tomadas como:
< P l t> = oﬁ/m T { P_(t) } (TI.24) .
-m es>ot 3 !

. + . , AP - X
ou seja, € tende a 0 depois que o limite termodinidmico & feito.
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0 limite termodin@mico significa tomar o volume do sistema V= «,
o nimero de particulas N+« com N/V constante. A média toma-
da como em (II.24) esta dentro do conceito de quasi-medias de o-

(16)

peradores introduzido por Bogoliubov onde o intercamhio dos li

mites (Lim, , Llim) nao produz o mesmo valor para a média do ope

e=>(0 V> -

rador. Este conceito é aplicado em situagdes em gque os estados

do sistema, gue podem ser estados de equilibrio, tém simetria me
nor do que a simetria do hamiltoniano do sistema.

0 esqguema apresentado pelas equagbes (II.23) e (II.24)

val ao encontro do esquema de Prigogine onde a descricdo da evo-

lugdo irreversivel do sistema € obtida usando o seu principio da

(17) para gquebrar a simetria

condicao dindmica de dissipatividade
de reversdao temporal da eguagdo de Liouville. ~ Segundo Prigogine
guando esta condicac & satisfeita pode haver uma mudanca qualita
tiva do comportamento do sistema e dar lugar a uma possivel for-

(18). Esta transicio entre dois

macdo de estruturas dissipativas
regimes qualitativamente diferentés pode ser vista como um pro-
cesso de guebra de simetria espdntéhea em analogia com O gue ocor
re na teorid de transibées de fase de equilibr;é. Um exemplo des
te tipo de processo estudado em equilibrio é o que se da guando
avaliamos a magnetizacdo espontdnea de um sistema descrito pelo
modelo de Ising(19). Quando consideramos a hamiltoniana do mode
lo de Ising sem campo externo e cbmputamos diretamente o valor
‘médio do spin, a magnetizacgao, verificamos'que este cOmputo sem-
pre resulta na magnetizagdo nula para gualquer temperatﬁra. Is-
to se deve ao fato de a hamiltoniana de Ising ser invariante por
troca de sinal dos spins. Entretanto sabe-se que passando de tég
peraturas altas para temperaturas baixas ocorre- para uma dada tem
peratura critica, chamada de temperatura de Cufie, uma transicao

de fase de um estado paramagnético desordenado para um estado fer

romagnético ordenado. Para obter a magnetizacdo espontinea, nes
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te caso, recorre-se a introducdo de um campo magnetico infinite-
éimal h, que quebra a simetria do hamiltoniano original. Depois
que'ﬁ média dos spins & feita toma-se o limite de h+0.  1Ipso
facto as médias neste caso ndo s3o médias usuais mas sim guasi-
médias como as.definidas em (II.24}.

Finalizando esta sub-segdo dedicada & obtencdo do o-
perador estatistico de ndo-equilibrio de Zubarev, observamos que
existem outras maneiras de derivar pe(t) como as dadas no li-

(9)

“vro.de Zubarev e todas se‘equivalem. Entre elas estad a de de
. rivar pe(t) a partir do formalismo da maxima entropia como fei
to aqui, entretanto considerando vinculos sobre o conhecimento
dos valores médios Qm(t) . hao somente em um ;nstante no passa-
do remoto, mas em'todos os instantes no passado, o0 gue seria equi
valente a ter conhecimento de fII.15} para -« §t1 €0 . Os dois
procedimentos se equivélem. ‘Pois sé dispomos de informacdo so-
bre valores médios no passado remoto, t1-+ —@ esta'deve incluir
tudo que é relevante no laboratério para determinar o comportamen
to feproduzivel-e, assim, o operador estatistico deduzido deve
conter todos os efeitos de memé;ia. Sé assim ﬁéo fosse a dinfor-
- magao sobre'os valores médios em - 5t1 €0 ndo seria possivel
de ser avaliada, ja que estes sé sdo obtidos, dentro do formalis
mo de Zubarev, pelas suas equagdes tranSporte_generalizadas (a se

rem obtidas em IT.3) com condig¢des iniciais dada pela informacao

em t1 = o,
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ITI.2. CONEXAQ COM A TERMODINAMICA

Como vimos em II.1 o operadorl de quasi-equilibrio

(IT.10) é usadb no cdmputc das médias Qm(t) das variaveis dind
micas Pm num dado instahte de tempo t de tal modo que (II.13)}
e satisfeita. 0O operador pq(t) depende dos multiplicadores de

_ Légrange F . (t) e 4¢{t) cujos significados fisicos s3 dados ao
procedermos & conex3c do formalismo do operador estatistico de

- nao-equilibrio de Zubarev com a termodinimica dos Processos irre

versiveis‘zO).

Definimos em primeiro lugar, um operador S(t)} tal

que:

. | 4 |
B AR AL +,ij FOP  ares

"onde usamos (II.10) e a média de S(t) & dada por,

50 = Al e) = Chep ol

¢(f) + i_ an (+) <P,m |f>$ ) (I1.26)
m=4 g

onde usamos (II.13). Vemos que Ekt) & um funcional das varia-
vels 9 (t) = <Pm|t>q , assim como ¢{t) dado em (II.11) & um
funcional de Fm(t) dependentes, ©s do;s, do tempo através de_
Suas variaveis naturais. O funcional S (t) pode ser visto como

uma generalizacao para fora do equilibrio da transformada de Le-
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gendre de ¢ (t) . Denominamos 'kBg(t) de "entropia" de quasi-equi

1ibrio que é posta em correspondéncia com a entropia da termodi-

namica irreversivel(zo). Por simplicidade neste capitulo tomare
mos sz 1. Assim S(t) deve ser tal que se medida no laborato
rio devemos obter sua evolucdo de modo que dS(t)/dt = 0. Esta

relacdo pode ser satisfeita, pois pq(t) dado em (II.10) ndo sa
tisfaz a equacdo de Liouville. Entretanto a denominacio entropia
para S(t) ndo tem relacdo com o conceito de entropia da termo-

(21) | ge tomarmos §€{t) tal que ge(t) =

.dindmica de equilibrio
=3-<£n pe(t)|t>' cbm pE(t) dado em (II.22) verificamos que Eg(t)
& conservada, ou seja, dgé(t}/dt = 0, Portanto §€(t) ndo po
de estar em iscnomia com a entropia termodinimica. Isto ndo traz
nenhuma inconsisténcia com pe(t) ser usado na descrigéo da evg
lugdo irreversivel do siétema.l De fato ps(t) é um operador, ao
- qual recorremos para determinar médias de acordo com (IT.24) e,
estas sim, devem estar em corréspondéncia com as medidas feitas
experimentalmente., A evolucgido irfeversivel dos estados macroscd
picos do sistema deve ser tal que satisfaga a sequnda lei da ter
modinémiéa,'o gue sO pbde ser estabelecido em bases experimen~

S_{(t)
tais. Ou seja, d £ -0 e 4@ Se/dt 0, Se ~entropia termo

dt
dindmica, sdo duas propriedades distintas, a primeira dindmica e
a segunda fenomenoldgica.

Tomando as variagdes dos funcionais (II.26) e (II.11})

obtemos:

i

S S = )—-_ Fo(t) S <}?mlt>q' (1I1.27)

A |
S @ = -4%1 cSle%) {(me {i>?} . (‘II.28)
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com

<Pm [Jf> = - _cS_dQ_ , (I1.29)

SE. ()

F,m (£) = <5 S (II.30)
)

(P, 11 >‘%

As equacdes (II.29) e (II.30) sdo gualificadas como
equa¢des de estado de ndo-equilibrio e diferem das de equilibrio-
pela circunstincia de termos de levar em conta o tempo, o que cor
'respohde_trocar fdrmalmente a derivada parcial por uma derivada
funcional. Os multiplicadofes de Légrange Fm(t) sao através de
(11.30) interpretados como Qariévéis termodindmicas intensivas ter
modinamicamente conjugadas as extensivas Qm(t) = <Pm|t>q . Es-
ta generalizacao de conceitos de equilibrio para fora do equili-
brio & formal e nd3o contém nenhuma confradicéo. Entretanto deve
mos notar que existem problemas relativos & meéida destas varia-
veis no estado de ndo-equilibrio. Por exemplo: se uma das varia

-

veis dinamicas P_ € a hamiltoniana e, portanto <Pm|t> é ae

m d

nergia, entdo a variavel termodinamica conjugada Fm(t) faz o pa
pel de reciproco da temperatura. Em equilibrio os valores da tem
peratura s3o obtidos corretamente por ﬁm termometro. Isto ndo é
mais valido fora do equilibrio. O que se pode medir nas condi-
¢oes de ndo-equilibrio & a grandeza Qm(t) ; e entdo, inverter a
equacao (II,29) para obter .Em(t).

Tomando a derivada funéiqnal de (II.29) com relagao

a Fn(t) obtemos:
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| _ - 87 B = - (B ik 1t)
S, () SE(#) SFE (4)

(II.231)

. onde denominamos (Pm;Pn[t) a funcao de correlagdo de P, com

P ., um elemento da matriz de correlacles das variaveis Pm: C

n "

-Se'_pe(t) = pq(t) = p onde peq define uma distribuicdo de

eq '
equilibrio, a funcdo de correlagdio (II.31) é identificada com o

segundo momento da densidade de probabilidades da variavel Pm>eq

Tomando a derivada funcional de (II1.30) com relacao

a <P_}t> obtemos:
n'! " 'q )

i
t

SE.) = & 52 S ¢
S (P [ty SR SKP (&
' ' % _ 2 . ” _4 (11.32)

-1 - - '. \ .
. onde Cmn e um elemento da matriz inversa da matriz de correla-

¢oes de tal modo que a Qiltima igualdade advém de:

. ):_ S* B(t) .

$*Sth) =-3 w o T1.33)
L OSEJSEA)  Ssch S

H

A funcgdo de correlacéo'pode ser obtida tomando a va-

riagdo de <P_lt> :
. noq

‘5<€MH>%= Tr{Pm 5%(%)}, (I1.34)
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A operacéo'de_ computar qu(t)' se complica guando nem todos os
operadores Pm em (IX.10) comutam entre si, mas pode ser, em prin

cipio, feita usando-se a identidade de Xubo:

4

At B A “AZ A%
i = e [i +j.e B e }) (II.35)
: 0

‘onde A & a soma dos operadores que comutam entre si e com o ha
miltoniano do sistema e, em B aqgueles gue nao comutam com A.
Avaliando (Spq(t) através de iteragdo até primeira ordem de (II.35),
€ usando (II.29) para escrever (II.34) em termos de ﬁﬁm(t} e fi

nalmente usando (II.31) obtemos:

(P P I#) z(P“-,P'H)

m 1 molom 2. (4)

L
o J <r eﬂm-'("m‘ <f’ml.t>q)eAClt>gaLc)

(II.386)

onde o Indice (1) em (...;...[t) (1) indica o cdlculo da funcdo

de correlagao (...;...

t}) em primeira ordem na iteracao.
No caso em que todos operadores Pm em (II.10)} comu
.tam entre si e com a hamiltoniana do sistema a expressao (II.36)

recai na igualdade exata,

ittt = <R R 10, - <RI, (P10,

(IT.37)

que, por outro lado, pode ser facilmente obtida diretamente de {I1.31).
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A conexao do formalismo mecanico-estatistico com a ter
modinamica irreversivel partiu da definicdo da entropia de quasi
-equilibrio, S(t) , em (II.26) posta em correspondéncia com a en
tropia da termodinamica dos processos irreversiveis, Desta ma-
neira o significado fisico dbs multiplicadores de Legendre Fm(t)
foram explicitados em (II.29) e (II.30). FEm continuacio, deter-
minaremos relag¢des gerais concernentes a evolucdo dbs estados ter

“modindmicos em processos irreversiveis.
Consideremos o operador de entropia S{t} dado em

(IT.25) e tomemos a sua derivada temporal:

SH) - 1 Fm(i) l%m +Z- F:m Prrn + (i)(t)_) (IX.38)

$(t) @ obtido a partir de (II.11) e usando (II.29):

m

é{t) =Y F 1) ¢ P Ity (II.39)

06 que substituido em (II.38) resulta,

S(t) = Z { Fm(t) Pm + Eﬂ(t)[?m-<a"|t>‘_\fJ (II.40)

' M

denominado operador de producao de ehtropia. Temos gque © valor
médio de S§(t) sobre o ensemble de nao-equilibrio definido por

pe(t) em (II.22) & dado por:
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G = <5|t> = Z En;(i) (P:m‘i> | | (II.41)

Considerando pé(t) dividido com em (IXI.4) temos

que:

m ian

o 0:(t) = %ﬂ_ F_w) <[5rm|t>1+ %F ) <P, 11D | un.a)

< .- = >- = LI ) : t. i '—
. onde <...|t jpp = T Pipp (E)) Podemos calcular a primei

ra parte do lado direito de - (II.42).

LJewr > = 4T {Lewle, wew}
m t ot i i

usando a invariancia do traco'por permutacgSes ciclicas e que
¥ Fm(t)Pm ,pq(t{] = 0, resultante da propria expressdo para
m

pq(t) dada em (16), obtemos:

2—_ F,m(ﬂ <p._,m lt>1 =0. (IT.43)

Dado gque pe(t] descfeve pfocessos-ocorrendo em sistemas fora do
equilibrio onde a interagdo com o meio exterior ndo & relevante
temos que a variagdo temporal da entropia do sistema decorre ex-
clusivamente de processos internos aoc sistema. Assim sendo (II.42)

define a produgdo de entropia do sistema, e a expressdo (II.43)
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vem confirmar a hipotese ja exposta anteriormente de gue o ensem
ble de gquasi-equilibrio ndo descreve processos irreversiveis. Le
vando em conta (II.43) podemos reescrever o operador producgao de

entropia (II.40) como

S(t) = % F,m (1) AP + Fm(i') AP,m , (II.44)

AP,

It

{
PaN
e
o
i)

H

AP < b - (R, .

Tomando a derivéda de (II.42) em_relagéo ao tempo te

mos:
d Tt) = Ay T + oo 0(#) |  (I1.45)
com,

Ap O(t) = ) Iin(t) < F"w [4) | (I.46.a)

g "

A |

Ag G‘(t).____ 7_.}—:“(;(') <€mlt>) (1. 46.b)
olt mo

ou seja dFU(t)/dt € a taxa de variagdo de o(t) devida as mu-
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dangas nas variaveis termodinidmicas Fm(t) e d'o(t)/dt ‘& a ta

Q

xa de variacdo de o¢(t} devida as mudancas nas variaveis termo-

dindmicas <Pm|t>‘q = Qn (E) .

A derivada no tempo de ¢ em (II.39) vem dada por:

0_(_@.5_ — Oéa?@f +0£F5
ol . ol

' _ (II.47)

onde:

"G_iﬁ"_¢ - e TR (II.48.a')

de B - ) (P> E (D).
.aét qﬂ. . (II.48.b)

Por outro lado usando (II.32) temos que:

Yd_ ) &5 . PID(RID,
ott S0, §<A18,

(IX.49)

De acordo com o formalismo que nds utilizamos para a
determinacéo de pq(t) , dado em (II.10), temos que pq(t) cor-
responde a um extremo do funcional SI(p) dado em (II.6). Ago-
ra se, de fato S(t) , a entropia do ensemble de quasi-equilibrio, -
dada em (IIF26} €& posta em corresponaéncia éom a entropia medida

experimentalmente, entdo S(t}) é um maximo no estado de quasi-



n34-

equilibrio. Portanto a variac¢io segunda da entropia, considera-

da a hipdtese acima e usando (II.27) e (II.32), é tal gue:

§'3 @) 5 (PSSR < 0.
e 5<P u) SCP lt)

. (IT.50)

Deste modo a matriz inversa da matrlz de correlacoes, cujos ele-
mentos sao [(Pm,Pnlt)J = 6 5/8<p ]ti16<P|t> , € negativamente
definida. Usando esta propriedade e o fato de que 6<Pn|t> e
6<Pm]£> s80 variagdes arbitrarias de <Pn[t> e <Pmlt> , segue

de (II.49) e (II.50) que:

d &

8 > 0 ;- (II.51)
—o(i- — |

e usando (1X.48.a) temos,

/‘é 0(t) < g . (I1.52)
0& |

A relacéo (IT.52) vai ao encontro do critério geral
de evolucgao de Glansdorf—Priogine(zo): num processc irreversivel
real sempre & acompanhado da diminuig@o de uma porcdo da produ-
¢do de entropia ch(t)/dt . Esta relagdo & consequéncia de pq{t)

maximizar S(t) . Mas a maximizacdo de §S(t) implica na minimi

zagao do funcional de Massieu-Planck ¢(t}) , o que estd expresso
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em (II.51). Assim a relagao (II.51) representa uma outra'ﬁanei—
ra de'formular O critério geral de evolugdo: um processo irrevexr:
sivel real sempre & acompanhado de um aumento de -doi/dt .
Consideremos agora a regiéo estritamente linear ao re
dor de um estado de equilibrio onde os desvios das variiveis Fm(t)
de seus valores de equilibrio g:q sejam tais gque AFm = Fh(t}-
S g 0 . Nesta regiao temos que A<Pm> = <Pm]t> - <Pm> e

m eq
6Fﬁ se relacionam por:

o ) T m 2q. m {II1.53)

AF = ): [(P _',IPM) | ] A LP ), (I1.54)

onde (P_;P } e um elemento da matriz de correlagdes (P_;P_|t),
m’"n’eq , ; ) : m' n
definida em {(IJ.31), para o qual, depois de calculado, devemos to
- mar Fm(t) = gs . Desta maneira na regido estritamente lirear po
demos escrever as seguintes relacdes lineares entre <§m]t> e

.Fh(#):

<met> :Z \_F AF -I (IT.55.a)

. ) | |
F (t) = ; I_ A <P >‘ (II.55.b)
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com LF e LQ

- non coeficientes cinéticos independentes do tem-
t r b

PO € que se relacionam por:

Q | -4 : -4
erm. ) L [(P'm ' R\n')e.] L!'m'm'[(Pm'iPm) ,]J
! 'm:rn' g Lo eq
(II.56.a)
p‘ p .
L= 2; Lese L LRGR), T,
(I1.56.b)
: cbﬁo '(Pm;Pn[t) =I(Pn;Pmlt)‘ temoé gue os coeficientes cinéticos
I; n © Lg n obedecem as relagdes de reciprocidade de Onsager(22):
L = L . _ | {I1.57)
M. m m,m

+

Observamos que:

™~
")
"

8
!

4 H] =0 (I1.58)
A

onde peq define um oper.ador estatistico de equilibrio dependen
te dos operadores Pm e dos parémetrosl Fn?q e H é& a hamilto-
niana total do sistema. Usando as relacées {IT.55.a) e (II.58)
témos que (II.46.a) e (II.46.b). podem ser escritas, no regime es

tritamente linear, como:

Fo ’
/dF _O:_(_Jf) = Z [_m A FM A\ Fm) (IT.59.a)
ot mm )y '
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m }

. - |
AQ _(f_fif) _ | AF AF ' (I1.59.b)
-7 o -

agora usando (II.57} e (II.54) temos que:

10(0“(7{)- = ”(Fﬂt) < 0 ) . | _I(II.GO)

que vali ao encontro do teorema da minima produgdo de entropia de
_ Prigogine(zo). Podemos dizer a partir de (II.60) que no regiﬁe
estritamente linear a evolugdo dos estados macroscOpicos do sis-
. tema, dada pelas equagéés paré <§m|t> e Fm{t) » & caracteriza
da por uma producao de ehtropia minima.

Usando as relagdoes (II.55.b), (II.57), (II.59) temos

que (II.48.a) e (II.48.b) sdo tais que:

. ) 8 .. _;
de g -] AP YALP, Y -
oAt mm :

'o_ti_;d ) - {II.61)

dt

portanto, usando (II.51), temos no regime estritamente linear que:

(II.62)

;af Qgﬁﬂ = o fij_Qg ‘> O

” At /

uma forma alternativa do teorema de Prigogine, Gtil quando o es-

tado macroscopico do sistema & descrito pelas varidveis Fy -
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II.3. EQUACOES DE TRANSPORTE GENERALIZADAS

Consideremos um sistema fora do equilibrio cuja hamil
toniana total H e o conjunto de variaveis de base {Qm(t)} (pa
ra t >>Tu) sdo conhecidos. O operador estatistico de ndo-eqgui

librio pe(t} dado em {IX.22) possibilita a descrigdo da evolu-

. ¢do dos estados macroscdpicos do sistema a partir da construcio

de equagdes de transporte generalizadas para as variaveis Qm(t).

‘Passaremos a seguir & deducdo destas eguacdes.

Seja P~ uma variavel dindmica (no caso operador)

tal que <Pm]t> satisfaz (IT.13) e de acordo com {II.24} temos:

Qm(f) <P lt> affm Tn [_,P f(t)] (II.63)

C>O

com e >0 depois que o limite termodindmico € feito. O conhe-

, cimento da evolucao temporal de Qﬁ(t) emerge formalmente do mé

todo do operador estatistico de nao~equilibrio de Zubarev toman-—
do a média da egquacdo de movimento para P, Sobre o ensemble de

nao-equilibrio:

%}<Pm 11> = 14_% [ Pm}H]I%>} (II..64)

esta equagdo recebe o nome de equacdo de transporte generalizada

para a macrovariavel Q. (t) e <...|t> deve ser feita de acor-

do com (II.24). Apoiamo-nos no fato de gue pett) obedece a e-

quacdo de Liouville quando e~0” para escrever gt-ﬂ?|t> (P [ £>

e derivar o lado direito de (II.64).



.39.

A avaliacéo da media do lado direito de (II.éd) nao
é trivial, pelo contrario, exige uma série de hipdteses que pas-
saremés a considerar. Ante;, porém,'vamos reescrever pE(t) da
do em (II.22) de uma maneira mais conveniente ao tratamento gque

seguiremos nesta secao:

o + .
{-sw-[ &, N S, )
P (0= ¢ N |
e

{IT.65)

onde S({t) é'o_operador dado em (II.25), cuja média S{t) em

(IT.26) & a entropia do ensemble de quasi-equilibrio,

LU/ | AHA
S(Lt) = e S(t) €

e é(t) & o operador producgaoc de entropia dado em (II.44).e

. PRt/ -iHE/% |
S(H#t) =e¢ S(t) e  (I1.66)

Vamos fazer uma expansao de (II.65) considerando um

operador auxiliar pY(t) dependente de um nimero Yy tal que:

A+ 18
SDB‘H) = € | - : | (II.67)

"

A - S5(1) ) (II.68.a)

o] Et . _ : .
B = j At e ' S(t+t t) . (II.68.b)
Yo 4 1, ‘4

4
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Temos que se: Yy =0 entdo pY(t) = pq(t) dado em (II.10} e se
Yy =1 entéo by (£) = p(£) ‘dado em (II.65). A identidade de Kubo

{(I1.35) aplicada & (II.67) resulta

eA+‘6‘E’>_= eA [ [+ K‘j C_Ax.B e(AH:‘a)xOLx].

(II.69)

Iterando sucessivamente esta expressao obtemos:

'eA”A.B AUH‘R(ABMX R(A5)+ +

Q (A, B)] (II.70)

- onde o termo de ordem n, Rn » vem dado por:

YAz | AX .
Rm (A} B) ':j € Be Rm (Az, Bx)oﬂ.x) (I1.71)

[¢] .h-4

sendo Rn_1(A,B} o termo de ordem n-1 da expressao (II.70). Fa

zendo y =1 e usando (II.68), (II.70) e (II.71) obtemos:

_5(1) |
p ) = [ 1+ R (1) + ,Q (f) t, .+¢Qm(t)], (I1.72)
€

_ 1 | ' _ A
R (t)= (Ld»x ‘“’”‘(I o&e St %)esmx).esm)

4

(II.73.a)
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0 0 -

i 2 0 a
K,g (£} = (I j rdxdx' e—St’f)Z( ‘J‘O&i egti é(ﬂt_“f,)).

S@) x (4-27) . o . SH) 22! - 5(¢)
e (—jma&i e 5(t+,f_ht_>€ ) e )

(II.73.b)

Levando em conta (II.4) e (II.10) podemos observar,

usando (II.73) que:

6 =R DI R. Ot ..+R (£)+ .. (11.74)
Mn i < o m )

ir-r(t) com O opera

onde fica ciara'a dependéncié do operador o
dor produgao de entropia.

Da simples substituigao de (II.72) em (II.64) pode-
riamos obter uma expressdo para a equagdo de transporte generali
_zada da variavel de base Qm(t) . Neéte pqnto, entretanto, nos
deparamos com um problema fundamental relativo & convergéncia da
série (II.72). De fato se o médulo de B(t) em (II.68.b) & gran
de comparado com o mddulo de (II.63.a) a convergéncia da série
(IT.72) nao & garantida. Para assegurar a convergéncia de (II.72)
.Antentamos a primeira hipdtese (o cdlculo preliminar é exato) na

obtencdo da expressdo para as equacdes de transporte generaliza-

das. Para t >>Tu suporemos a hamiltoniana H divisivel em duas
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partes:

{(II.75)

onde HO inclui a hamiltoniana 1iv£e das particulas constituin-
tes do sistema e as interagdes fortes mas gue j& relaxaram em ru;
' H1 contém interacSes relativamente fracas de tal modo que impli
quem em |A(t)]| >> |B(t)] com A e B dados em (IT.68.a) e
'(Ii;68.b). Entretanto, mesmo admitindo a aplicabilidade desta su
- posigdo para o sistema tratado, a avaliacao da equacaoc de trans-
pOrtel(II.64) para Qm(t) ainda nao é trivial e.uma sequnda hi—
potese sobre o conjunto '{Pm} ; cuja necessidade ficard mais cla
ra com o desenvolver .dos calculos, deve ser feita. Suporemos que

as variaveis dinamicas P, C¢ujas médias correspondem &s varia-

veis de bhase Qm(t) obedegam a sequinte relagdo de simetria:

. [ HOJPM] :Zh‘ Oém P ' (I1.76)

ymo My

nm=1,...,8, com s o nuamero de variaveis de base e a . na
+

meros reais independentes do tempo determinados pela estrutwa de

Hy referido em (II.75). Segundo Peletminski e Yatsenko(zm a
dugdo do nimero de variaveis que permite descrever o sistema em
.t >>1  por um conjunto {Qm(t)} estd relacionada, em muitos ca

$08, a possibilidade de dividir H como em {II.75) de modo que

HO tenha certas simetrias como em (II1.76). H., que obedece (II.76)

0
é chamado de parte secular da hamiltoniana ou também de hamilto-
niana truncada ?4). o conjunto {P_} neste caso obedece uma se-

mi-algebra caracterizada pela relagdao de fechamento (II.76).

A equagdo de transporte generalizada para as varia-



.43-

veis- de base Qm(t) = <Pm|t>‘q tais que Pm obedecem (IL;?G) e

escrita formalmente, levando em conta (II.75), como:

08 (0 - (P It)
_— Faial . .
ot - | |
L) w, P v L LIR, H

}{ﬁ M 3‘ zl.f{
(I1.77)
-As equacgoes de tfansporte generalizadas para as variaveis termo-
din@micas intensivas Fm(t), conjugadas a Qm(t) pela relacgdo

(IT1.30), podem ser escritas como:

f

. _q . . -
”_L_An(f) _ Z[( P pm}iﬂ ( le | 7{—> ) (II.78)

onde [(Pm;Pn[t)]_1 € o elemento do inverso da matriz de corre-
lagdo quéntica definido em (II.31). A equacéo-(II.?S} pode ser

reescrita usando (II.77) como:

AL (1) = { X, F
ot AR,

2; PH)} <[_P H, | lf> (I1.79)

m

onde usamos que | Fm(t)Pm comuta com pq(t) dado em (II.10).
m
Escrevendo pe(t) como em {II.4) e usando {IXI.10)
reescrevemos (II.77} como: ‘ .
2 Q=L Lo 0+t ([ 4B ¢ L (R B
: m, m “\ ; ma 4 ) Mmooy )
ot e S Ok 2 it im
- X (I1.80)
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T {[Pm” H, ) ﬁim(t)}}_

(II.81)

N
| ——
{O
p:th
P
SN
S
!

sendo p (t) dado pela expressao (II.74). O0s termos

irr
R1(t).., Rn{t) ... desta equacao dependem do operador producdo de

entropia é(t+t1  t,) através de:

gt

B (£ :j o, e T St b)) =

: . -4 Wt
AN Fm(gui) +£PMEMH-+;6,,)}E )

& Q
fa
)
F.
0
p“.
T
"
;—’.
et
=1

(I1.82)

onde usamos (II.44) e {II.66).
+ Substituindo (II.82) em R1(t)... dados em (II.73)

e usando a equagdo (II.79) obtemos a equagio de transporte gene-

- ralizada (II.80) dada por:

@ (2) .
o, ) I (11.83)
a% L= )

onde (o) :
| me = - | l « P ) (II.84.a)
oA " '
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J{;n = JE < [ ij .HA ’i >i ;- (II.84.D)
) ® (£)
4 A £> _ T
| A% <[ ’1}i An ,e%z ™
onde
(2} ° Et
77 - ‘_Ljdf,, et ) F ey ([H,P)
32 J ..,“
L), pd]ld) -
: (4)
1 het Y __F,ng#t,) Ho PN
P ,%é AT <[ ”"”>3
( [”4} 2,,‘]} P (#) H_)m ) | (11.84.c)
- onde (...;...]t)(1) indica a fungdo de cofrelécéo de dois ope~

‘radores, calculada sobre o ensemble de quasi-equilibrio até pri-
meira ordem de iteragao em B(t), sendo dada formalmente como em

{ITI.36) com A = S{t) nesta expressao.
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Se definirmos,

f [ - H] oy (II.85)

temos:

(2)

J =f M e ZFM(ML,,)(PWM P )(%,)Iz‘)(;

m . oo 1 m L) m o,

£

L OF, t+t,) (P ua,,>

~ 00 "4 3<Pu+44>

(p ', v}?h[”")-]{) | (I1.86)

MAHy) (1)’

0

0= termos Jh em (II.84), chamados de integrais
de colisdo, envolvem terrﬁos gue contribuem para a egquagao de trans
porﬁe em brdem £ na interacao H{ . Obseréa—se que quando um ou
mais operadores Pm nao satisfaz a relacgdo (II;7§) as integrais

de colisao de ordem £ =2 (e £>2) nd3o sio mais avalidveis como

em (II.84.c) ou (II.86). Esta avaliacdo se torna complexa pois

o termo [H,,P ] advindo de AP e F_  em (II.82) ndo pode
m m o m

‘ser eliminado de R1(t)... Rn(ﬂ ... como foi feito na obtencao

de (II.84.c). Uma possivel maneira de tratarmos o problema se-

ria considerar P ; dque nao satisfaz (IX.76) e incluir [P Y d_
' L

= Pm 5 Do conjunto de variaveis de base. E novamente se Prrl 5
r - r

nao satisfaz (II.76) incluimos [Pm,z'HOJ = Pm,3. no conjunto de

varidveis de base. E repetirmos a operacdo até que a relacio de

fechamento (II.76) seja obedecida por todos os operadores‘%n. Es

te processo pode, em principio, nos levar a considerar um numero
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muito grande de variéveis. Até qual operador incluir no conjun-
to {Pm} & um problema qﬁe deve ser resolvido considerando as
correlagoes que 550 importantes na descricdo dos estados macros-
copicos do sistema. Se por exemplo para t >>'ru , uma descricido
tipc Bartree-Fock é suficienﬁe para tratar as interacgdes do sis-
tema podemos consistentemente tomar termos sé até [Pm,1’HO] e
avaliar se este termo, dentro desta aproximacio, traz correcoes
~“relevantes a descrigdo dos estados macroscopicos do sistema.
Vamos considerar, agora, a chamada aproximacdo linear
nos processos de relaxacéo(gs), que consiste em ir até primeira
ordem na expansao (II.?2), ou seja, o operador pirr(t) séckxegi
de em primeira ordgm do operador de producdo de entropia através
de R&{t). dado em (II.73.a). Isto &, a aproximacdo considera a
como relevantes

1

na descricaoc da evoluc¢do temporal dos estados macroscopicos do

penas termos até segunda ordem na interacdo E

sistema. Entado, tendo em mente que H1 € relativamente pequenco

podemos considerar na avaliagdo de (II.84.c) que:

Z Fo (140 T (1) x Z F ()P, (11.87)

m

Podemos avaliar o primeiro termo do lado direito de (II.84.c) usan
do (II.87) e integrando sobre T a fung¢do de correlacao
({}H,Pm] ,[H1(t1),Pn(t1}]|t)(1) escrita na forma (II.36) . Con-

siderando também que:

'_c)_!:,,,(h%q). A OF, (D)
&(;3/;54) c9<§j{>

(I1.88)
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e gue:

(II1.89)

'a_gpa.m : (7 F 1),

I m (1) )
oFH
m

com (Pj:Pn|t)(1} dado em (II.36) podemos também estimar o se-
gundo -termo de (II.84.c). Portanto (IX.84.c) aferido pelas apro
ximacgoes (II;87), (IT1.88) e (II.89), coerentes com a aproximacao

até segunda ordem em H & escrito como:

1 F

{2)

A N (AT A D)

1 Y%

(1

N < Z _;_T £ > | (IT-90)

I 1), g

sendo %:1) "dado em (IL.84.b) e:

(1) .
03, = (P, iP ) 14)
o< e,,mﬁ

{(II.91)

L4

Portanto, a equagdo de transporte generalizada den-
tro da aproximagdo linear nos processos de relaxagdo corresponde
a tomar (II.83) como a soma de (II.84.a), (II.84.b) e (II.90).
O dominio de validade desta aproximagdo & aquele onde a variacio
das variaveis macroscopicas Q) de&ida a H, & lenta em com

1
paragcdo com a variacdo causada inicialmente pelo hamiltoniano



+

- 49.

H0(24). NO caso de estudos de processos de relaxacdo para o equi

librio se deve ter: o tempo que o sistema demora para alcangar o
estado de equilibrio Teq deve ser tal que qu >_>'|:}1 . Pode-se
mostrar que a aproximacao linear nos processos de-felaxacéo pode
ser empregada para estudar o regiﬁe nao-linear da termodindmica
dos processos irreversiveis(ZG).

0 método desenvolvido neste capitulo, como ja indica
'st, foi inicialmente deduzido para o estudo de processos de re-
laxagao onde a interagdo com o meio ambiente nio & relevante. A

(13)

extensao feita por Seke ‘permite o uso deste formalismo para

o estudo de processos de ndo-equilibrio onde a interacido com re-

servatorios externos & relevante.  Seke considera o sistema S+R

constituido do sistema de interesse S e os reservatdrios R co

.mo. um sistema isolado, de tal modo gque o operador estatistico que

descreve este sistema & dado pelo produto direto dos operadores
dos sistemas S e R. Tomando as equagdes de transporte genera-

lizadas para as variaveis do sistema S em termos da interacdo

H entre os sistemas S e R encontra equacdes que deperdem so

R-S
mente das variaveis do sistema S. Se os reservatdrios sio toma
dos como ideais, isto &, a distribuigéo dos reservatorios é esta-
‘cionaria, esta expansdo pode ser truncada em ordem zero. Ou se-
ja, as equacdes de transporte neste caso s3o dadas na mesma for-
ma como as deduzidas nesta segao e 0s sistemas S e R sioc esta-
tisticamente.independentes.

Finalizando este capitulé segue, de acordo com o for
malismo introduzido, um esquema.para descricac de um sistema fo-
ra do equilibrio: (1) considera-se que a hipotese da hierarquia
de tempos de relaxagao de Bogoliﬁbov seja aplicavel ao sistema

fora do equilibrio; (2) entdo podemos associar um tempo de micro

-relaxacao Tu tal que em ¢t >>Tu O sistema pode ser descrito
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- por um conjunto reduzido de varidveis macroscépicas Qp (t)
m=1,..., s<<# onde .# & o nimero de graus de liberdade do
sistema; (3) inexiste ainda criterio universal para escolher o
conjunto {Qm(t)} que dé a priori a descricdo correta do siste-—
ma fora do equilibrio. NOs, neste trabalho, vamos incluir ague-
las gque podem ser medidas por uma experiéncia concernente & situa
céb estudada; (4) as variaveis Qm(t) sd3o médias de variaveis
dinémicas P, (operadores) sobre o ensemblé de nao-equilibrio
‘caracterizado éelo QENE pE(t) dado em (II.22). Estas médias sdo
feitas como enm fII.24) e devem estar en corfespondéncia com  0OS
valores medidos experimentalmente; (5) a evolucdo no tempo dos
estados macroscépicos do sistema & dada a partir da solugdo do
conjunto de equacdes de transporte generalizadas, construidas'a
partir de pg(ﬁ), como as dadas em (II.83) ﬁara as variaveis
Qm(t). Ou equivalentemente pela solugdao das equagdes (II.78) pa
ra as varidveis termodindmicas intensivas Fm(t) conjugadas as
extensivas Qm(t); (6) estas equagées sdo diferenciais de pri-
meira ordem no tempo, e, entao, suscitamos mais uma questdo: co-
mo escolher as condig¢des iniciais de modo que a solugao das equa
¢bes de transporte seja Unica. Nos nossos estudos, como veremos
no capitulo IV, escolheremos os valores iniciais das variaveis
de base a partir de subsidios experimentais pertinentes & situa-

cao em estudo.



CAPITULO 111

SISTEMA EM ESTUDQ

, IIT.1. INTRODUCEO

Consoante o ja discutido no capitulq II, &a mecdnica
estatistica e a termodindmica de nao-equilibrio, atravessam pre-
sentemente o estigio preliminar e fundamental de desenvolvimento
da conexdo intima entre a teoria e as experiéncias. E exatamente
neste contexto gque se insere o nosso interesse pelo estudo de plas
mas semicondutores altamente excitados (PSAE). De fato existe
consideravel nimero de experiéncias feitas com os PSAEs utilizan
do-se diversas técnicas bastante desenvolvidas, como a da espec-

(1)

troscopia de laser ultra-rapido que possibilitam o acompanha-

mento da evolucao temporal dos estados macroscépicos do PSAE em

12 o

escalas de tempo da ordem de pico- e subpico-segundos ( £10
Breve manipulacgdo sobre os conceitos envolvidos e um
resumo da nomenclatura adotada, que faremos a seguir, certamente

facilitara a compreensdoc da exposi¢do a ser feita a respeito dos

PSAE,
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IIT.1.a. PLASMAS SEMICONDUTORES

Usdalmente, no ambito da teoria de estado sdlido, o
sis£ema del muitos corpos interagentes de um s6lido é tratado
(1?) recorrendo-se a aproxiﬁacéo de Born-Oppenhéimer para sepa-
rar o movimento dos ions do movimento dos elétrons e {29) tra-
tando os.elétrons que interagem entre si via potencial de Coulomb,
dentro do escopo da teoria de Landau do liquido de Fermi(z). Nes
ta:teoria o sistema de elétrons com forte interacdo de pares &

-substituido por um sistema de novas entidades_ mais complexas, as
'éuasifparticulas, usando-se uma transforhacéo que conecta ambas
répresentacées(sj. A teoria de Landau foi estendida por Silin pa
ra incorporar efeitos Coulombianos produzidos pelas variacdes na

(4)

densidade de carga eletrdnica ', e mais tarde foi generalizada

(5)

para tratar sistema magnéticos » & com excitac¢des de rapida va

riacao eSpacial(G).

Um sistema de estado sélido tratado nos moldes das
, duas éproximag6es acima e sob condigdes em que os elétrons de fa
to ndo sdo muito sensitivos ao potencial dos ions e ndo intera-
gem muito fortemente entre si é chamado, muitas vezes, de pZasma

(7)

de estado soclido . Neste trabélho nés adotaremos a derominacgao
ﬁlasma em semicondutor ao referirmos ao sistema semicondutor sob
condicSes de densidade e temperaturas nhas quais pares elétrons-
buracos ligados (excitons) nao estejam presentes‘e O sistema pos
sa ser visto como um liquido de Fermi de duas componentes: elé-
‘trons e buracos no fundo positivo da rede cristalina. Estas con
digoes podem ser expressas em termds de um parametro adimensional
(8)

rs . relacionado com a densidade, eletrdnica n por,

l

3 .3 _ :
Irs’ &7 s = Afm 11
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onde a, € o raio de Bohr excitdnico. O sistema de portadores

nos plasmas em semicondutores se encontram na chamada regifo me-

télicé(s) geralmente para 1 < ro s 6 .

III1.1.b. PLASMAS EM SEMICONDUTORES ALTAMENTE EXCITADOS

Consideremos um semicondutor inicialmente em equili-

‘brio termodindmico a uma temperatura T. Se T =0K todos os elé

trons estdo na banda de valéncia, se T #0K alguns elétrons por

- excitacao térmica deslocam-se para a banda de condugao, entretan

to este nﬁméro é infimo sendo que para efeito dos calculos fei-
tos neste trabalho seréo.desprezados. Consideremos agora que uma
fonte externa (um laser ou um campo eldtrico, por exemplo), per-
turba este sistema. Se a perturbacao for fraca estaremos dentro
do regime da resposta linear e as alteracgdes de propriedades ma-

croscopicas do sistema que possam ocorrer podem ser tratadas co-

‘mo flutuagSes em torno do estado de equilibrio. Entretanto,se a

perturbacdo for suficientemente forte para afastar o sistema sig

nificativamente do estado de -equilibrio, novos comportamentos e

propriedades podem ser observados. Se o plasma em semicondutor

é foto-excitado por uma fonte de laser intensa elétrons da banda

- de valéncia sao transferidos para a banda de condugdo através da

absorgdo de fétons de energia ﬁmL (com fHw_ > E a energia do

L G’
gap, para absor¢do a um féton e 2ﬁwL > Eq para absorgdo a dois

fotons). As concentracdes nh dos portadores assim gerados po-

dem ser bastante altas se a intensidade do laser incidente for su
ficientemente alta. A temperatura dos elétrons pode ser bem maior
que a temperatura do banho (também dependendo da excitacao éxteg_-
na) e, neste caso, ganham muitas vezes o apelido de "elétrons quen

tes". Da mesma maneira, sob condicdes de altas excitagbes,os va
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rios ramos de fonons podem ter sua temperatura elevada a-hiveis
superiores aos do banho. A este plasma em semicondutor sob con-
digoes de alta excitacdo ch;maremos de plasma em semicondutor al
tamente excitado ou abrevidamente PSAE, cientes -de que tal nome
genérico aplica-se a multilaterais situacdes e excitacgdes.

Na possibilidade de controlar a densidade de portado
res n nos PSAE, como descrito acima, reside uma das grardes qua
lidades destes sistemas. Pois variando n variamos r. ., expres
so em (ITX.1), e podemos estudar a ja mencionada regqgilo metidlica
. para -plasmas em semicondutores (1 < ry < 6) que &€ de particular
interesse no estudo das propriedades do gas de eiétrons(j)’(s);

O PSAE é um sistema que se encontra fora do equili-
brio térmico e gque (1) pode relaxar para um estado de equilibrio
' se a fonte externa perturbadora for desligada-ou (2) evoluir pa
ra estados estacionarios fora do equilibrio se a fonte externa de
excitacio for mantida. Nos dois casos esta pressﬁpoéta a existen
cia de algum mecanismo de relaxégéo da energia absorvida pela ex
citacao para fora do sistema, como, por exemplo, a difusao de ca
lor para um banho térmico em contato com o sistema. No presente
trabalho estamos interessadog no estudo mecanico estatistico do
PSAE na situacado (2). Entretanto abordaremos inicial e brevemen
te as experiéncias e os desenvolvimentos tedricos mais pertinen-~
tes 5 situacao (1), dado que os maiores avancos na area de meci-
nica estatistica de ndo-equilibrio realizados été hoje, assim co
-mo estudo das propriedades microscdpicas e efeitos de muitos cor

pos, foram feitos com os PSAE nesta situacdo.

III.%1.c. DESENVOLVIMENTOS TEGRICOS E EXPERIMENTAIS COM 0S5 PSAE

Das experiéncias realizadas com PSAE, as mais fruti-

feras, por uma série de vantagens(1), sao agquelas em que se em-



.55,

prega o laser como fonte de excitagao externa. Nos casos que ci
taremos nesta sub-secdo, o plasma semicondutor & excitado por um
forte pulso de laser, e se estuda as propriedades do sistema quan
do o laser & retirado.

O plasma semicondutor altamente foto-excitado ¢é um
sistema que permite a obtengio de respostas Sticas muito preci-
sas e'reveladoras das propriedades de nao-egquilibrio do sistema.

(9)

Ja em 1969, J. Shah e R.C.C. Leite observaram o efeito dos e-
.létrons quentes sobre os espectros de foto—luminescénéia de GalAs
'e CdSe. VErificarém também experimentalmente quais os principais
mecanismos de.perda da energia ganha pela excitacao do laser, sen
do para semicondutores polares: interac¢do entre portaéores e fo-
nons longitudinais Oticos. Também mostraram a possibilidade de
dgf}pi;_E@gﬁftg@geraturaTefetiﬁa" de portadores sendo qUe os elé
trons e buracos se termalizam em tempos muito pequenos como resul
tado da intera;5Q”Coulombiana de longo alcance. Resultados es—
tes gque foram ac encontroc com os fuhdamentos tedricos j& estabe-

{10)

lecidos na area e vieram a-dar posteriormente contribuicdes

ao_éstuda tedrico da evolugéo-temporal dos estados macroscépicos
do sistema a partir de argumentos da mecadnica éétatistica de nao
-equilibrio. Posteriormente, em 1975, E.A, Meneses e R.C.C. Lei
te(11} comprovaram experimentalmente o deslocamento de pico do
.@spectro de luminescéncia de um sémiqondutor polar 4 medida que
“aumentavam a intensidade de excitacﬁo. Este tipo de comportamen
to foi justificado pela presenca dé uma distribuigdoc de ndo-equi
1ibrio de f8nons longitudinais Gticos e dos elétrons.

P.A. Wolff(12)

indica a relevéncia do estudo do espa
lhamento de luz causado pelos elétrons que se movem individualmen
te no plasma em semicondutor para verificar propriedades do gas

de elétrons. Esta parte do espectro, chamado de espalhamento de

particula lnica, em contraposicio i parte do espalhamento devido
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ao movimente ccoletivo dos elétrons no plasma(7)’(12), podé ser
usada para obter teoricamente a distribuicdo de velocidades ele-

tréhica no plasma semicondutor. Em 1975, Reiko S. Turtelli et

a1, (13)

desenvqlveram uma técnica experimental para estudar o es
palhamento Raman na qual a distribuicdo de nao-equilibrio de por
tadores em um semicondutor &€ gerada por absorﬁéo a dois fotons
- de um laser pulsado. Observaram igualmente as distribuicdes
maxwellianas de yelocidade para intensidades de excitacgdo ndo mui
‘to fortes. Para excitacoes méis fortes verificaram(14) tedrica
. @ experimentalmente distor¢des das distribuicdes maxwellianas pre-
vistas inicialmente teoricamente por Wolff. Este é um resultado
muito interessaﬁte por demonstrar o efeito de ipteragéo de mui-
tos corpos e servir como medida da funcao de interagéo entre duas

(8)

' quasi-particulas da teoria fenomenoldgica de Landau.

Os avancos acima relatados foram, em esséncia, agque-
les que abriram a porta para um novo campo de estudos tedricos re
lacionado com fendmenos gque ocorrem em sistemas longe do equili-
brio térmico. Como exemplo, vale mencionar os calculos que fo-

o | . (10}, (15) _
ram feitos usando um modelo de eletrons quentes para ob

(16) de fotons por elé-

" ter teoricamente a sessio de-espalhamento
trons quentes, calculos estes gue ajustaram entre outros os da-
dos experimentais citados acima. Estas investigacCSes prelimina-
res dentro do campo da mecdnica estatistica de ndo-equilibrio se
restringiram ao estudo de respostas oticas dp sistema que, embo-
.ra sendo de ndo-equilibrio, ndoc dependem explicitamente do tem-
po. Isto €, supbe-se que no tempo em gue a medida estd sendo fei
ta as variéveis termodinamicas (temperatura, potencial gquimico,
etc.) nao estejam variando muito no tempo e o modelo de elétrons
quentes.é uma extensao do ensemble estatistico de equilibrio com-

as variaveis termodinamicas tomadas como fenomenolégicas (a par-

tir dos experimentos).
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A investigacdo da evolugao temporal dos PSAE se tor-
nou possiﬁel gragas ao desenvolvimento da técnica de espectrosco

pia de laser ultra—répida(1)'(17)

que chamaremos de ELUR. O ex-
perimento consiste, geralmente, em iluminar um semicondutor por
radiacdo de laser intensa gerando uma concentrac¢do de portadores
muito alta. Este laser & entdo desligado e um segundo laser mais

fraco & usado para obter espectros de absorgdo, espalhamento ou

luminescéncia que permitem observar a evolugao do sistema em es-

-calas de tempo da ordem de pico-segundo. O acompanhamento teori

(18),(19),(20), (21)

co das experiéncias feitas com ELUR . assim co
mo a cinética de evolucao dos processos de relaxacdo dos PSAE,
foram estudados através de formalismo da mecdnica estatistica de

(22), (23)

ndo-equilibrio » mais especificamente o método do opera-

dor estatistico de néo—equilibfio de zubarev‘'??),

A partir dos estudos tedricos, daé referéncias acima,
que acompanham a relaxag¢ac para o equilibrio de PSAES em situa-
¢oes cujas respostas oticas séo oBtidas através de exXperimentos
feitos com ELUR, foi possivel éstabelecer o conjunto de varidveis
terﬁodinamicas de base-que descrevem satisfatoriamente os esta-
dos macroscopicos do sistema em questdo. Assim tornou-se verifi
cdvel, resolvendo-se as equagdes cinéticas de evolucdo para es-

tas variaveis usando as condi¢des iniciais obtidas das experién-

cias, que a descric¢do tedrica elaborada € muito adequada, j& que

conclusdes tedricas concordam com os dados eXxperimentais. A vi-

sdo da viabilidade da aplicacdo do método de Zubarev obtida nes-
tes trabalhos nos permite afirmar que este método, assim como a
escolha das variaveis de base, podem ser aplicados para uma gran

de variedade de situag¢des com os plasmas em semicondutores pola-

res altamente fotoexcitados em que respostas Sticas que possam

ser obtidas sejam coerentes com os experimentos com ELUR.
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Neste traSalho, como sera relatado_no'capitulo vV, es
tenderemoé esses resultadoslestudando plasmaé em semicondutores
poelares sob condigbes de fotoexcitagdo continua. Trataremos bre
vemente da evolucdo do seu estado termodinémico, € nos concentra
remos na determinagdo e analise dos estados estacionarios resul-

tantes, e possiveis instabilidades levando a formacao de estrutu

ras dissipativas.
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IIT.2., HAMILTONIANA DO SISTEMA

O sistema a ser estudado se constitui de uma amostra
semicondutora exposta a iluminacdo continua de um laser e em con

-

tato com um banho térmico 3 temperatura T Este &, portanto,

B"
um sistema aberto sujeito & vinculos externos que o mantém fora
do equilibrio térmico. No presente trabalho nos restringimos ao
estudo dos estados macroscépicos de nao-equilibrio de semicondu~
tores polares, de gap direto e intrinsecos (sem impurezas). Con
sideramos também que 0s pares de eletrons e buracos foto-excita-
dos sdo criados através do processo de transig¢ao interbanda dire
to por meio de absorgdo a um féton. Neste processo cada par de

L

 onde Eg € a energia do "gap" e W é a frequéncia do laser in

cidente, que & dissipada por diferentes canais de interagao. Pa

portadores criado adquire excesso de energia cinética Hw -Eg_,

ra o caso especificado apima, os canais mais importantes séo“O):
espalhamento com fonons longitudinais Sticos (LO); com fonons trans
versais oticos (TO); com os fdnons aclisticos (A); e processos de
recombinacdo. onde estao envolvidos criacdo ou aniquilacdo de f&-
tons. A energia absorvida pelos fénons 10O e fﬁ) no processo de
espalhamento com os portadores é dissipada através de interacdo
com os fonons A que por sua vez relaxam sua energia para o banho
_térmico. Estes processos assim como os sub-sistemas qué estao en
‘volvidos estao mostrados esquematicamente na figura 1.

A hamiltoniana do sistema descrito acima & dada por

ﬁ tal que:

H = H + K | | (III.2)

sendo HO a hamiltoniana referente a cada sub—sistema:
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= H_ + H + H- + H o+ H (III.3)

Ho P L0 TO A o) -
sendo HP a hamiltoniana dos portadores, HLO a hamiltoniana dos
fonons IO, HTO dos fonons TO, HA dos fonons A e HF dos fo-

tons; H1 diz respeito as vdrias interacSes entre os sub-sistemas

e entre estes com o meio exterior (laser e banho térmico).

-t
3

ELETRONS A1t 4 1) g oo 5

I

N ?%*n%isg\

FéNows
|Acvsricos 7%
B
‘ﬂﬂﬁo
L TERMICO ﬂg
Z e
‘ v
BURACOS  Alk), A, )
Fig. 1 - Descricdo dos processas ocorrendo em um plasma semicon-

dutor altamente foto-excitado em um experimento com es-
pectroscopia de laser ultfafrépida. Sao mostrados os
sub-sistemas considerados: elétrons, buracos, fénons

e fénons A assim como as variaveis intensivas de ndo e-
quilibrio associadas {Fm(t)} . Supomos fénons A em e-

quilibrio com o banho térmico.
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Descreveremos os portadores dentro da aproximacdo da
massa efetiva usando duas.bandas parabdlicas: uma banda de valén
cia e a banda de condugao, como estd mostrado na figura 2.a . A
aproximagao de bandas parabdlicas no caso em estudo, onde a exci
tagdo do sistema se d&i via transicdo interbanda por abscrgdo de
fotons e para o qual procuramos rGSpostaé 6ticas, apresenta-se sa
tisfatoéria. De fato, nas transic¢des inter-banda envolveado fStons

~de uma sé frequéncia sdo os estados ao redor de Ii[ =0 gque for
necem maiores contribuicSes(zs). Dentro deéte esquema e adotan-
do a representacao elétron burado (ver figura 2.b) podemos escre

_ ) T
ver a hamiltoniana do subsistema de portadores HP COmo ¢

H = H + H. - | (ITI.4)

com:

H = He + Hb } '. (ITI.5)
P -
tal que:
e ' ' :
He = Z ( E + Eé) ,¢+_,c__) (II1.6)
Z? Z z | ®
com e . 2 '
E{' = 7% 5 (III.6.a)
th_me

a relagao de dispersdo da energia dos elétrons, m, & massa efe-
tiva de elétrons, c% e cE operadores de criacao e aniquila-

¢do de elétrons no estado Kk:
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b | |
H = ) E EJf L (IIT.7)
7 | D

E = #%° - (ITI.7.a)

"a relacdo de dispersiao de enefgia para buracos dada a partir do
. esquema da figura 2.b, m, a massa efetiva de buracos e b% . bK
operadores de criacég e aniquilagdo de buracos no estado i; e}
finalmente o} ﬁlﬁimo termo de (III.4) & relativo.a interacao cou-

lombiana entre portadores sendo dada por:

4 4
1,
5.5
{ V(Qq) 6+ - ’C’+ — E"“ l)"" +C ¢ }
— 421‘*614 F_z"@s. -k._j b, /
z *t (III.8)
% I 2
com
V(§1) = Yre*

3 (I11.8.a)

a transformada Fourier do potencial de interacde coulombiano sen
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do e a carga do elétron e ¢, a constante dielétrica estati-
ca.

No desenvolver éos calculos trataremos os elétrons
e buracos dentro da teorig de quasi-particulas de Landau, sendo
que a interacdao coulombiana dada eml(III.B) seré tratada dentro

da aproximag¢ao de fase aleatdria (a ser descrita no capitulo IV).

Fig. 2.a - Esquema de niveis de energia adotado para descrever
o semicondutor com duas bandas parabolicas: valéncia -
e conducgio 2 é a energia do “gap".
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. 1¢

BURACHS

DE VAZEA/C!;q

Fig. 2.b - Na representagdo elétron-buraco. a banda de valéncia
& revertida paré cima construindo assim a banda de
buraco, como indicado na parte superior da figura.

. b e
Assim temos gue ib = __ie e EE' = —Eie com

b

+ »

Ake = Kelétron de valéneia No que segu.e denominaremos

E-E = E-E para simplificar a notac¢do. Notamos também
b :

que a massa efetiva de buraco é positiva.

Os segundo, terceiro e guarto termos em H, (dado em
(ITI.3)) dizem respeito as hamiltonianas de cada ramo de f&non
considerado y = LO, TO, A , respectiva_mente, sendo gue cada una

pode ser escrita na forma geral:
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r 4 -
H = L ﬁ;w_" Q. Lo ) (III.9)
Com ai q’ aY a 0s operadores de criacdo e aniquilagaoc dos f6-
r r '
nons do modo de vetor de onda EY do ramo Y ; hw% € a relacao

de disperséo'do ramo Y com ml a frequéncia correspondente sen
do que: para vy =10 ,
LO

Lo '
L w = L w = %t p (IIT.10)
“9:' 8 e /7

" sendo wLo , independente do vetor de onda a,‘a frequéncia<k)ﬁ§

non 6tico longitudinalmehte polarizado, faE a temperatura de

' Binstein e kB a constante de Boltzmann; para vy = T0 temos,

T0 - ' :
Tw . = k™ | . (I11.11)

A )

- T . - “ . r .
sendo w 0 independente de g, a frequéncia caracteristica do
modo O6tico transversalmente polarizado. Temos gque para um cris-

. - - . -5
tal polar os dois modos de f&nons Oticos saem de q =0 p sendo

.que o ramo longitudinal fica acima,e vale:

w

~
1l

& £ 12
Wl = e /e, wirr

chamada relag¢do de Lyddane-SachsnTeller(zs), com,

€ = &£ ( w =0), (IT1.13)
o . . . .
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ou seja, a constante dielétrica calculada a frequéncia « nula

{constante dielétrica estdtica, ja citada anteriormente) e
E = £ w >mw) : C{IIT.14)
[ o B . / .

representa a constante dielétrica d frequéncias muito altas, usual

- mente medida a partir de observagdes do indice de refracio do ma

(25)

TO . e €

terial para w >> u Ambas € s80 constantes ca

0 00

racteristicas do material.
Para +y= A, descrevemos o terceiro ramo de fdnon con
siderado, os fdnons aclsticos cuja relagdo de dispersdo no mode-

lo de Debye é:

‘ ‘t w_ = fe A fi " ’ _ {(I11.15)
2 | .

com s a velocidade do som no meioc considerado, e desprezamos
" as diferencas com as velocidades de propagagdo dos modos trans-
versais. . ‘

s3o as hamiltonianas dos sub-

o’ Hpo € Hy

sistemas fonons 10, TO e A com as relagdes de dispersao da-

‘Assim H

das em (IIX.10), {III.11) e (III.15) respectivamente. Notamos
que os hamiltonianos para os sub-sistemas fénons -sdo livres (ao
contrario do caso do sub-sistema de portadores onde ha a intera-
- ¢80 coulombiana) visto que-processés de intefacéo que s& envol-
vem fénons do mesmo ramo ¥ ndo podem ocorrer de acordo com as
regras de selecdo baseadas na conservagdo do momento e energia
dos fénons(zs}.

O dltimo termo de (III.3) diz respeito & hamiltonia- -

na livre dos fotons absorvidos ou emitidos nos processos de tran

sigcdo interbanda que possam ocorrer no sistema,



.67.
H'F.z Z{?_ L w_ f :Ydé" , ._ (I1I.16)

sendo F + 1z
2 W = < q /& ) (III.17)
g» o

onde ¢ & a velocidade de 1luz e & o momento do foton, £, f

0y ~+

3
q
operadores de criacao e aniquilacdo de fStons no estado q.
Agora vamos definir a hamlltonlana de interacdes H1
entre 0s sub-sistemas, ¢ segundo termo de H em (I1I.2), que jele]

de ser escrita como:

= + H + H + H
}44 F{P—’f + }4P-Lo:m P-R LO-A To-A
. (III.18)
porduantohque HP_Y diz respeito as interag¢des entre os portado

res (elétrons e buracos) e o ramo de f&non Yy e €& dada de forma

genérica por:

¥ }
p- ¥ 27 = -

, ' | +
)—_ C () ( a,+ T )L: !og (I11.19)

= b 3§-F5 Wﬂéf ' E-+i
%, 9 o % ‘

sendo Cl(a) 0 elemento de matriz de interagdo de portadores o=e
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(elétrons) ou =) (buracos) com os fénons vy tomado entre os es
tados de Bloch de portadores de vetor de onda k e vetor de on-
. > ,. Y > , . .
da kt*g ou seja Ca(q) vai ser avaliado somente para transi-
¢gdes em que & emitido um Gnico fSnon ou absorvido um Gnico f£f6-
non(10).

Quando nos referimos a hamiltoniana de inte

Hp_1o
ragio dos portadores com os fénons IO (y =10) o elemento de na
“trig Cl(a) concernente a este processo de espalhamento &tico po

lar &€ dado usando teoria de perturbag¢do para tratar a interacdo

eletron-~fénon por(27):
Lo o , 5 |
e (= aT0, (Aw Y (K/2m tg ) [V g* -

ol

’Cozl ,Z/ QZ )  (111.20)

sendo Yy a constante de Fréhlich:

2
¥ o= e A4 - My
& ' /
4° b3 £ o2t w
%] o - LO
(I11.21)
| onde Eg © €45 foram definidas em (IiI.13) e (III.14), m, a

-massa efetiva de o = e ou b, @ o frgquéncia'sem dispersao dos
f6nons 10 definida em (I11.10), e a carga do elétron e V o
volume da amostra. A_interqcéo portador-~fénon IO eﬁ em geral, pa
ra a maioria dos semicondutores polares, bem mais intensa gue a
interacdoe dos portadores com os outros modos de fénons. Eéte re

(10)

- . L -
sultado ja observado experimental e teoricamente , Sera con-

firmado neste trabalho (capitulo IV).
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A interagdo dos portadores com os fénons transversais

éticos (Td) é de carater néb polar e Czo é.dado, tal que(10):
TO 2
ot 2
= A (II1.22)
!(E(x, f (E‘:M’)k Wy /2Vg )

et

onde ET,«' € a intensidade do potencial de defofmagéo Otica, g a
-densidade do material, s a velocidade do som no meio, V volu
me ativo da amostra e Y0 dado em (III.11) e (III.12}.

A interagdo dos portadores com os fGnons longitudinais
acusticos (A) & via potencial de deformacdo, ou seja, o espalha-
mento € devido a deformacdo causada pelas ondas de espalhamento
elasticas. O elemento de matriz de interacdo Cﬁ € calculado le

vando em conta deformagdes pequenas e € tal que(27):

A 2

, Q:ao l = (,E‘: ) t %2/2\/ g A2 y (I11.23)

Q@

com E1 o a intensidade do potencial de deformagdo (caracteris-
r
tico do material}). A contribuicdo dos fOnons transversais aclis—

ticos para o espalhamento com os portadores é nula e por isto es
‘tes fénons ndo foram considerados como sub-sistemas.
0Os quarto e quinto termos de H1 em (III.18) sao re

latives a interacdo do campo eletromagnético com os elétrons do

semicondutor, cujo operador de interacido & dado na forma usual,

H = e ? Z()'{’J.Jc) : (III.24)
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. onde E é.o momento linear_dos elétrons, ﬁ(;,t).= A(;,t)é o ve
tor potencial, & o vetor de pelarizagdo do campo elétrico da ra
diacac, m a massa do elétron livre. Esta energia de interacao
contribui para 0s processos inter—banda nos quais € absorvido um
féton com a criacdo de um par elétron-buraco ou emitido fd&ton com
a destruigéo do par elétron-buraco. O quarto termo de H, cor-

responde & absorgdo de fétons do laser incidente de frequéncia

w, € pode ser escrito como segue:

Z G £ < b, ©(II1.25)
Py L7 £ Erq

onde fEi ' fEi representam operédores de criac¢dao e destruicdo
de fotong no egtado de vetor de onda qL » tal que ﬁw = ﬁ—17— dp
sendo portanto qL flxo. O elemento de matrlz_ de 1nteré£ao GL
do campo de laser com os portadores & calculado a partir de (III.24)
tomado entre as bandas de valéncia e condugdo (sua expressio ex-

(28) o moédulo do

plicita estd dada no capitulo IV). Usualmente
vetor de onda do f&éton ]&L| € muito menor que k do elétron de
‘modo gue E'+aL -~ k. Esta aproximacao permite .dizer que as tran
si¢des inter-banda sdo representadas por retas verticais no dia-
grama. E_]E versus k da figura 2.a .

0 gquinto termo de H, em (IIT.18) se refere aos pro
cessos de recombinagao de pares elétrons-buraco nos semiconduto-
_res. Neste estudo vamos levar em conta somente processos de re-

combinacdo direta que sdo de primeira ordem e desprezar recombi-

nagcao assistida por f&nons ou plasmons ‘assim como efeito - Auger



.71‘

que representam processos de segunda ordem na interacgde, estas pa

recem ser boas aproximagdes para semicondutores(zg). Assim HP—R

€ dado por

Ho =) 6@f & b+
P-R 7,9 R Zp By %
A ‘ |

* f
» Z G (%) jE P L+ . (II1.26)

‘ zﬁf,ﬂ R 98 £ k+g ).

sendo a o momento do foton envolvido no processo, B a polari
zacao e 1GR{3) o elemento de matriz de interacgdo dos portadores .
com os fétons tomado enhtre a banda de valéncia |v> e a banda de

-conducdo <c| sendo tal gue na aproXxXimacao dipolar temos(30):

2 , ' 2
L6 (Pl =_e [oanke \Kedrgipeiv T
R et | Vg g,
" (II1.27)

como j& mencionamos || << |k e.portanto no caso da recombina
' cao radiativa espontanea, um elétron decai da banda de valéncia
para a banda de conducao emitindo um fétonfprocesso devidamente
representado na figura 2.a como uma reta verticaﬂ, Além do pro-
cesso de recombinagao radiativa espont@nea, podemos também aten-
tar para a recombinacao eétimulada(zs).' Entretanto este proces-
S0 nao € relevante no nosso caso, pois a populacio de f&tons do
siétema, mesmo em condigdes de alta excitacdo, nido & apreciavel.

O elemento de matriz do momento linear E entre as
bandas de valéncia e condugdo em (III.27) pode ser avaliado para
k préximo de zero, ou seja, no extiemo das bandas, usando teo-

ria de perturbag¢do sendo dado por(31,:
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. .
Ip 1" =< < §$5|§_§|v£:0>\ = m?® EG/2moa

(IIT.28)

Como as transicdes Sticas inter-banda ocorrem envolvendo princi-

_ ' - -3 {25) - s
palmente os estados prdximos de k = esta e uma otima apro
ximacdo para o caso em estudo.

Finalmente, o Qltimo termo de H1 em (II1.18) & HLO A
gque se refere a interacgdo dos fonons, longitudinais oticos com os
fénons aciisticos. Dentre os possiveis processos anarmdnicos re-
ferentes a este tipo de interacdo consideramos somente o0s gue

trés fonons estdo envolvidos de modo que H vem dado por:’

LO-A
' LO= A '
i e - + +
Ho =L Mg ageyy o, ol o, +
Lo-A 53 " T
!
C. H. - o (ITI.29)

'}' - . o . - -
tal gque O, ¢+ O,  5a0 operadores de criagdo e destruic¢do de fo

g aq
nons LO e a;. R aq, operasores de cria¢dao e destruicdo de fg
nons A; os vetores de onda devem satisfazer a condicac de inter
feréncia:
- ! = - ’ .
9 -3 -9 = G , (III.30)

> - - } -
onde G € um vetor de onda da rede reciproca ou zero. Aqui ndo
: 2 . >
consideraremos processos de "Umklapp"( 6) e assim G =0 ; 0 ele~
3

mento de matrigz MLD_A(q“-+§+§‘) trataremos em forma fenomenold

gica na aproximagdo do tempo de relaxacéo(32).
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III.3. ESCOLHA DAS VARIAVEIS DE BASE PARA O PSAE

Estudaremos nesta secao a hierarquié dos tempos de
relaxagao e a escolha das variaveis de base (definidos no capitg
lo II) nas situacdes em gque o plasma semicondutor altamente exci
tado descrito pela hamiltoniana (ITI1.2) seja submetido éeaqeriég
cias onde respostas oticas sdo obtidas por espectroscopia de la-
ser ultra-rapida. Como discutido em III.7.c. Esguematicamente
08 processos ocorrendo com o PSAE em um experimento com ELUR &
dado na figura 1.

| Vamos nos concentrar primeiro no estudo da dependén-
cia do tempo de microrelaxacao T (definido no capitulo II como
gendo 0 tempo necessario para que.muitos microprocessos no siste
ma desequilibrado estejam ja aﬁehuados e onde Se da a primeira
contragdo no numero de varidveis necessarias para descrever o sis
tema) com os processos ocorrendo no sub-sistema de portadores (elé
trons e buracos). Seja ti tempo imediatamente posterior ao ini
cib da acdo do laser. Temos que em t =t, os portadores vao ser
descritos por distribuicdes marcadamente centradas na energia gue
caracteriza o estadeo para ¢ qual foram excitadbé._ Entretanto es
tas distribuig¢des v3o variar muito rapidamente no tempo dado que

as colisdes entre os portadores através da interacio de Coulomb

& extremamente forte neste estégio. ‘Se estimarmos T rc/G .
‘onde . é da ordem do alcance da forca Coulombiana e v da or
dem de magnitude da velocidade térmica dos elétrons, como o tem-
po necessario para os portadores se termalizarem entre si, entao
para t >Tc os elétrons atingem um estado em que podem ser des-—

critos por uma uUnica quasi—temperatura{gl’(13)’F14)

Vs

. O tempo Tc'
‘que é da /ordem do tempo de uma colisdo, & para o caso do PSAE em
experime#utos tipicos estimado da ordem de sub-pico-sequrdos (10), €19, (21) .

Portanto ‘temos que o.tempo de micro-relaxacdo T deve ser tal

.__\\
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1u >TC + © sua avaliacao depende de cada material e da inténsidg

de IL e da frequéncia w

em -t >T“ - ja estejam estabelecidos no sistema uma concentragao

L do laser incidente. Devemos ter gue

e quasi-temperaturas de portadores tais gue este sub-sistema se
encontra do lado metalico da transicido de Mott e possa ser trata
do como um liguido de Fermi de elétrons e buracos.

Para t >Tu os estados macroscopicos dos portadores

podem ser descritos instantaneamente por uma fungdo de distribui

“gao de uma unica particula e, é claro, o nimero de variaveis ne-

. cessarias para descrever o sub-sistema de portadores & extrema-

tos. 7
: o

mente reduzido em rela¢do ao numerc de varidveis necessdrias no
éstégio inicial t, <t <§Tu . E importante resgaltm:quelnm.ﬁni—
ca distribuicao dg guasi-particulas é usada para descrever a dis
tribuig¢do de todos os portadorés presentes no.sistema somente ins
tantaneamente., A evolﬁcﬁo no tempo.das macrovaridveis que carac
terizam o sistemé é dada de acordo com as equacgées de transporte
generalizadas propostas no capitulo IT e é€ governada pelas inte-
racSes dos portadores com os outros sub-sistemas, e o efeito da
interacdo Coulombiana'entre portadores'é incorporado na descricdo
do sistema através da aproximacdo das fases aleatdrias. Neste pro
cedimento temos que os estados do sistema resultam descritos por
funcionais da func¢do de distribuigdo de quasi-particulas. Este

ponto ficard mais claro no capitulo IV guando os -calculos expli-

citos para a resolugdo numérica das equag¢des de evolugdo serao fei

-'llr ] - 1 ’ g - L)

i Para t >'ru mas muito proximo de T, ©s fonons oti
| .

cog ainda ndo estdo termalizados entre si. De fato, como j& ob-

ll'.
seryado experimenta1(32] {33}

e teoricamente os diferentes modos
de fonons alcancam sua termalizagdo interna num processo em que
cada um dos modos entra individualmente em equilibrio com o sis-

tema de portadores. Assim o tempo que os fénons o&ticos demoram
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para se termalizarem estd ligado com a taxa de transferéncia de
energia governada pela interagdo portador-fénons Gticos, e defi-

ne um segundo estagio cinético caracterizado pelo tempo de rela-

Xacao Tot >Tu {Tot costuma ser da ordem de alguns pico-segun-—
dos(zz)'(23) dependendo da situacao considerada). Portanto para
'Tu <t T, teriamos gue levar em conta, na descricio dos esta—

dos mécroscépicos do sistema, varidveis de fdnons Sticos que de-
pendem de todos os modos de fénons Sticos caracterizados pelo ve
-tor de onda &, com a sobre a zona de Brillouin. Entretanto as
investigagSes feitas até agora sobre o assunto (32)r (33),(34) s
tram que sao os fénons Oticos com a préoximo do centro de zona
que participam mais efetivamente nos processos de relaxacio dos
portadores. Baseados nestes resultados faremos o "Ansatz" de que
os fénons Oticos possam ser descritos por uma (nica quasi-tempe
¢+ Os re-

sultados baseados nesta hipdtese podem ndo ser muito bons para o

ratura mesmo no primeiro estigio cinético T, St <<y

primeiro estégio cinético. Mas como estamos interessados (capi-
tulo IV) no éstudo dos estados'eStacionérios do PSAE, e estes se
estabelecem em tempos ‘t >>T0£ , esta e sém dﬁyida uma bcoa apro-
ximag¢do nos casos a serem tratados nesta tese.

Além da influéncia dos portadores e dos fénons &ticos
na determinagdo de Tu temos que considerar os efeitos dos ou-
tros sub-sistemas (figura 1). Quanto ao sub-sistema de fGtons
'cogsideraremos gque o Unico processo de relaxag¢io do sistema em
queﬁparticipam € aquele devido & recombinagdo radiativa esponti-
ned;dé portadores como ja discutido em 1II.2 e consideraremos gue
;;.populacéo de fétons envolvida neste processo é desprezivel. Des
ta maneira as macro-variaveis associadas ao sub-sistema de f&—
tons nao serdo levadas em conta na descricio dos estados macros-
cépibos do PSAE. Neste trabalho SS vamos considerar intensidades

de laser IL na faixa em que I, << 1 MW/cm2 0 gque implica em
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(35)

um agquecimento desprezivel do sistema de fénons achsticos '™ ; as-

sim seu estado termodinadmico & tomado como estacicondrio e carac-

terizédo pela temperatura Tq do banho térmico.

Portanto para t >Tu ; COom as aproximagoes e conside
ragdes feitas acima, escolhemos comb conjunte de macrovaridveis
de base {Qm(t)} relevante na descricao dos estados macroscépi-

- cos do PSAE, em situagdes em qgue respostas Oticas sd3o obtidas a

partir de ELUR (figura 1)}, as seguintes:

, Ep(t} a energia dos portadores tal gue Ep(t) = <Hp|t>
N, (t) concentracdo de elétrons tal que N () = <ne]t>
N (t) concentragdo de buracos tal que Ny (£) = <nb|t>
%ni‘t) energia dos fénons SGticos tal que Eopt“ﬂ = q&mm[t>,

(ITII.31)

com Pm + as variaveis dinfmicas associadas ao conjunto (Qm(t)):

Hp » hamiltoniana livre dos portadores
n_ = E c% c» , 0 operador niimero de elétrons
e 3 k
k
n = ¥ bh bﬁ , © operador niumero de buracos
' Hoﬁ" hamiltoniana livre de f&nons 6ticos
(III.32)
‘e as médias <...|t> sdo tomadas tal que a relacgdo <...]t> =
= <... t’q.= Tr(pq(t)...) seja saﬁisfeita onde pq(t) (expresso

formalmente em (II.10)) & o operador estatistico de quasi-equili
bric que para o caso especifico com {Pm} dados em (II.32) & ob
tido pelo formalismo da maximizacao da entropia estatistica {ca-

pitulo II), como:
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f(8) = exp (- G - R, R0 m R0, R0, |
| (III.33)

com
qﬁu) = I T |- (RO R - m B ) my - (8 Hoy, \})

{ITITI.34)

e os multiplicadores de Lagrange {Fm(t)} estac relacionados com
as macrovariaveis {Qm(t)} pela expressao {II.30) podendo ser
interpretados como variéVeis intensivas termodinamicamente conju

gados as variaveis extensivas {Qm(t}} dadas em (XII.31) e s3o:

B(t) SR S onde T({t} & a quasi-temperatura dos
kBT(t) ,

portadores,

Jé B(t)ue(t) , sendo ue(t) 0 guasi-potencial quimico

N// | dos elétrons,

- B(t)ub(t) , sendo ub(t) 0 quasi-potencial quimico

dos buracos,

1 - .
B {t) = ———= , onde T {t) €& a guasi-temperatura
opt kBTopt(t) opt
dos fonons oticos ,

(IIX.35)

‘sendo kB a constante de Boltzmann.

A escolha das varidveis de base, como ja assinala-

mos, nao € universal e depende do tipo de sistema gue se esta es
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tudando e do tipo de respostas que podem ser obtidas se uﬁ expe-
rimento for feito sobre este sistema. Assim o conjunto de varia
veis de base (III.31) ou equivalentemente (III.35) € o que &€ su-
gerido quando se analisa as experiéncias feitas: com ELUR em PSAE
e tém dado boas descricgles teéricas{ZZJ’(23}. Esta escolha tam-
bém se mostrou satisfatdria quando estudamos evolucdes no tempo
- do PSAE para estados estaciondrios homogéneos como serd feito no
capitulo IV.

. Entretanto outraslvariéveis podem ser introduzidas
- no conjunto (III.31), a titulo de exemplo: variagdes espaciais
da-coﬁcentragéo de portadores. Isto sera de fatb O gque faremds
no capitulo VI para estudar a possibilidade de ocorréncia de es-

tados estaciondrios n3o-homogéneos em plasmas em semicondutores

altamente fotoexcitados.



CAPITULD 1V

- ESTADOS ESTACIONARIOS HOMOGENEOS EM SEMICONDUTORES POLARES

IV.1. INTRODUCAO

Nestelcapitulo estudaremos a evolucéo transiente e a
condigao estacionaria dos eétados maéroscépicos de semiconduto-
.reé polares de gap direto séb iluminagdo continua do laser e em
contato com um banho térmico. A hamiltoniana deste sistema esta
dada/ém (£11T.2). _ i
H—#”'/ Vimos no capitulo III gue é possibilidade'de estabe-~
lecer o conjunto de variaveis de base {Qm(t}}, dado em (III.31),
que descrevem os estados macrbscépicos do PSAE considerado, esta
essencialmente ligada a relaxacéo rSpida da interacao coulombia-
na., Assim, a coﬁtracéo da distribuigao inicial esta, neste cé-
s0, conscante a hipotese ge Peletminkii e Yatsenko(1), conectada
a possibilidade de separac¢do na hamiltﬁniana total do sistema das
interacdes fortes e que, como veremos a seguir, contém certas si

metrias. Neste contexto & proveitoso dividir a hamiltoniana #

do sistema em: . .
1. (2)

H = Z;_ H +4H + H (IV.1)
r 7 |

Aamrit Lt )

onde Yy se relaciona com os diferentes subsistemas (como referi-
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= . (1) _ . ~
do nas segoes III.2 e IIITB) e Hint = Hc ;  com Hc a interacao
(1)
int
mada parte secular da hamiltoniana por refletir a propriedade de

[ P, Ho} =0, | (Iv.2)

entre portadores dada em (III.8) e temos Hj = ) H, +H a cha
Y

simetria:

“obtida por simples manipulacio dos comutadores de H0 com o con

junto {P_} de variaveis dindmicas associadas com o ©1, <gnhﬁ =
= Q (t) , dados em (III.3%):

A evolugéq temporal do FSAE para tempos t >Tu'(onde

T expressa o tempo de micro-relaxacgio para este sistema confor

u
me a secgao III.3} & governada pela hamiltoniana de interagdo H

(2)_

inE™

. =H;, com H, dado em (III,18). O fato de (IV.2) ser valida pa

ra ¢ conjunto {Pm} adotado simplifica muito a analise formal da

evolucdo temporal dos estados macroscopicos do sistema. Com efei

' th;(IV.Z) representa um caso particular de (II.36) gque, gquando

satisfeita, implica que as equagées cinéticas de eVolucéo das ma
crovariaveis Qm(t) R deduzidas a partir do formalismo de Zubarev,
de/dt =3 %Jn) sdo tais que %én). podem ser escritos na forma
(II.84). §

Suporemos que as variag¢bes das grandezas {Qm(t)}, re

sultantes da hamiltoniana H dada em {(III.18), sejam lentas com

1
relagao as variagdes decorrentes de H, sofri@as por {Qm(t)}.
Nestas condigdes a aproximagéo quasi;linear nos processos de re-—
laxagdo referida no capitulo II é boa e as equagbes cinéticas pa
ra as variaveis {Qm(f)} sao escritas como:

(0) | (0 (2

Aé_ng(f) = J +J +J_ , (IV.3)
olt

m=1,...,4, com os operadores de colisdo para cada uma das va-



.81.

riaveis dados pelas egs. {ITI.84). Para o caso considerado o con-

junto de variaveis {Pm} obedece (IV.2) e portanto Jn(lo) =0, e

tambem comutam entre si, logo Jng” = 0. De modo que a avalia-
(2)

gdo de (IV.3} se reduz ao calculo de .Jrn .

A solugao do conjunto de equagbes de transporte gene
ralizadas (IV.3) (ou .equivalentemente a solugdo do conjunto de e
quacéés de transporte generalizadas para as variaweis intensivas,
como sera visto na secao IV.3) fornece a evolucé_io no tempo das
.variaveis extensivas Qm(t) e portanto a evolucdo nol tempo dos

estados macroscopicos do sistema aberto sendo considerado. O cal

culo explicito das egs. {IV.3) sera feito na prdxima secdo.

IV.2, EQUACOES DE TRANSPORTE GENERALIZADAS PARA AS VARIAVEIS EX-
TENSIVAS '

Vamos nesta secao obter as expressdes explicitas das
equacoes de transporte generalizadas, conforme emmciado pela for
ma (IV.3), para as macrovariaveis '{Qm(t)}- na'l sequinte ordem: 19} pa
ra. a energia dos portadores EP(t) ;. 29} para"a concentragao de
_elétrons- Ne (t); 39) para a concentracido de buracos Nb(t) e 49) para a ener-
gia dos £nons 1O, Elo(t) {consideramos sO os longitudinais oticos).

Escreveremes a equacé'.o cinetica para a macro-variavel

vEP{t) ; de acordo com (IV.3), como:

° et
AE,® - T =4 So& e ([HW.LH,, HPHH%J
olt A Ve

(IV.4)

onde J, € o operador de colisdo de segunda ordem para a varia-

vel dinamica H hamiltoniana livre dos portadores dada em (III.S),

P r
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que sera calculado separadamente para cada um dos termos da ha-

miltoniana de interacdo H1 (dada em (IXX.18)). Analisemos pri-

meiro a contribuicio da interacdo HP—LO dos portadores com os

fonons LO dada em (III.]9 e 20) para J a qual denominaremos

P.l'

dEP/dt}P_LO tal gue:

A E, = -4 <[HP—LOH)f[HP~Lo'HP_Hi>(%'
r* -

P-to B (IV.5)

0 termo HP_LO(t) contém operadores de criagéo e aniguilagdo de

¢létrons, buracos e fdnons na representacdo de Heisenbergqg.

~ Na avaliagdo da média estatistica <{HP_LO(t) , [B HP]][t>

_ P-10' g

nos deparamos com médias de quatfo operadores do tipo
+ +

< > L]
AT The B Rt

tos de médias de dois operadores como segue:

'<£3’*§" i Ew H> < £+3 - g IDQ <’C:;+i‘ C%i\’%
+ ( éé' «C;;{ I i>$ <,c.;+_§_, < l‘i>§i ,  (Iv.6)

Esta média é entdo decomposta em produ

‘ou seja, tomamos todas as possiveis combinac¢des de produtos de
meédias de dois operadores. Quando'procedemos desta maneira esta
mos desacoplando excitacées de diferentes comprimentos de onda.
Isto equivale a gproximacd R.P.A. {"Random Phase Approximation"),
na qual a interacdo de um dado elétron com um outro elétron & tgu

mada como um campo meédio afetado por todos os elétrons do mate-
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*f
pq(t) dado em (III.33) ndo inclui interagdes, logo a relacdo (IV.6)

rial. Agora devemos ter em mente que <..,.[t>_ = Tr{...pq(t)) e

e, do ponto de vista estatistico, exata. Isto quer dizer que pro
cedemos a hipétese da aproximacgdc R.P.A. anteriormente, quando ad
mitimos que o sistema pode ser descrito instantaneamente por um
conjunto de variaveis lentas gue séo medias de varidveis dinami-
cas (cbedecendo (IV.2)) sobre um ensemble de guasi-equilibkrio.
As médias de dois operadores como aparecem em (IV.6)

vaoc ser avaliadas de tal maneira que,

} L o
<: chzu '{:7: |'t,>i a <f 4;%; (:%;{5€;>3 é;fg; 2 (IV.7)
/é usando (III.33) temos:

4 e
<,c_£ zczl;t>gz JC_{ - 1

@ e }
e/ﬂ(f}(E£ tE ,uu))+i

.-'/

(IV.8)

a func¢ao de distribuicaoc de elétrons e

Jr_ L 4
< b{’ ££)£>‘5[: JCT; - ﬁ(tJ(E"%-/x"(*>)+i

€
{IV.9)

a funcdao de distribuicac de buracos com B(t) = 1/kBT{t} , TI(t}
a quasi-temperatura dos portadores ue(t) e ub(t) 0S guasi-po-
tenciais quimicos de elétrons e buracos e EE e EE dados em
(III.6.a} e (III.7.a) respectivamente. As expressces (IV.8) e

(IV. 9) sao fungdes de distribuicao de particula individuais do

tipo da distribuicao Fermi-Dirac dependente de parametros inten-
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obtemos (IV.10) dado por:

: Lo, 2 Lo
dEH)) = *Z (€, | flw,, Vmy (V(ﬁw)

O{i' P__LO o | - qh_sﬁs

Lo
Y(p, (f)) dE (fN(E)—}x(Emeo))x Ln | VE' +VE 4R,

o | “\@’rm;

/

) ' (IV.13)

.com .o sendo e ou b,

S O procedimento para encontrarmos a contribuicdo da

" interacdo dos portadores com os f£Oonons acusticos dada em (III.19

e 23) para a integral de colisao JP em (IV.4) é muito semelhan-

' te ao desenvolvido acima. 86 gue neste calculo temos BA:=B (fo

B

nons A em equilibrio com o banho) e fizemos a aproximagdo vali
da para temperaturas altas (para ¢ caso de semicondutor guando

T = 300K a aproximacao € boa) em que ﬁsq/kTB << 1 e temos a dis

tribuicao dos fénons acusticos dada por:

A N |
Y (p) ~ faBT/t/o%) (IV.14)

onde fisq e a relagao de dispersdo para os fénons A dada em
(III;12). Assim a expressao para a contribuigdo da interacao dos

fénons A com os portadores para a equacao de transporte genera-

- . lizada da energia dos portadores dada por.

) b
d_.fp(*)) D IR o A I (m)” ( ,1) JdE{EZ
olt oA «, f ﬁ pA) o

jx(E)_(-‘*‘ ffxff)))} 5 (IV.15)

com IC [ dado em (III.23).
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Na obtencido da contribuigdo da interacgdo dos pbrtadg

res com o laser dada em (III.25) avaliamos o nimero de fétons

' + . . ‘ >, 2 > -

N, = <fas fa > relacionando-o com <|E|[“> onde E & o campo elé
L . |

trico associado com a radiagao incidente no limite classico. 0OQu

seja, procuramos a correspondéncia da energia ﬁwLNL com a for-

mula da energia do campo eletromagnético adotada pela eletrodina

- mica classica. Assim temos:

: _ ' b
S e
A E () - IT-«& [ 1-§ @)-4% (%)] (IV.16)
=" Lo L L ’
ot plasn |
/

onde foi usado o vetcr de Poyting para expressar <E2> aer termos

" da intensidade do laser I j d1 € o coeficiente de absorcio de

- - . : \ - -
um foten da frequencia Wy s que resulta da integragao em k e é

dado por:
1/2
X = \l I | e Ee A '22_:“x (‘twL—EG) )
! £ 8 fw e/ \ &
00 L
: : (Iv.17)

com ©Os parametros €00 * eg ’ th e m ja definidos anterior

mente; as distribuicgdes fﬁ(t) e fg(t) sao tais que:

| , 4
:Fj(*) = | €xp ((5(*)(% (&“‘-'L'EG) tE, _}Le(t)D +i) )

(IV.18)
- -1
b b '
6 - O, (ke - ple)) + 1.
3 ( ). exzjotﬁ Ze L M )

(IV.19)
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Consideramos ainda na deducdo de (IV.16) que fffg << 1 e
> - .
k+qL = k . |

A contribuig¢do do processo de recombinagao, caracte-
rizada pela hamiltoniana (III.28), para a equacgdo cinética da e-

nergia dos portadores vem dada por:

0

2z 3/2 2 e b
“df, | IS RS e 1 () ()
I z 2 - : w
olt P-R 12 m 0 ™ R A4
(IV.20)
...-///’I
com |PVCI dado em (ITI.2 ) e
e - '
f (&%) - - ' (IV.21)
RAMe B (M E + E - u*(H) ‘
e e +
e ’ . |
b .
?fk (Tj'l E) = { . : (Iv.22)
m () [y b
b " -(“f?abE W) 4 g

Na obtencao de (IV.20) consideramos i+§ ~X , onde Ei € o vetor
de onda do féton e hk o "quasi"-—momen_to- dos portadores. Tam-
bém desconsideramos a populagdo de fétons criada neste Processo
de recombina.géio radiativa. |

Passaremos agora a deducdo das equacdes cinéticas de
evolugdo para a concentracidd de portadores -Nb (t) =<3 CIC_}E[t>q =

L%

= < > = b4
zbibflt q = N (t) dada formalmente por

0.(_.1\’@ ) = Jm = _-{—j eét <[H1(1t);l__H1 ) L & e ]]H:> olt .

(IV.23)
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Notamos primeiro que nos processos de espalhamento de portadores

com criagaoc ou aniquilacgdo .de fénons o nimero de portadores nao
d Ne] _an®
dt Lo dt

ro de portadores pela interacdc com o laser & obtida por procedi

se altera e, portanto ] = 0. A variac¢dc do nime-
A _

mento analogo ao descrito para obtencao de (IV.16) e & dada por:

—_—

e b
. oLNeJ - IL o, / twL i—fL(at)- ]CL (%)} . (Iv.24)
Lason | |

//;Também por desenvolvimento similar ao utilizado na obtencdo de

(IV.20), temos:

. . o |
] 3.’2 [ g
2 2 _ .
ANe| = V2V IP, 174 (m ) JAEVE(ERED £ (o, E) -
53 2 % : R Me
di R eml 0
b
§ (1“_1 E) - @v.25)
R ey
Como Ne(t) =Nb(t) (semicondptor intrinseco nao dopado) tamos que

a variacdo da densidade de buracos Ny (t) com o tempo & tal que
d N, (t) d N _(t)

dt - dt :

A equacgdo cinética de evolucdo para a grandeza ELO(t)
é dada por:
d o
E @) £t | | ] >

'._Lo = J|,o - F’LE < <T_H4(ﬂ»{ H11 HLD] \i EI’ )
ok i

| e : (IV.26)
-com HLO dado em (III.9 e 10). ‘A variacao de ELO(t) devida a

interacao com os portadores & por conservacido de energia igual
ao termo de variacdo da energia dos portadores resultante da in-

teracao com os fonons 10 com o sinal invertido:
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d Ew® = - oLE}Sf) ) (IV.27)

—..__.Lo —_—
ot Jyio-p ot Ip o
dEp .
com 'Tﬁ?] dado em (IV.13).
: P-T0

0 outro possivel processo de variacao da energia dos
fonons LO relaciona-se a interagao anarménica com os fornons acns-—
ticos caracterizada pela hamiltoniana {III1.30). Como ja mencio-

namos nao temos informacdo microscdpica sobre o elemento matriz

dELo

desta interagdo e assim trataremos ~3t fenomenologicameg

. ]LO—A
te através da introducdo de um tempo de relaxag¢ado anarmdnico TaN

: Portanto:
' LO LO B
d.fmu) = -V ’RU-JLO \)(pw(i))'\)(ﬂa) /GAN, (IV.28)
olt Vat

LO-A

- NP y 3
conm Vcel sendo o volume da célula unitaria tal que Vﬁel"an'ﬁkB
onde Vgg © © volume da primeira zona de Brillouin e vLO{BLO(t})

dado em (IV.11) e a distribuicao de fénons 10O & tempe

Vi (Bg)
ratura de equilibrio com o banho térmico.
Resumindo: obtivemos o conjunto de equacoes de trans

porte generalizadas para as variaveis g )} = {E.P ()N, (t), N, (£),E (t)}

tal que:
dEW® = QL_EPJ + O_l_EpJ + odB L gdE] =T
dt o Jo ot Jp_y olt P- Lasa Ou-[’-R
(IV.29.a)
AN® = LN, + AN, = J—’“e } {IV.29.b)
ot _ olt . R ot Laren
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N, (£) = N, (‘t) ) (IV.29.c)
d__ELO(%) = d_ELO(:f) ¢ d E &) = JLO (1v.29.4d)
olt | olt Lo-P af Lo-A
} aE dE P
cofn "&'I:f'] dado em (IV.13), —2 em (IV.15), %Fé—}
e P-LO . P-A P-Laser
. dEP dN; ch
“em (IV.16), ~——4 em (IV.20), nﬂ—J ‘ em (IV.24}, ———J
' dt P-R dt Laser : dt R
dELo dELQ
em {IV.25), '—EE;] em (IV.27) e _EE_J em (IV.28). A
LO-P LO-A

Isolugéo'deste conjunto de equagdes, considerando-se as condicles
iniciais, provera 6 valor das variaveis num dado instante de tem
po. Entretanto nao resolverémos diretamente estas equagées,pﬁs,
como verémos na proxima sec¢do, é mais vantajoso trabalhar com o
~conjunto de equacdes cinéticas para as variaveis intensivas ter-
modinamicamente conjugadas as extensivas Qm(t). E interessante
notar que no conjunto de eqquées (IV.29) os termos constituin-
tes sdo funcionais da funcgdo de distribuicio de particulas indi-
viduais f% , o=e ou b, oude v(BLO(t)) e v(B(t)) , como ti
_ nhamps discutido na seg¢do III.3. Assim na aproximacdo quasi-li-
near temos equagdes do tipo da equacao de Boltzménn para as popu
lagbes das particulas individuwais. Observemos éue na nomenclatu

(2)

‘ra de Zwanzig obtivemos operadores de colisdo instant&neos no

tempo. Além disto, devido a condigdo de gue as varidveis dindmi

cas de base produzem um operador J(1) J(z)

nulo, o© operador
da Eq. {(II.90)} contém somente o termo equivalente ao resultante
de aplicar a Regra de Ouro da teoria_de'perturbacées degaﬁenuado"

tempo acompanhada de uma média estatistica sobre o ensemble de

quasi-equilibrio.
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IV.3. EQUACOES DE TRANSPORTE GENERALIZADAS PARA AS VARIAVEIS IN-
TENSIVAS

E mais interessante trabalharmos com as equacgdes ci-
néticas para o conjunto de variévei_s intensivas: {Fm(t)} dadas em
(IXT.35) do que com as equagdes de transporte para as variaveis
extensivas Q,(t) , pois o operador estatistico de quasi equili-
" brio pq(t) {expressao III.33) e- o operador estatistico de nao e
g_,__uilibrio Pe (t) (expressdo II.2Q) dependem explicitarente dessas
";/éréndézas, e somente implicitamente das macrovariaveis Qm(t) a-—
- través das equacdes de estado de ndo equilibrio camo a dada em (II.30).

Como vimos em {(IIL.3§):
4ADE da, ®=-] (:Mm .
_ m >y . |

com Cnm(t) as funcdes de cofrelacéo dadas em {II.3%). Assim usan
do esta equacao e as equagdes de transporte generalizadas (IV.32) temos o se

' guinte conjunto de equacgbes para as variaveis B(), Ko (t), My {(£), BID {t)}:
ﬂ. - {[ nelt)/(myime )] +[(H,, ”“bﬂ)/(“bf’“b“)”
{ (”pi Hp“) - [( Hp fme{%)z/(mei“e\i)] “[ (Hpi M /(mb}nbii)]}

(IV.30.a)

):Le _ 1 {Jm + [[Hp'r“e|t)'(%eime'f)ﬂj/3 , (IV.30.b)
plmimtl .

}1‘3 = { J,.-L + (Hp.’l -nblﬂ— (fnbi'nbu-)},{]fi ) (1v.30.c)
ﬁ(“lb',’nbli) b ’

/%LOT_ - JLO/( HLol' HLOH))- | (IV.30.d)
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com JP dado em (IV.29.a), Jne =Jnh dado em (IV.29.b), JLO em

(Iv.29.d) e (Pm;Pnlt) sdo as fungdes de correlacgdo calculadas

usando (II.31) e pq(t) dado em (III.34) de modo que:

—

¥y © _ 2 o '
(H u) =V [ (z’me) jcte\!? (e+E ) § (&) (4- 5% +

2 H t o) \u_‘--”""_"\._\,/,,i

>

32 .
( & ™ dE E Ff(.s) (1~ f(E))} (IV.31.a)

¢ AN 1/—*’””—““
h ) _M
.. 32 @ ‘
M WY = (m H l’c) N \%ﬂjjdﬂcfﬁf )JC(E)U S(E)) (V. 31. B)
pl e

L//’”#_“”/fﬂ_‘/ﬁ
v TR
/7 .
. ' © 3 b b
(H 1) = (o 1) = (m JdEF(E LEU-56), av.3.0
b’ £ e
| Y2

3/2 * e €
.(m i 1=V (Q.m) ng\n:Dj((E)("l'f(E))J' (IV.31.4d)

: 32 o '

(m w1 t) =V (2“’“5) fdiE\f_\§(E)4 §(E)) (IV.31.e)
! T, **;
b . b 2“ R o n_fff*mgfgj;“\_f
| . o )
1Y (g ()
(HLO} HLO\t) (tw ) ( ) p:_o( ﬁ:_o(ﬂ)-,(ﬂf LO( Pt

| Vet : (IV.31.f)

todas as outras fungles de correlacdo cruzadas, além das enumera
das em (IV.31.b}) e (IV.31.c), sao nulas.

Estabelecido o conjunto de equagdoes de transporte ge
neralizadas (IV.30) vamos na préxima secdo resolvé-lo numericamen .
fe e, entdo, estudar a evolucgdo no téméo dos estados macrogcodpi-

cos do PSAER.
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IV.4., CALCULOS NUMERICOS PARA UMA AMOSTRA DE GalAs

IV.4,a. CALCULOS NUMERICOS

Obtivemos a evolugao no tempo das variaveis
{8(t), ue(t), ub(t), BLO(t)} para uma amostra de GaAs em con-
tato com banho termico a temperatura ambiente (TB Z 300K), e ilu~

minada constantemente por luz de laser de intensidade 1 (a ser

L

variada) e energia de foton Hhw_  =2.4 eV. Desejamos, como ja re

L
‘ferido no capitulo III, tratar este PSAE como um liquido de Fermi
de duas componehtes: eletrons e buracos. Para tanto estimamos o

tempo de micro-relaxagao r“ comc sendo o tempo apds a aplica-

¢do do laser para o gual a concentragdo de portadores n(Tu) é
de aproximadamente 10'% a 1015_cm"3 tal gque,
Mm(zg )=« I & [fw | (IV.32)
M N L/

com a, coeficiente de absorcéo de um f&ton que para o caso é es
timado, usando a Eq. (IV.20}, éer da ordem de. ‘IO4 cm-1, o gue
esta de bom'acordo com dados expefimentais(3).  Para I, varian
do entre 5 e 500 KWcm-2 estimamos Tu da ordem de 0.5 pseg. 0
tempo inicial t0 para o gual a formulagéo de nao-equilibrio ado
tada € valida &, de acordo com os argumentos dos capitulos II e
IIII, tal que t0 ”Tu « A quasi-temperatura inicial dos portado-
res T(to) é avaliada usando argumentos de conservaciao de ener—
gia como segue: seja ﬁwL a energia ganha pelo sistema quando
un foton de energia th e absorvido e & criado um par elétron-

buraco, usando o teorema da equiparticao de energia temos em t=0,

.instante em que comega a incidéncia do laser, qﬁe:

34 T(o) = huw -E tw >E
8 L ‘G ! L &
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portanto

ﬂ(o): 3 /( ﬁwL- EG) .

Em t =t0 seja n o numero de fénons IO criados pe
la transferéncia da energia dos portadores para os fonons IO. En

tado por conservacdo de energia:

!

3% 10 B3ETE) =M ke,
ou seja,

ﬂ(i'o) = Ao | . | (IV.33)
1 - MEwe A
3

Para calcular a temperatura inicial dos fénons

Lo, TLO(tO) vemos que:

MUYV 3k (T T = R (9 (B =Y (),

ﬁ (£)= 4 In| { + 1 | s (VI.34)

hw 'Ylvw M) (B

Os valores iniciais dos gquasi-potenciais guimicos de elétrons
ue(to) e de buracos ub(to) séo_obtidos usando B(to) dado em

(Iv.33), n(to} dado em (IV.32) e as relacoes:
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3/2

m@(to) = 4 [ 2me) . _‘ﬂ? o E ' ) (IV.35)
amt\ # % Lex,‘s(m:to)(Eng-}iegg)))-u] '

3

2 L ) [ey,.lo((scg)(ﬁ")ibffo)))ul

(IV.36)

Siocom ne(to) = nb(to)_: n(to).

Consideran&o 0s parametros caracteristicos do Arsene
to de Galic dados na tabela 1 e além disso os paramefros especi-
ficos para a situacao que desejamos analisar (tabela 2) calcula-
moslas condigdes iniciais, de acordo com (IV.32, 33, 34,35 e 306),
para o conjunto de equages integro—diferenciais {IV.30). Resol

(4)

vemos através do metodo numérico iterativo este conjunto de
equacdes e o resultado nos permitiu caracterizar a evolugdo tem-
poral das variaveis {Fm(t)} e {Qm(ﬁ)} . Devido aos vinculos

externos adotados os estados macroscopicos destes sistemas evo-

~ luem ap6s um tempo transiente, para estados estacionarios de ndo

",—equilibrio onde de/dt =0 e dFm/dt = 0, ou seja, a solucdo

estacionaria € aquela em que o lado direito de (IV.29) e {IV.30)
sao iguais a zero. O0s resultados obtidos através do método men—

cionado estao expressos nas figquras 1, 2, 3, 4, 5 e 6.
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Massa efetiva do eléetron m, = 0.07 my
Massa efetiva do buraco my, = 0.57 m
Energia do "gap" EG = 1.52 eV

- ey e 22 3
Volume da celula unitaria Vcel = 1.8 x10 cm
Energia do fGnon LO ﬁwLo = 37 MeV
Campo de Frohlich para o elétron Co = 3.5 KeV/cm

| Campo de Fréhlich_para o buraco Cb'z 29.7 KeV/cm
Potencial de deformacdo para o elétron Ef o =7 eV
r

Potencial de deformacgao para o buraco E1 b = 3.5 ev
. . F )

. -3
Densidade _ p = 5.31 gem
Velocidade do som ' s'= 5.2x10° cm/seq.

Tabela 1 ~ Parametros caracteristicos do GaAs obtidos da ref. (7).

Energia do féton incidente hw. = 2.4 eV
Coeficiente de absorcao . a, = 104 e
Temperatura do banho TB = 300X
Numero de f8nons LO produzidos a n =3

Tempo de relaxacao anarmdnico Tan = 30 pseq.

Tabela 2 - Condigles externas a qual estad sujeita a amostra de
GaAs e estimativas dos parametros: n feita ad noc
por nés(g) e Tan - e derivada da largura de linhas
Raman medidas dadas na referéncia (9). Como TAN SO
depende da distribuicdo de fénons A e estes estdo

em equilibrio com o banho a estimativa feita na ref.

{9) continua sendo boa para o nosso caso.
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IV.4.b. CONCLUSOES

Observamos que a quasi-temperatura dos portadores e
fénons LO se igualam muito rapidamente e em qUest&b de poucos pi

co-segundos, como ja foi mostrado anteriormente nos estudos tel-

- (7)

ricos que segquiram experiéncias de ELUR com PSAE » decresce pa

ra perto da temperatura ambiente num lapso de tempo Tost-T da

ordem de 20 a 40 pseg apds o inicio da aplicacdo do laser para
- )

IL ‘numa faixa de 10 a 500 KWwem™ “ . A temperétura dos portado-

res como funcao do tempo esta explicitada no grafico da figura 1,
onde temos T(to) = 3000K e TDD(tO) % 300K obtidas a partir de.
{IV.33) e (IV.34), para trés diferentes poténcias de laser: (1) IL=

‘ -2 . s e P -
= 12,5 KWem 7, cujos potenciais quimicos iniciais sdo dados a par

tir de (IV. 35), (IV.36) e (IV.39) por ue(to) =~ 1400 meV, ub{t0)=
=23690 meV; (2) I, =50 KWem ° para o qual u®(tg) =- 1000 mev,
ub(to) = = 3000 meV; (3) IL.= 500 KWcm"2 para o qgual ue(to) =
= —428:mev, ub(to) = - 2740 meV.. Esta ultima curva com I, bem

mais alto que nos casos (1) e (2) foi desenhada para mostrar a
fraca dependéncia na evolugao temporal da quasi-temperatura com a
variagao da poténcia do laser. A guasi-temperatura dos f&nons

IO evolui, guase independentemente de I inicialmente aumentan

Lf
do e decrescendo rapidamente para TB = 300K . Como esta variacdo
é muitp pequena em comparacao com a sofrida pela guasi-temperatu
ra dos portadores considefamos desnecessario o desenho desta cur
va na figura 1.

Por outro lado, a concentracao de portadores nit) cres
Ce no tempo e sO atinge seus valores estacionarios em tempos mui
tas ordens de magnitude maiores que aqueles que caracterizam o es
tabelecimento da quasi-temperatura es£acionéria dos portadores
Togtep © 2 figura 2 mostra a evolucéo de n(t) para trés dife-

rentes valores de poténcia de laser: {1) IL =50 K‘Eﬂlfcm_2 que cor
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responde as mesmas condig¢des da curva {(3) da figura 1; (2} I. =

L
= 25 KWcm_2 para o qual ue(to) = - 9807nevl e ub(t0)= - 3400 meV
e {3& IL =12.5 KWcm"z que-corresponde as mesmas oondigdes em que
foi obtida a curva (1) da‘figura 1. O valor de. n(t) 'estaciona
rio oot e ohtido gquando © proceéso de recombinagéo radiativa

se lguala ao processo de excitag¢gao pelo laser, de acordo com a

eq. (IV.32.b). A forte dependencia da concentra¢do de portado-
res estacionaria N gy COm IL pode ser vista na figura 3. Se
“definirmos o tempo traqsiente' T como sendo o lapso de tem

est-n

. PO transcorrido entre a aplicacao do laser e o momento em gue n
difere 10% de n , vemos que T depende fortemente da
est ', est-n

potencia do laser IL de acordo com a figura 4. Sfarﬁo Testen > Test ~T

temos gue para tempos t, tais que <t um novo estagio ci

. Test-—T
' netico se estabelece no sistema onde a uma contrag¢do no nimero
de variaveis necessarias para descrever o sistema o gue vai de en
contro com a hipétese da atenuacdo de correlacdes de Bogoliubov
referida no capitulo II. Esta contragéo'esté novamente ligada
com-a relaxacao das interagdes fortes no sistema, no caso a inte

racdo portador-fénon LO que muito intensa para t de~

Test-T
cresce rapidamente. A figuré 5 mostra as diversas taxas de va-
riagcao de energia de portadores pelos diferentes canais conside-
rados, onde podenos observar que a taxa de tramferéncia da interag¢ao por-
tador fénon LO no estado estacionario & bem menor gue as taxas
de recombinacao e laser. {Note a diferencga de fatores de escala
_para os diferentes canais na figura 5). Para poténcias de laser
no intervale de 10 a 50 KWcm"2 pode ser_observéda uma dependén-
cia aproximadamente linear das taxas de transferencia de energia
de portadores para os fonons LO e A, assim como da taxa de trang
feréncia da energia bombeada pelo laser; Sendo que a Gltima va--
fia entre 0.1 rrlJps‘,c:_'t_:1_1crrl'_3 {ou 0.14.111ev]_:)seq_1 por par}) e 0.5

-3

nJIpseq” | cm (ou 0.52 mevpseg_1 por par) neste intervalo. A
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. maior parté de energia € transferida via processo 'de recombina-
¢d0 numa faxa aproximadamente 5% menor gue a.do‘bombeamento. Es
ta diferenca e compensada, de modo que a condig¢do estacioniaria é
satisfeita, pela energia transferida éos fonons 10 e mma taxa pra
ticamente desprezivel para os fonons A,

A taxa de producdo de pares de portadores, que nio es
té'moétrada agqui, e praticamente linear com a poténcia do laser
e do coeficiente angular nos obtemos o coeficiente de absorcao
‘de um foton ai. Na regiao de interesse a populac¢doc de portado-
res foto-excitados nao modifica o valor do coeficiente de absor-—
cao determinado experimentalmente em condigOes perto do equili-

(3)

brio . Evidentemente no estado estacicnario a taxa de recombi

nagcdc de pares iquala a taxa de producdo de pares e o tempo de fg

combinagdo definido como . T = -n/(dn/dt)R , varia de 7.3 nseg
~ -2 . 18 -3
- para IL'510 KWcm (nest 1.75x10 "em ) a 476 nseqg para
IL =50 KWcm_2 (neSt ~ 5,75 X1018cm_3) como esta mostrado na figu
ra 6.

Os resultados aqui'obtidos indicam a existéncia de es
tados estacionarios homogéneos no Arsencto de Gélio excitado por
unma fonte de laser intensa. As solugées estacionarias homogéneas
sa0 aquelas em gue as variaveis de base sdo uniformes no espaco

(6)

e no tempo, ou seja o ramo termcdinamico de solugdes do con-
junto de equacgdes cinéticas n&o lineares. Entretanto, ‘dado que
'estas equagoes sdo ndo-lineares e o sistema aberto se encontra fo
ra do equilibrio podemos esperar, segundo a formulacao da termo-

(6)

dinamica de processos irreversiveis , bifurcacoes das solucdes
estacionarias do problema. NO&s mostramos usando andlise de esta
bilidade linear que quando a descrigdo macroscopica do PSAE é da

da em termos das variaveis (ITI.37) ou (III.35) o ramo termodina

mico obtido & estavel. Entretanto se nesta analise aumentarmos
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a dimensao do espaco de Gibbs, podemos, entdo, testar a existén-
cia de instabilidades neste estado uniforme do PSAE obtido aqui.

Este sera o assunto do préximo capitulo.



CAPITULD V

0 LIMIAR DE FORMACAQ DE UMA NOVA ESTRUTURA

V.1. INTRODUCAQ

_ 0 formalismo da termodindmica dos processos irrever-—
:siveis(1), esboc¢ado no capitulo II no escopo do método do OENE,
fornece uma descrigao ﬁnificada para a diversidade de fendmenos
de auto-organizagdo que acontecem em sistemas abertoé fora do e-
gquilibrio. Uma das conclusSes a que se chega, a partir desta for
.mulécéo, € que existem sistemas que mostram dois tipos de compoy
-tamento: a tendéncia a um estado desordenado sdb certas condi-
¢bes e a um comportamento coérente sob outras. De acordo com o
teorema da minima produgio de entropia{1), 0s estados estaciona-
rios desordenados sdo estéaveis na vizinhanca do equilibrio termo
dindmico, ou seja, no regime estritamente linear. A criacdao de
ordem pode ocbrrer longe do equilibrio desde qué O sistema obede
~¢a leis nao-lineares. Nesse caso o-surgimento espontaneo de or-
dem é acompanhado pela instabilidade dos estadoé gue demonstram
comportamento termodindmico usual. Por sua vez, a instabilidade
se origina nas flutuacgoes das variaveis termodindmicas do siste-
ma. Assim uwna flutuvacdo gue normalmente € seguida por uma respos -

ta que leva o sistema de volta ao estado ndo perturbado pode, ao

contrario, ser amplificada a pente de formar uma nova estrutura.
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Essa nova estrutura, criada sob condig¢des de ndo-equilibrio e man
tida nessas mesmas condig¢des pelo efeito de.troca de energia e
matéria com o meio exterior: & chamada de estrutura dissipati-
va(zi. Dentro da classe das estrﬁturas dissipativas estdao mui-
tas das configﬁragées ordenadas a nivel macroscopico em fluidos,
estudadas na hidrodinadmica, como a formada pelos rolos de convec

¢ao da instabilidade Bénard(3). Desde que este estudo foi siste

matizado pelos pesquisadores da Escola de Bruxelas, as estrutu-

‘ras dissipativas mais estudadas estdo ligadas a5 reagdes gquimi-

cas regidas por leis nao-linecares como é o exemplo da reacao de

BelouSov—Zabotinski*4).

Nos ultimos dez anos tem-se analisado a possibilida-

de de ocorréncia de fendmenos de auto-organizacdo também em sis-

- temas de estado sdlido e em especial em plasmas em semicondutores

altamente excitados. Bonch-Bruevich ) investigou a possibilida
de de ocorréncia em um gas de "elétrons guentes" de uma situacio

similar a que se da na instabilidade Bénard para fluidos. Para

"isto considera um gas de elétrons em um semicondutor excitado, por

meio de absorcdo de luz intrabanda, sujeito a égéo de um campo
elétrico que faz o mesmo papél gue ¢ campo dgravitacional no caso
da convecgao de Bénard para fluidos. Estudando o problema dentro
da aproximac¢ao quasi-hidrodinadmica esse autor determina, a partir
de analise linear de estabilidade, as condic¢des para a estabili-

zagdo de uma distribuigdo estaciondria espacialmente periddica da

temperatura eletrdnica. Também dentro da aproximacio quasi-hidrg

(6)

dinamica Kerner e Osipov mostraram as condicSes sob as quais
pode se dar um ordenamento espacial da distribuicdo de temperatu
ra e densidade de portadores em plasmas em semicondutores altamen
te (e continuamente) excitados e na presencga de centros espalha- -

dores de cargas. Essas condiglGes estdo ligadas 3 relacdo entre

© comprimento L gque caracteriza a distribuicdo espacial de por
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tadores e £ gue caracteriza a distribuigdo da temperatura cfe-
tiva dos portadores. Quaﬁ@o L >£ pode ocorrer estratificacao
no plasma, acompanhada da amplificacao de uma flutuac¢doc local da
temperatura gue resulta na descricao do sistema através de re-
gices de dimensdes (LJE’.)l‘J2 gue se alternam: ura guente com den-
sidade de portadores baixa e uma fria coh densidade de portadores
aumentada em relagao a anterior. Os comprimentos L e £ sao de
~finidos em funcao dos mecanismos de relaxacdo no plasma em semi-
condutor, como considerados no capitulo IV deste traballo mas tra
tados localmente. Assim L esta relacionado com o tempo de re-
combinacgao radiativa Ti dos porﬁadores excitados e £ cumc;tgg‘
po de relaxagao da ene?gia dos portadores para a réde. Na maio-

ria dos casos tem-se T, >>71

. (€ 0 que se verifica nos nossos re

sultados do capitulo IV) de modo que as condigdes para a ocorrén
cia da organizacao espacial quase’sempre se verificam,

Um outro possivel mecanismo de formacdo espontdnea de
ordem em plasmas em semicondutores altamente excitados é o propos

(7}

to por Van Vechten para explicar o controvertido fénﬁmeno de
recozimentd nestes sistemas. O fendémeno diz respeito a transi;
¢ao morfoldégica gue podem sofrer alguns tipos de semicondutores
guando exposto a excitacgdo de laserlintensa {gue produza concen-
tragbes de portadores da ordem de 1022 cm"3). A transic3o se 43
de uma- fase cristalina para uma fluida, cuja natureza & exatamen
te a controvérsia,.mas que apresenta propriedades muito sgimila-
res com as de fase cristalina. Van Vechten faz a hipotese de que
a fase fluida vem como resultado da condensa¢dao de portasores ex
citados em um estado similar ao supercondutor, que estabiliza 1i
gagdes quimicas responsiveis pelo comportamento cristalino obser
vado nesta fase. Os bosons gue se condensam seriam plasmons de

elétrons e buracos criados pela radiacdo. Em contraposicao ao

gue sustenta esse autor sobre esta transig¢do ha uma segunda in-
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| terpretacao segqundo a éual a excitag¢ao interna a gque o material
esta sujeiho faz com que a énergia adquirida pelos portadores se
transfira na forma de calor para a rede. O material entdc derre
tido recristaliza muito rapidamente no proegesso de recozimento.
Portanto esta hipdtese diz gue o fenOmeno se deve simplesmente a
um efeito térmico e a transigac de fase gue ocorre é de primeira
ordem. Experiéncias feitas com o silicio mostram gue o processo
de recozimento € de carater térmico, prevalecendo assim a segun-—
da hipotese . Entretanto, como tém argumentado Combecost e
Bt::ok(a)lr a guestao Se mantém em aberto para outros materiais. Se
gundo estes autores as idéias de Van Vechten sdo muito proveito-
sos do ponto de &ista tedrico e podem ser desenvolvidos para ex-
plicar efeitos nac térmicos deste derretimento em outros mate-
riais.

Neste trabalho consideraremos a possibilidade de o-
corréncia de organizacao.a nivel macroscopico em plasmas em semi
condutores polares sob condigoes de continua iluminacao de laser
e descritos pela hamiltoniana (III.2). Usando o método do opera
dorlestagistico de Zubéreﬁ, vamos analisar a possibilidade dos
estados estacionarios homogéneos, obtidos no cépitulo IV, se tor
narem instaveis a medida que a intensidade do laser IL € incre
mentada. Com este objetivo consideramos uma pequena flutuagdo
na densidade de cargas dos portadbres n(a;t) . Verificamos sob
‘quais condigdes esta flutuacdo pode.se amplificar, dando lugar ao
desencadeamento de ondas estacionarias macroscopicas de densida-
de de.cargas. Fizemos o "Ansatz" de gue o numero de onda que ca
racteriza esta flutuacao fosse muito menor que o nimero de onda
médio dos estados eletrdnicos. Desta maneira, nesta primeira a-
_nélise do problema, consideramos somente o limiar de formacdo de

uma nova. estrutura. E dentro deste esquema que nas préximas se-~

¢oes deste capitulo estudaremos as condigdes para existéncia da
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- .. - ~ &> g )
solugac estacionaria da equagao de evolugaoc para ni(Q;t) .conjun

tamente com as equagoes de transporte para as variaveis {Qm(t)}

dadas em (III.31).
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V.2. INTRODUCAO DA FLUTUACAO NA DENSIDADE DE CARGA ELETRONICA

Pretendemos nesta segao delinear as condidées‘criti-
cas nas guais pcede ccorrer uma bifurcaq&o do ramo termodinamico
de solugdes estacionarias obtido no capitulo IV. Para isto con-
sideramos uma modificagadc no estado uniforme na forma de uma am-—
. plitude Fourier da densidade de cargas arbitraria porém infini-

tesimalmente peqguena:

. . b :
m(?d;i)zz.[me () + M_H,(ﬂ}, (V.1)
- | e £Q %@ | -
. .,e i
onde
+ ™ [ re
mt D =Tele e, p®l el m® p)l) w.2.a
’E;@ .‘k,'f'Q. 13 E e £
b N o | oAb
o (1) = [y 10__, . l)a P ) = |y m*‘ﬁ P[t) ,  (V.2.b)
3;.,5 18 £ f i -}3‘ E
com pe(t) dado em (II.23) e complementado por pq(t), para o ca
so em estudo, dado em (III. 33). vVamos investigar sob quais con

digdes a flutuacdo nd3o homogénea na densidade de portadores dada
em {V.1) nao regride e os éstados estacionérios uniformes tornam
-se instaveis.

As equacdes de evolucao das variaveis (V.2) sao ex-
pressas formalmente tornando a media da equacdo de movimento das

. - , . e b - ]
variavels dinamicas n_}z 3 € n» » sobre o0 ensemble de nac equi .
. _

. !
librio caracterizado por pe () ou seja:



a_mzﬁ(f) ‘Tv _L);[ﬁd ‘H}K {»0(1)4»? (i)) ) | (v.3)

Ann

com o=e,b, H =HO+H1 dado em (III.2) e pq(t) +pirr(t) :pe(t)
- de acordo com (II. 4%}, sendo pq(t} dado em (III.33) e F%rr(t)
dado formalmente pela série (II.#4). Na avaliacdo desta equacao
‘de evolugdo vamos, cons;stentémente com a aproximagido feita em
. (Iv.3), tomar s6 o termo R, (t) em (IT.43.0) o que corresponde a
considerar em (V.3) Fermos de ordem 2 na interacao H1.
As éolucées.estacionérias de (V.3]'séo dadas, usando

a aproximacao acima indicada, pelas solugdes das seguintes equa-

" cbes:

e & eb b
AE  m° - 4ie’ A m(@y+ 4B, m__ +
e Ee 2 2,8 ®,0Q k8
f Q.EOV
tr
ce ey ¢ e _
A B 4 A @ +A_ (@ m_ 1=0,
EQ Z2d gyl AT kg 240 R-gE
{(Vv.4.a)
b b 2 b . be .
AE  m -l Af m&y+ 2B omt
:E_,Q &,Q Q,ZEOV k@ 'k’,;Q 4, @
| S
bb b b,¥ -~ b
£ B m 44 A (3) mﬂ4a+A.“(<%)m =0,
6 Eq 7 Y. 8 £+q, a8 i-q.¢
t
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0 primeiro termo destas equacgdes resulta de <[Ha,ﬁ% E]|t?j onde
r

Ha & o hamiltoniano livre de buraces e de elétrons conforme da-

do em (III.5) & temos:

NIRRT
—_ B = B - )
0 2t d 2
com EE dado em (III.{.a) e Eg dado em (III.7.a). 0 segundo

termos das equagoes (V.4} resulta de tratarmos o termo < [Hc,ﬁ% 6]>,
’ r

ondé Hc hamiltoniana referente a interacao coulombiana entre por
itadofes dada em (III. 8), dentro da aprokimagéo Hartree-Fock de-
pendente do tempo. As fE e fg sdo as distribuic¢bes de Fermi
-Dirac para elétrons e buracos dada em (IV.8) e (IV.9) e

Os Ultimos trés termos das Egs. (V.4) vém da expan-

s3o até segunda ordem em H1 de <[H1,n% 5]|t> . Sendo gue os
. -y - ’
coeficientes Bg'g e BE'S no terceiro termo destas equagoes,
14 ¥

engendrados pela parte de H, referente a interacdo dos portado-

1

res com o laser (H indicado em {(III.25)) e no processo de

P-Laser

recombinacdo radiativa (HP_ apontado em (IXI.26)), vém dados

R
por:

8 =) et {§ i T st
- ; (E i + -t
By =T LI { ] SCE € xS )]

.

] 3 &'

2 e b _x %
B} nJle ({*-EL -5L){ S(E+E_~bw) +&( EG+E£*a-KwL)}I (v.5)

- T
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com

2 ' 32 . -\
lVl — ol I 'k : zmx &-LWL"EG KwL. } (V.S.a)
L Lo % ' '
VT
. . \ eb Ly L] R 2
e expressac similar para B, trocando os indices e «++b; |G|
k,Q
e b
dado em (III.2), fL em (IV.21}, fL em (IV.22), 1/mx = ‘I/me +1/mb
e E € a energia do "gap". Os coeficientes be e Bbb no
. © ' %8 %0
guarto termo das Egs. ., engendrados nas interac¢des dos portado

. res com o campo de radiagdoc da luz e também na parte de II1 re-
lativa a interag¢do dos portadores com os varios ramos de fonon

{(expressas em (IITI.19)), sao dados por:

y ) wr(i&‘" N scE S +t"‘) +
. R ) w

R+q g
¥ : e
[(\) +4)j( +V gc lé(Ei__-E* _‘_-*—Twuf)+
RrEtg g PTRL) kty  ktevqg. §

Y e Ly e e e ¥
EOSDICE R a] S(E. - Aﬂtwﬁ,)})

9 2-9 R ACT A T A g
(V.6)
€ expressaco similar para BEb+ trocando os indices e «+b; y se

k,Q

estende para os varios ramos de fonons considerados na secao I11:
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Y =10,A,TO ; Cu (a) € o elemente da matriz de interacdo do portador
a com o ramo y sendo dado: para y =LO em (III.20), y=A em (III.Z3)
e Y'z‘TO em (III.22); w% a f;reqﬁéncia do fénon ¥y e_\); a funcdo de
distribuic¢dc de fénons do‘ ramg y escritas como em (IV.11).

per by | ae, ()Y
4 2

Finalmente , que sao oriundos exclu-

sivamente das interagdes dos portadores com os fGnons (na aproxi

- magao que }, contribuem com termos irrelevantes

ston ~° kelétron médio
no calculo a ser desermvolvido e portanto ndo serd explicitados aqui.
Note-se que a obténgéio dos termos na Eq. (V.4), a ex-

. cecac do primeiro termo, foi feita a aproximacdo das fases aleatdrias

(R.P.A.} para desacoplar médias de quatro operadores em produtos de médias

de dois operadores. Dentro do "Ansatz" de n?i - Ppegueno despre

!

zamos os produtos de médias do tipo: n?_, no% 3 gualguer que seja Q.
' - i B4 '
Obtendo n‘id_ e n}i,, através das Egs. (V.4) e pos
kQ R0

] fl + )
teriormente somandc as expressoes resultantes sobre k, temos:

g R8O R %@
bb -4 T ) e ¥
e ce '
t B _+tAE__+4B "]DN +4,)_H_ZEA2W(@,\
_,g-ﬁ _,;& ‘k m ) .-"P Lt
. k ' ' R qF
b ¥ b bb ce
€ ' b c
m A oM “‘"]H:AE + 4 B_ +AE_~,_,+18 AB&
®-4.§ %8  k-g.,Q 5.8 '@ 2,0 ke
-1 : .
D, . i (v.7)
e -
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N _==AY (-pE _+im- Y r i Af B (V.8.a)
E,Q 5-1‘;:,[5 Ern ' ; 'Elh’ ) .
b b e ce e be
N..,..: —AJC (-AE *+LB_H)+ 4 Ajf B,,_h (V.8.b)
£,Q T8 ®,Q R, 8 B )
b bb
€ . ee _
D= (-pE  +iBS )Y (FaE v B )+
—‘E,-@ %,ﬁ +,& +,Q 2,0
eb be
B b . . (v.8.c)
BE &S |

As somas sobre E no penﬁltimo termo de (V.7) contém as grande-

e b .

zas n_ _ - e n_, . » Jgue podem ser avaliadas escrevendo equa-
h*QJ& :E+g’& :

¢ées para estas variaveis a partir das equacdes (V.4). Substi-

- tuindo as expressdes assim adquiridas na expressdo (V.7) observa
mos que as somas em ¢ nesta expressio s6 produzenm termos de quar
fa ordem na intera¢do entre portadores-fdnons e portadores-radia
gao e termos que contribuem como rencrmalizagdes de energia. De
acordo com o procedimento desenvolvido até agora por nds as equa
cées de evolugao sd incluem termocs até segunda o;dem na interacio
H, . Portanto nao e necessario considerar termos do tipo

A?’b(x)(g) nf&?a gue aparecem na soma emn E “em (V.7) e esta e-

]
gquacao pode ser escrita como:

m(Q;t) €(8&;w=0) =0, (V.9)

com,
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- . e é
€(Qjw=0) = 1 - 4re? Z[N_*__JrN*J D. .. (V.10)
‘ ' zEV - E,ﬂl £,,0 _ )
8¢, z -
Notemos que a Eg. (V.9) s& admite sblugées diferentes da trivial,

N _
n{Q;t) =0 , quando:

E(Qijw=0) ?_O V.11)

- com ‘6(5;m=0) dado em (V.10).

| ‘A expresgdo (V.10) pode ser identifiéada com a coné—
tante dielétrica estatica (w =0}, mas dependente do vetor de on-
da 6, do subsistema . de portadores no estado estacionario. Se re

tiramos a fonte de laser e tomamos o limite em que as interacdes

. 1
portador-fonon vao a zero os coeficientes Bi:g dados em (V.5)
. ‘ : R, '
e (V.6) se anulam e (V.10) recai na expressao tipo Lindhardt{g),
: ol od- .
3 e } P P |
E(&Iw:@:i + Llle . . b+ (V.12}
2 B ol o _ o
° ktg k

ou seja, a expressio para constante dielétrica estatica de um gas
de elétrons e buracos {os ions tomados como um_“background" posi
~tivo uniforme de cargas) na aproximacao R.P.A. e dentro do regi-
me da resposta linear. E facilmente verificévei que o Jado di-

reito de (V.12) precisa uma fungdo positiva da variavel Q =]a

Portanto a possibilidade da Eq. (V.9) admitir solucgdes (diferen-
tes da trivial), expressa pela condigao {(V.11), esta conectada com
os vinculos de ndo-~equilibrio impostos ao sistema traduzidos, a-

gui, pelos coeficientes B's.
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A funcgao dielétrica expressa em {V.10) & uma g‘rande—
za complexa, portanto para que (V.12) seja satisfeita tanto a par

te real quanto a parte imagindria de (V.10) devem ser iguais a

Zero:

Re €£(Qiw=0)=

] ) =0 (V.13.a)
2 2 T 12
YAREIO)
0 [-"515] i [Djz‘,ﬁ'l
Jm €1 Ciw=0) =
I R R T
- 4ﬂ€’2 2 NE,ED'E,E ) NE” DE@ (V.13.b)
e 2 2 )
Q:V fb @K + D
3. ]
R I b
ondeNﬁzRe(‘N\ +N_,__) N "jrrn(\N\_.+~N_._.)
% 10 Q) 3 R,Q /@
- R | X |
0, _=Re(D__,) <« D _=J(D )
8 - kC | £, Q 7,8

sendo X&. , AP e D_ .
b8 k€ b Q _
vamente. Observamos que (V.13.b) & identicamente nula.

dados nas expressdes (V.8) respecti

Na avaliacdo de (V.13.a) levamos em conta resultados
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do capitulo IV a respéito das taxas de transferéncia de energia
entre os portadores e os éiferentes sub-sistemas considerados na’
regido proxima ao estado estacionario. A partir da figura 5 ‘do
capitulo IV podemos notar que a taxa.de transferénc¢ia de energia
dos portadores para os fénoné é diminuta se comparada 3 taxa de
transferéncia de energia do laser para os portadores e a pexda
da energia dos portadores por processo de recombinacao radiati-
“va. , Assim desprezando as contribuig¢des da ihtgragéo portador-fo

non temos que:

ec be e
B = B = Bﬁ_,_._ e
’ 5.8 %,0 R, G
(vVv.14)
bh eb b
B =B__=5.. .
&, Q LI x, 8

Estamos procurando estudar somente as conseqﬁéncias de uma pegue
na nmodificacdc na distribuicido de portadores. {introduzida pela
flutuacao dada em (V.1)}) no regime estacionario. Portanto a su-
posig¢do, implicita nas igualdades (V.14), de que a interacdo por
tador-fonon nao contribui de manéira relevante para a caracteri-
zagao da modificagéo acima éitada da mesma maneira que ndo contri
bui de forma relevante para a descricaoc doé estados estacionarios
homogéneos, & boa. Entretanto esta hipStese nido seria mais apli
cavel ée tivéssemos considerando tambam possiveis modificagdes na
distribuig¢do homogénea dos ions.

Substituindo (V.14) em (V.13.a) temos gue:

Re G(@iw:ﬁ) = .
_ — R _R R G -
. D_.+ -
1 - 4re’? 2 Y Ed % 1.8 D & ) (V.15)
EL%V .E s b3 I 2
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com - R @ b b Q .
(V.16.a)

N :(A)fe "‘AJCL )(E;: ‘B}: ) .(V.TG.b)

o £ PR o e M
2 _
-— e b
D..= AE__ AE#.,, | (V.16.c)
’ '"‘"(AE B.. tAE B ) (V.16.4d)
E:a . * z, 6 v 'ﬁ.’;—ﬁ- E.‘ @
Observamos que Biﬂ, definidos em . (V.14) podem ser

. 4
reavaliados atentande para o fato de que no estado estacionario

e
d £
e T :
devemos ter -EEK = 0 com fE = <CKCEIt>q - Calculando esta equa

¢do de evolugdo dentro da aproximacao até segunda ordem em Hy
€@ novamente desprezando as contribuic¢des advindas da interacao
. portador-fonon, obtemos a relacio:

b

WL (1= -5 )S(E+E ) =
L E E R 6. L

2 € b Z
Z IGR@)I ac_g a({ é(EE+EG - tﬂi) - (v.17)
7 _

que substituida em (V.8.a) resulta em:

e P b / e h x
B, =-min (- (E_+E )+
h’& & k j Ie b T‘, G
. - ;L - ;L
e b

y - oa )(ET,*EG) , (v.18)
- |
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onde

2 5 2 2
Al = ela” IRl
2 = 3
& h ¢
LI
€ expressao similar para BE__ trocando o Indice e pelo indice
k&

b em (v.18).

Usando a equacdo (v.18), o "Ansatz" de Q pequeno, e

fazendo as integrais em {(V.15) obtemos:

i_+_ ‘F(IL}WL),‘ 1;A(IL}wL) / olan X(IL) :O) (V.19)

[xcz)) XL)
onde X{I ) = 5 (.I. " LU ) Q o (V.20)
| . L )
S(I w)-= 4&\/ th~ ¢ .] (v.21)
2 [_f‘m,bl"(ﬂw-EG)]

L L

e [t~ & o : (v.22)
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2 b e b
AW e ™o SEM) 2V {5 (-0 10 -0,
TR M) 5
b L e b : '
$ (1”fL) | J:__i_"__s_*;' 1)L (V.23)
{b ! .
2
fo(niw) = pare® Mz [5(R0H)] wan
s

_ | 3/2 42 o
M(IT) = (2mM] | ] [Me JdEUEf?E)(1“§?ED+

| ATl (N )

fhﬂ)c

o (2 b o\, b |
('mb) JdE\I_E f(E)“‘jr(E)) ! (v.25)
A equacao (V.19) & vélida para qualguer semicondutor
polar de gap direto sob condigSes de continua iluminacao por um

laser de intensidade I, e freqléncia u O estudo da solucdo

L°
desta equag¢do nos permite determinar a condigdo critica para a
gual a flutﬁacéio n(d) nao J;egride e 08 estados estacionarios ho-
mogeneos perdem a sua garantia de estabilidade.
Observamos que ‘(’(IL;uﬁL) > 0 portanto a equacao (vV.19)
6 tem solugdo se o termo entre colchetes nesta expressao se tor
na negativo. Como a funcao x"1 atanx & mo_noﬁbnicamente dec'reg._
. cente de IL ' devefnos ter que a primeira solugé'o de (V.19) deve
se dar para x*r{)iL .
| Expandindo Qee (x;w=0) expresso pelo 1lado esquerdo
de (V .19) ao redor de x =0 obtemos o comportamento qualitati-

vo de Ree(x;w=0) versus x conforme mostrado na figura 1. Quan

do A <1 a equacdo ndo apresenta solugio e 1’.:‘.m+ Re e (X;w=0) >+,
x+0
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Se A(IL) =1, a eguagao (V.19) continua sem apresentar solucdo,

como mostra a curva (2), e temos Lim+ Reeg(x;w=0) 1 +‘}°/3 . Ago

x+0°
ra se A > temos que Lim+ €(x;w=0) + -® e a equacao tem sQ
+ %20 + '
lugao x>0. Quando A1 temos que x>0 (curva (3)}. Por-

tanto se A(IL) € uma funcdo de fato crescente com IL’ podendo

assumir valores A(IL) >1 , entdo aumentando IL existe If a

partir do gual a equacdo (V.19) passa a ter solugces x(IL) > 0.
“Para valores de IL maicres do gque If a funcdo dielétrica esta
tica é negativa no intervalo continuo de valores de x come ¢an-
do em x+0+ até xO(IL) onde E (xo;w=0) =0 . O comportamento

qualitativo de xO(IL) " como fungdo de I_. é mostrado na figura 2.

I,

Y

Fig. 1 -~ Comportamento  assintdtico de Ree(x;w=0) versus x para:
(1) A(IL) s 1, (2) A(IL) =1 e (3) A(IL) > 1.
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o
J
O
INTENSIDADE DO [ASER
Fig. 2 - Comportamentb qualitativo da raiz xQ(IL) da equacao

{(V.12) versus IL . Para II.>IE a equagdo passa a ter

solucgées continuamente crescentes com IL.

Portanto para IIJ>IE' ha possibilidade do sistema de
-portadores se encontrar em estados eétacionérios mécroscdbicameg
te ordenados no espago através de ondas estacionadrias de densida
de de_cargas caracterizadas por numeros de onda 27/Q com O des
de Q-+0+ atée QO(IL). A formagdo destas ondas estacicnarias
engendra da ampliacao de efeitos coletivos brovenientes da inte-
"racao Coulombiana combinada com as interac¢ces eﬁtre os portado-

res e o campo de laser e o processo de recombinacio radiativa. De

fato como vimos E€{Q:;w=0} sé ganha a possibilidade de se anular
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guandc oOs coeficientes B's resultantes da interacdo dos portado-
res com o'campo de radiagéolda luz sdo diferentes de zero. Basea
dos neste fato interpretamos qualitativamente o fendmeno em cur—
SO como resultante de uma competicdo local entre a Coulombiana e
a interagdo portador-radiacio. A interac¢ao Coulombiana resulta nu
ma repulsao entre os elétrons. A interagao dos portadores com o
campo‘de radiagdo produz, entdo, um efeito contrario compens ando
localmente a Coulombiana e tornando possivel a aglutinacio local
.dos elétrons. Esta ndo-homogeneidade local caracterizada per n,
se estende pelo-maﬁerial através da interacdo Coulombiana, ou se
ja n6 nao regride. Assim a energia que € bombeada pelo laser
para o sistema semicondutor, em vez de se dissipar na forma de
calor, se "aglutina" para formar.a onda estacionaria de densida-—
de de carga. Esta onda estaciénéria macroscopica que é criada e
que sO sobrevive pela injegéo'de energia do meio ambiente perten
ce a classe das estruturas dissipativas(z).

A andlise desenvolvida por nos permitiu determinar o
limiar de formacdo de estruturas dlSSlpatlvas na forma de ondas

esta01onarlas de carga de comprimento de onda 2W/Q En-

IL).
tretanto o nosso tratamento ndc da a direcio de 5 pois o mode-
lo que estamos trabalhando é isotrépico: fizemos a aproximagdo
de bandas parabdlicas para portadores e adotamos o modelo de
Debye e Einstein para f&nons aclsticos e Oticos respectivamente.
Uma anisotropia é introduzida pela presenga do caméo de radiacgao
do laser com direc¢ao de propagacgao ¥L . Entretanto esta infor-

magdo. € perdida nos nossos calculos pois, como ja discutido na

-+ >
k com k ve

~ - > - > >
segao III.2 (capitulo III), qL e tal que Kk +9L

tor de onda dos portadores.
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V.3. CALCULOS NUMERICOS E RESULTADOS ESPECIFICOS PARA UMA AMOS—
' TRA DE GaAs

A equagdo (V.19) depende dos valores estacidnérios
das variaveis termodinamibas B(t),_—B(t)u;(t),--B(t)u (t) e pa
rametricqmente da poténcia do laser IL e do modulo Q do ve-
tor de onda O da flutuacdo n(d,t) . Fixando IL podemos re-—
correr as equacGes de transporte generalizadas para as variaveis
de base que caracterizam o estado estacionario homogéneo (dadas
no éapitulo IV} para eﬁcontrar B,‘r o u: e u: . Substi-
‘ tulndo estes valores em (V.19) estamcs éptos para encontrar a so
lugao desta equacao, i. e., Q (IL).

0s calculos que serdo levados a éféito nesta secao se
restrinéiréo ao caso especifico de uma amostra de GaAs sob as
condigﬁes descritas na segéo_IV.4 do capitulo‘IV. Como esta ex-
plicitado na.figura 1 do capitulo IV T* ~ Ty onde Ty e a
temperatura do banho. Os valores de u: _ .e uz podem ser ob
. tidos, pa;a um determinado valor dé IL' tomando—se éomo base a
curva n,., I, da figura 3 do capitulo IV. Substltuldos estes
valores nas fungoes de dlstrlbulgao de Fermi-Dirac gue aparecem
na equagao (V.19) procuramos Q 4que satisfaz esta equagdo para
IL fixo.

No estudo qualitativo da eqﬁacéo (V.19) procedido em
V.2 ja apontamos a necessidade do exame da funcgdo A(IL;mL) da~
da em (V.23) para fixar as condig¢ldes limites em que a equacac {V.19)
& suscetivel de verificagdao. Na figura 3 evidenciamos a depen-

déncia de .A(IL:wL) com I, para o caso em tela. Comprovamos que pa

ra valores de I, baixos A <1 e entdo a equacdo (V.19) é inso-

lavel. A medida que I, € aumentado temos gue quando I atinge

o valor If_ a funcio A(IL;wL) se aproxima do valor um. Para

A(IL,wL} infinitesimalmente maior que um a equacac (V.19) passa
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a ter solucao para Q infinitesimalmente maior que zero, conforme
a analise gqualitativa feita em V.2. Na figura 4 desenhamos a cur

va de Ree(Q;w=0) versus Q para dois valores de IL: um imedia-

tamente anterior a transicao IL = 1.15 K'Wcm_2 (A(IL) $ 1) e ou
tro imediatamente posterior IL-= 1.50 NWcm_2 (A(IL) 2 1}. Assim
em IL =If ocorre um fendmeno de bifurcacdo do ramo termodinami

co de solugao onde emerge um novo ramos dg solugdes. A saida ma-
“tematica fornece a solucdo critica Qé infinitesimalmente peque-
no. Convém entretanto, ter em mente que efetuamos nossos cilcu-
los no limite termodindmico. No caso de sistemas finitos com a pre
senca de camadas de aténuagéo + O que implica valores nukx;da‘
~ densidade de cargas nos contornos, & de esperar-se um valor mini
mo de- Q ‘igual a 27v/L, onde L representa a dimensao da amostra

ac longo da diregdo de Eﬁ, gue obviamente vai a zero quando L+,

A(T)
L
|
|

ol 1 1 1
© 2 4 & 8 10

POTENCIA DO LASER (KWcm 2)

Fig. 3 ~ Fung¢ao A(IL) expressa em (V.23) versus a intensidade

do laser IL.
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02 04 0608 1.0

NUMERO DE ONDA (cm™ )

Fig. 4 -~ Funcd3oc dielétrica estiatica €(§;m=0), expressa pelo la-
do esquerdo da eq. (V.19) versus o nimero de onda Q pa
ra dois valores de intensidade de laser proximos ao va-

2 2

=4 1SKWcm™ e {2} I. =19 KWem “,

lor critico 1°: (1} I L

L L

A medida gue aumentamos IL a partir de If tamos que
A(IL;wL) cresce a partir de Ac ~1 e a eguacao (V.19) torna-se
suscetivel de uma série de solugdes para valores nao nulos de 0

continuamente crescentes como esti mostrado para alguns valores

de I, na figura 5. Para um determinado valor de IL’ por exem-

L
plo IL = 2.5 KWc:m'_2 » bPara o qual corresponde a curva (1) desta
figura, observamos que Re € (Q;w=0) < 0 para Q-+0+ até QO(IL} =
£ 1.0 qn“1 onde Re€ =0 , ‘Portanto para IL = 2.5 RWem™ 2 0s es

tados macroscopicos do sistema sdo caracterizados pela superposi

cao de ondas de densidade de carga estacionarias com modulo do

vetor de onda variando deste Q+0 até 0 = 1.0 et
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2
'_D
x |
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e
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-2 — l I l
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NUMERO DE ONDA (ém 1)
Fig. 5 - Puncgao dielétrica estatica E(é;w:O) Vversus o numero de

onda Q para trés valores de intensidade de laser: (1} Iy =

=25 KWcm_z; (2) 1. =5.0 KWcm;z e (3) IL-:40l7KWcm_2.

L
Concluindo: estabelecemos aqui condicdes para que e-
feitos coletivos combinados acs vinculos de nao-equilibrio indu-

zam semicondutores polares de gap" direto, e em particular o
GaAs , a sofrerem uma série de transicées do regime desordenado
(ramo termodindmico de solugbes) para fegimes ordenédos caracte-—
rizados por estruturas dissipativas ordenadas espacialmente. Ca
dé uma destas ultimas & caracterizada por um numero de onda 27/Q
que depende da poténcia do laser I, e decresce a medida gque I
& aumentado a partir do valor critico IE onde ocorre a primei-
ra transicdo Q-+O+. Entdo para um determinado valor de potén-
cia de laser IL > IE todas as ondas estaciondrias de densidade
de carga com valores de Q continuamente crescentes 0 <Q sQO (IL) .
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onde QO(IL) .é tal qué Re € (Q;w=0) =0, estdo presentes, O es-—
tado caraéterizado por compfimento de onda infipito (Q-+O+) e 0s
outros estados de comprimento de onda longos (Q >0) podem ser in
terpretados como estados tipo anti-ferroelétrico. Entretanto es
te género de andlise requer um passo além; calcular as amp litudes
‘das ondas estacionarias de carga. Assim deparamo—nbs com a ne-
cessidade de dilatar o espac¢o das variaveis de base para incluir
as amplitudes Fourier da densidade local de portadores, n(a:t),
-principalmente aquelas correspondentes a comprimentos de orda lon
gos. Usando este espaco de Gibbs alargado o método do operador
estatistico dé Zubarev nos permite construir equacdes de transpor
te generalizadas para estas novas variaveis e aprofundar a anali
se do estado estacionario composto pelas ondas_ estacionarias de

densidade de cargas.

-, =



CAPITULDO VI

IESTRUTURAS DISSTPATIVAS AUTO-ORDENADAS
ESPACIALMENTE EM SEMICONDUTORES POLARES

VI.1. ANALISE QUALITATIVA DA NATUREZA DAS SOLUCOES ESTACIONARIAS

Estabelecemos no cépitulo vV as conaigées criticas nas
quais estados estacionarios homogéneos em semicondutores polares
de "gap"-direto (como descritos nos capitulos III e IV} se tor-
nam instdveis na presenca de formacdo de uma onda de densidade de
carga. Verificamos gue a condicdo para estg instabilidade é da-
da_ﬁelos éeros da constante dielétfica estatica (w =0) mas depen
" dente dp vetor de onda €(Q;w=0) dada em (V.205._ Isto mostra
que na instabilidade uma flutuacdo arbitrdria na forma de uma on
da estacionaria estatica de amplitude n(3) , expressa em (V.1),
permanece diferente de zero na auSénqia de campo elebxﬁt&jco e X
‘terno,

Trataremos neste capitulo da natureza dos pontos de
bifurcacao, indicados no capitulo V, e dos ramos de solucdes es-
tacionarias gque emergem destes pontos. Com este objetivo vamos
aumentar o espac¢o de variaveis de base (II1.34) para incluir as
'amplitudes FPourier de densidade de cargas dadas em (IV.2):

e | +@ k| |



l133l

b +
m '(ﬂ=’*<l:_‘_,1:>,,,]ff
r o L+8 &

k,Q

—
com k tomando todos os valores dentro da zona de Brillouin, pa

+ . » L ] [l -
ra um dade Q fixo. Denominaremos a variavel intensiva termodi

namicamente conjugada a ny »>({t) e nE +{t} por Fe'b(i,a;t} .
k,Q k,Q
- > -+
“Como vimos no capitulo V as varias componentes k de n{Q) se

combinam para produzir a estabilizagdo de uma onda de densidade
de cargas n(Q) . No &mbito deste esquema levantamos a hipdtese

Fe'b(+ -

de k,0;t) tal qde Fe’b(i,a;t) = F(a;t) para todos os va

+ - - - - a
lores de k. Assim, se usamos o formalismo da maxima entropia
(apresentado no capitulo IT), chegamos ao operador de duasi-equi

librio, que corresponde & presente escclha do conjunto de varia-

veis de base, dado pors:

P () = exp .—S(ﬂ - S S(1) | (VI.1)
g .

onde S(t) & o perador entropia tal que exp (- S(t)) =pq(t) com

pq(t) dade em {III.33) e

5S(r)= S G +{[F(€i;t) .n’?wé)J+[c.H.]}J (VI.2)

sendo que 6&4(t) & tal que somado a ¢(t) dado em (ITT.34) res
ponde pela normalizacgdoc de Eé(t) e ﬁ(a) e tal que:
: : }
n _ t
m(ﬁ’)-z {/c <t b Lq} , (VI.3)

> Rtq R Evg %
&

e C.H. denota o conjugado hermitianoc do termo entre colchetes de

(VI.2).
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A média de uma variavel dindmica qualquer A sobre o
ensemble de quasi-equilibrio caracterizado pelo operador p (t)

dado em (VI.1) é dada por:

<A ' k> -_-;Tf{/'\ ?(t) . (VI.4)
_ 9: q

Para o calculo destas médias vamos utilizar uma expansao na for-

‘ma dada por Heims e Jaynes(1} em torno da media que sabemos cal-

. cular exatamente,

(0)

| <A]i> = ‘Tr A E(t) )' - (VI.5)

¥

com pq{t) dado em (III.33). Para isto consideraremos um opera

. dor auxiliar,

P} = exp {— S(t) - X &s() } ).- ' _(VI.6)

de tal modo que,

{A)

<A] 76> -_-.‘Tf A exp{-S(i}-ASSH)M. (VI.7)
% |

Quando A =0 temos <A]t>(l)

(2}

dado por (VI.5) e quando A = 1
<alt> € dado por (VI.4). A expansdo de <A]t>(k) em série
de Taylor ao redor de X=0, conforme a expansdo de Heims e Jaynes,

nos possibilita o calculo de (VI.4) até ordem n, n inteiro ar
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bitrario, em &S(t) . Desta maneira podemos calcular as médias
necessarias ao estudo dos estados estaciondrios caracterizados pe

las ondas de amplitude Fourier nE’E .

r
Vamos restringir nossa andlise das solucdes estacio-
narias a vizinhanca do ponto de bifurcacéo onde pode ocorrer a
mudanga de um regime estacionario desordenado para um regime or-
denado macroscopicamente: nesta regiéo devemos ter que <68(t)[tﬁq<< <S]t>q'.

{2)

“Coerentemente podemos lancar mao da exXxpansdo de <A|[t> em sé
rie de Taylor ao redor de X =0 usando a identidade de Kubo da-
da em (II.35) para avaliar {VI.6) somente até_segunda onkmldei;g

racioc em §S(t) , obtendo:

: (¢} (0)

TV{AE%(&)} > <A|f>qﬂ. ) '<__P’liA A}t>9[ +

| | (o) ) ()
| <M2 AA)%Z — <M4AA[¢>¥ <Miit>i . (VI.8)

(0) .
onde AA = A - <Al’{‘>i ) (VI.9)
i .
x 5(1) -x. 5(%)
M1 = le e AlF) e :‘ ‘ (VI.10.a)
0
t 1 ‘
J X5(4) x(L-2) S(#) xx504)
M =de‘ dere  At) e At e
o

(VI.10.b)
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com

A = {[FEDA@][cn]} =

S5(t) - i) . | - (VI.11)

Dominado o método de calcular médias sobre o ensemble

de quasi-equilibrio, que leva em conta n5 ,(t) e nE »(t) co-

r r
“mo varidveis de base, cabe agora avaliar as equagGes de transpor

te generalizadas para as variaveis nE L{t) e nE s~ (t) . Estas

r r
variaveis obedecem 3 relacdo de fechamento (IT.3¢) e portanto as
suas equacOes de transporte subordinam-se i aproximagac linear
nos processos de felaxagéo pela soma das integrais de colisio de

ordem zero Jéo) dada em (II.®4q), de ordem um Jé1} dada em

(I1.84b) e de ordem dois J$?) da@a em (I1.90}). Ao desenvolver-

(0)

mos as equacoes de transporte para nE'E(t) observamos que Jm

k,
& diferente de zero, entretanto Jé1’ € nulo como no caso das
variaveis de base {(III.3{). Assim, o calculo de Jézi se res-
tringe novamente ao calculo da primeira contribuigdo em (II.90}).

No estado estaciondrio temos gue:

dm

— %8 = 0 (VI.12.a)

ot

OMzs = 0 (VI.12.b)

e procedendo ao calculo das equacgoes de transporte, como indica-
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. do no paragrafo anterior, usando as mesmas aproximag¢des feitas

no capitule vV, temos que nS a e ng 6 satisfazem ds seguintes
¥

k,
equagoes:
c e e : _‘_C . €
(E__ - E __)mh* - QE) (Jﬁﬁ - f ,} m ()4
k r+Q £,8 s L+@
o |
- e
L B m = 0 } | (VI.13.a)
"E,Ei k,Q : '
© b b L b
(E - E ;,) m_ -d)(&)(f - f ,,)mt&)*'
b 8! %@ P Erg
b b o
A B m_ = O ' | (VI.13.b)
e k.8 /
onde ¢(Q) = tlirez/Qzaa (A e

_c 2 —e "Bl U -
B . =Ulyl l1-1-5-% {5(& LB -Rw )t
Eﬁl L ce T 6 -

L

X :

é(E +EG.—t\wL) (VI.14.a)

+8 i

ou também,
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e b e .
B _=-V & }2’ I - ’L‘k’ {Eﬂﬁ'-EJJr
3 ) - —
.;(~l 2T t3c5 L i - ch ) }Lb Lok
b _ €
J 1 - Ve iy
E+8 ( E_tE )
| —¢ b Ckt¢ 67!
i-5 -5 J
(VI.14.b)
com A = 2we2h‘?/m2VEOOIPVC[2 , “sendo [Pvcfz_ dado em (III.28),

2 e , - -

!VL] dado em (V.5.a.);. B_E 5 ©eXpresso em maneira andloga as ex
r

pressdes (VI.14) trocando os Indices € por b e

e
- o + _
:? - Iyl £ < P () . (VI.15.a)
k

_b - 4 _

j[ = |y Lok e (4) }u (VI.15.b)

Q T |

com 'E'q(t) dado em (VI.1) e

O-[_ = (Ew:kw:_) | | (VI.16.a)
L .
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{.  = (E.-= fiwL) - (vi..16.b)

c € _
m_ =[] D m (g
73 T 1% (Q) ; (VI.17.a)
b -1
b — . _
M, L Do m(Q) (VI.17.b)
hf('Q k}& . )Q;Q. }
e e i | |
. A _,,.__,(AE_,,_-,‘L A 5 )'LA} B (VI.18.a)
& & : ®,Q {;Q E.'.*,
b L |
: N e e _e __.[;
La_.m A g_,a,(AE_,_.,U B,,_,)“‘(A§ B (VI.18.b)
k,Q 2, Q k, & K,Q ?{,(E z}a /
~ _ e e b _b e b
D _=(AE__+iB (I +iB J+B B
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. onde
—_eb _ &b _eb
A = - g
f'ﬁ{ﬁo‘, 5'2 x+C )
¢, b €,b e b
AE. = E. -E _
- _E,Q g R+Q

Somando as equagodoes (VI.17) e a expressdo resultante

sobre X obtemos a seguinte equacios:
\ \ — O {(VI.19)

Esta equagdo tem por um lado a solucgdo trivial n(a} =0 gue ca-
racteriza o estado estacionario homogéneo obtido no capitulo IV,
e por outro solugdes n(é) que obedecem a equacgio:

' _e b € b
i - 4;(6)2 A&EaAE__)@_[ AE___ AR
T f &, &, Q <

.+
ol

b e

: - —_ _b _e b € b e
(B_ﬁ_ - EJ_,,__)( B_ _*taB _,)J+ A AE *[AE%AEAJ
_ £,Q k,Q £, Q £,Q L8 &R Lt &C
( B -DB )( B + 2 D = (VI.20)
w Y. . B . -
_.Q”Q k,Q 2,8 E,Q /e /
m
onde r = Na obtencdo desta equagdo usamos o fato de que
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as funcles (VI.18), que aparecem em {VI.19), sio complexas. As-
sim, sepafando as partes real e imaginaria da expressao entre col

chetes em (VI.19), verificamos que a parte imaginaria é identica

mente nula e a real esta expressa no lado direito de (VI.20). A
dependéncia da equacgdo (VI.20) em F(3) (o que implica na depen
déneia em n(d)) fica explicita gquando usamos a expansio (VI.S8)

para évaliar ?E'E , Obtendo:
k,Q

com f% a distribuicao. do portador o, o =e,b , calculada sobre
© estado uniforme mas com seu potencial quimico modificado pela
presenga da densidade nao homogénea. Para o calculo de f& fa

* a
zemos o "Ansatz":

ol ot (o)' Cx0) o 0) 2z . -
f =45 tAF (1-§ )lr@l ¢ @) L (VI.22)
F & k S %

(0)

onde f% € a funcdo de distribuicdo de particula individual
tipo Fermi-Dirac dada em (IV . 8) para « =e e em (IV.9) para
@=b; Cata) € uma constante determinada pela condicao em que

para um dado numerc N de pares elétron-buraco devemos ter:

o« @ |
N :z g = 1 § _ (VI.23)
rt o FF |

)
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0 que implica em:

C G- 1& . (f-—&z)(% fg_a—%@) I
oL ' )

) £ (-7

N

onde._B = 1/kBT* e T* & a quasi—tempefatura estacionaria do
sub-sistema de portadores. Operando com o "Ansatz" de |5|<<|§],
E vetor de onda do eletron, substituindo os resultados obtidos pa
. ra ?% .dado em (VI.22) e empregando (IV.%2) para avaliar a soma

em k emn (VI.20) atinamos com a solugao desta equagdo:

2 o |
l F(X)l = a IL',X) } . - (VI.25)
. 2 .
a(IL;x) =X A4 \P_(_—;ELFLUL){1*A(IijL)ar@x'(IL) (VI.26)
K{3) X{(3) X(1) '

X(IL) dado em (V.20), A(IL;wL) em {V.,23), f(IL;mL) em {V.24)

e

K(3)=p&d (REn(SE) wr.27)
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sendo c(IL) dada em (V.21) e,

3/2

-— | ¥2 w (o) | |

m (L) :‘(2__”15) 3 {(&)Jf &) (1- §<c)) 3”({:(6))0‘545
1 J° X
32
+ ( )Jf(e)(d 5@)& :C(c))\ﬁidd
"l o (VI.28)
,.({u) . o (9, “m) ' .

( § (t)) ('3( (€) - /2 - p(1- § (E)))_ Q(Q))}

(VI.29)

. com Ca(a) dado em (VI.24) e

e (0)
:§ (E) = 1 — (VI.30.a)
~m, : -
ﬂ)kt—q;:( + EG*,/LL@)

[
e t
b {0) |
(g) = 4 , (VI.30.b)
(J‘) (E : }1(0) : )
m, - )
-— b
e "My + A
onde {0 ) 45 i-potenciais quimicos de els
“e e Uy, 840 o0s quasi-potenciais quimicos de elétrons

e buracos, respectivamente, avaliados sobre o estado estacionario
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estritamente uniforme como esta explicitado no capitulo IV. A fun

cao K(IL) é negativa gqualgquer que seja I portanto [F(x)|2

L’
em (VI,25) assume valores reais quando a fungdc entre colchetes
em (VI.26) & menor ou igual a zero. .Observamos gque a expressao
entre colchetes em (VI.26) é iqual ao lado direito da equagao
(v.19). Como j& apontamos no capitulo V, a partir da equacao
(V./If{j podemos estabelecer as condigdes criticas para a ocorrén-
cia da instabilidade das solucSes estacionarias uniformes. Assim,
"a primeira solucdo de (V.19) define um ponto de bifurcacio sobre

o ramo termodinamico de solucdes no gqual a intensidade do laser

IL assume © valor critico IE e cria a condigao critica A(EC) =1

+ - —_
e xo 0 nesta equacao. Tomando este limite na expressdo (VI.25)

obtemos:

oﬂm \g\2= - () [ { - A(I,_)] ' | (VI.31)
X'>O+ |K(I,_)l - e

Como no primeiro ponto de bifurcacio A(IE) =1 - entdo ]F(0+) |2
€ igual a zero neste ponto e se A >1 ' IL >I§ , temos que |F]2>0.
Expandindo (VI.25) ac redor de IL =];LC obtemos:
2 :
. + I :
[F(O)] o Lo~ 4 , (VI.32)
- :
I
L

ou seja !F(x)]2 na vizinhanga do ponto de bifurcacdo (definido
por A(IE) =1 e x +0+} é proporcional a IL—-_IE .
A amplitude Fourier n(Q) esta relacionada com [F(é)]

através da expansao (VI.8) por:
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m(g) = - F(Q) ¢ (_{- { Yy (VI.33)
®,Q

Nossos calculos conduzem ao conhecimento de |F(§)]2

através da expressao (VI.25). Logo n(a) em (VI.33) toma a for
ma:
' _o(to) N {6 |
m(ﬁ):i\F(@\\z J(*, ({-f _,)’e ! (VI.34)
o [ ke

onde 68 & uma fase desconhecida no nosso tratamento.

Consideremos agora o potencial V(|F(§)]) definido
por,
. . _ 4} _ 2
V(lF(é)l)':J;{ LE@EN - a,_gL_;X)IF(&HEHr c, (VI.35)
onde b e ¢ sao cosntantes quaisquer e ally;x) € dado em

(VI.26). Vemos que as solugdes dé equagéo (VI.19) (quando rees-—
‘crita em termos de |F(6)| através de (VI.33}) fornecem os ex-

tremos desse potencial, pois a condicio

€ equivalente aquela equagdo. Como pode ser visto a partir de
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-

(VI.ZS) e (VI.19), a uUnica solugdo possivel para a(IL;x);? 0 é
a trivial |F(5J| =0 . Como neste caso a solucgao trivial é esta
vel, entdo V(]F(5}| =0) é-um minimo, o que implica em b>0 .
Com a condi¢do b >0 vemos gue quando all;;x})-> 0, a solugdo
|F(@)] =0 acarreta num maximo local e as solugbes ndo nulas,ex-
pressas em (VI.25), fornecem um minimo local de V(]F(5)|} . A
constante ¢ arbitraria, tomamos igual a zero.

Baseados no comportamentoc qualitativo do potencial
V([F(é)l) mostrado na iiguraIT podemos analisar a estabilidade
. das solu¢oes estacionarias. Se a(IL;x) <0 somente a solucao
|F(5)[ =0 existe e ela & estavel (curva (1)). Para a(IL;x) >0
temos que (VI.35) apresenta dois minimos correspondentes as solu
¢gbes +|F(Q)] e ~|F(Q)| , que satisfazem (VI.25), e |F(5)] =0

' representa a solugio instavel onde V([F(Q)|). é maximo (curva (2)).

IE@)) \/ \J

(@ a <O (v
Q>0

Fig. 1 - Analise do comportamento do potencial V(|F(5)]) dado
em (VI.35) com b>0 e c¢c=0. Para a(IL;x)< 0 so-

- mente a solucdoc |F| =0 existe e & estavel (V'(0) = o

e v" {0) =-a(IL:x)f). Se a(IL;x) >0 duas solucgdes si
métricas com [F(Q)| 40 sdo estaveis e elas sdo dadas de

tal maneira que |F(Q) |2 = a(IL;x) como na equagao (VI.25}).
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Portanto a(If;x) =0 .define un ponto critico a partir do gual
surgem soiucées ]F(é)] néb nulas e estaveis. - Se tomamos a pax
te real de n(é) em (VI.34} iremos detectar nesta eguacdo que
este ponto critico corresponde a uma bifurcacéo do tipo de for-

quilha gualitativamente visualizada na figura 2.

‘LReﬂﬂ(Qﬂ

(2)

EECVREES (SRS €O S,

(i x)

(2)

Fig. 2 - No.ponto de bifurcacao n(a) e (VI.34) admite trés so
lugdes: uma correspondente ao ramo termodindmico de so-
lucdes {]F(6)| = 0} gue se torna instavel para a(IL;x) > 0
(cufva (1)). As duas outras simétricas, crescem na ba-
se da bifurcacao e sao estiveis para a(IL;x) >0 .

A analise que fizemos diz respeito ao primeiro ponto

: +
de bifurcagdo onde A(IE) =1 e x-+0 em (VI.25). Para IL >IE

+ .
temos em (VI.25) que a(IL;x) >0 para x desde (0 ateé xO{IL)
onde a(IL;x) se anula. Em a(IL;xO) ocorre uma bifurcacac do

“tipo de forquilha a partir da qual a(I_;x) <0 e a solugido tri-

L
. - - . - - -
vial n(Q) =0 surge como a Unica solugdo e ela é estavel. Des-

te modo aumentando I continuamente a partir de IE

I temos pon
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tos de bifﬁrcagéo comé os da figura 2 que se seguém sucessivamen
te. | |

Dévemos notar que no nosso tratamento, guando proce-
demos & aproximacio de fases aleatériés para o calculo das cgua-
¢bes (VI.13), desconsideramos, como no capitulo VvV, termos do ti-
po n@)ind") , YQ' neste desacoplamento. Esta aproximac¢do nio
compufa possiveis interferéncias entre as amplitudes n(a). Além
disto tomamos as expansdes do tipo (VI.8) para o calculo das mé—
-dias sobre o ensemble de quasi-equilibrio caracterizado por Eé{t)
dado em (VI.1). Consequentemente s8 consideramos corregdes de or
dem de [F(§)|2 nos valores médios. Ou seja, procuramos nos a—
ter a vizinhanca da transigdo, que é o fundamental para nosso es

tudo.
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VI.2. CALCULOS NUMERICOS E RESULTALOS ESPECIFICOS PARA UMA AMOS-—
TRA DE GalAs

Consideramos uma amostra de GaAs continuamente ex-—
posta a iluminacdo de laser de intensidade IL e sob as mesmas
condigoes descritas nos capitulos IV e V. Para este caso calcu—
lamos . computacionalmente |F(Q)|2 e n(Q) dados nas equacoes
(Vi.ZS) e (VI.33) o gue nos permitiu a analise das solucdes esta
cionarias na vizinhanga dos pontos de bifurcacdo, que se ddo so-
.bre o ramo termodinimico de solucées, de onde.podem emergir solu

¢oes estacionarias ordenadas.

Fixo I_ calculamos |F(Q)| e n(Q) a partir de (VI.25)

I
e (VI.33) usando os valores estacioﬁérios, para este valor de IL’
das variaveis termodindmicas LT*(O) ’ p;(o) ,'pg(o)} obtidos no

capitulo IV. Efetuamos este cilculo para diferentes valores de

I, e obtivemos a dependéncia de |F(3)] e |nd)| como funcio
de IL' para um dado Q fixo, como demonstramos nas figuras 3 e
4. A primeira bifurcacgdo ocorre para Q-+0 e IE * 1.25 KWcm™ 2

como colocamos em evidéncia no capitulo V. As bifurcacdes seguin
_ : . C . :
tes se sucedem num continuo para II.>I  sendo gue nestas figu

ras estdo mostrados os resultados para alguns valores de I Fi

L
X0 QO, o ponto de bifurcacdo no qual [F(QO)] se anula (vindo
de valores positivos) ocorre para um dado IL_que denominamos IE.
.As curvas da figura 4 delineiam o seguinte comportamento para IL
proximo a IX: .

L

T

a) Q+0 ’ (X+0+) ’ I;:I 2

E = 1.25 KWcm- .,
45 R
. T
|-’TL_(Q)\ = oxqo [TL
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1

b) para Q = 1.35 cm ', IE - 2.5 KWem 2

- ¥
.v‘—b 45 I . {
2 Qx40 X
Im (&) = 9 ( v/ 1 ) /

c) para Q = 2.45 cm | . IE = 5.0 KWcm

2
|m ()] « 1 x 4o ("L/if-i')J

‘onde o expoente y=z= 0.5, Assim vemos gue a amplitude [n@)[ cres

. ce continuamente a partir do ponto de bifurcacdo, onde I, = ¥,
. I 0.5
seguindo na vizinhan¢a da bifurcacio a lei [—— - 1} .
- I*
I

5

O 2 4 S 8 1O

INTENSIDADE DO LASER (KWcm“z)

Fig. 3 - Modulo da amplitude |F(5)I versus a intensidade do laser
I, em KW em™ 2 para Q fiixo.- A curva (a) é para a primei
ra bifurcacaoc onde Q-0 e IE =1.25 KWcm“z; curva (b}
para 0 =1,35 em™! e (c) Q =2.45 cm” ) .
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©
© (a)
Z 15 =

1.0 —
=

0.5 —

o [ R

O 2 4 6 8 1O

INTENSIDADE DO ILASER {KWcm_z}

Fig. 4 - M6dulo da amplitude de Fourier |n(Q)| versus a inten-
sidade do laser I_ em (KWcrn_z} para Q fixo sendo:

L
(a) 0-+07; (b) 0 = 1.35 cm™' e () O = 2.45 cm | .

Nas figuras 5 e 6 mostramos a dependéncia de ]n(a)]

com { para IL fixo. As curvas da figura 6 seguem © comportamen
to para Q proximo de QO(IL) :

a) IL = 2.5 KWC]'n_2
Y

e o \
) e 1ok te L ®atand )



b) I. = 5.0 KWcm_'2

_ _ A6 : ¥
Im(8y] & 3 x40 (4—_@/@"(:3))

c) I, = 10.0 KWcm"z

Y

J

. 4¢ R
d.¢ x40 ( 4 - @/QO(IL))

I

[m(&))

com Yy £ 0.5 .

NUMERO DE ONDA (cm”1)

Fig. 5 - Amplitude |F(5)| versus Q‘(c:m"-l) para I

-2 L
(a) IL=_2.5 KWem “; (b) I

- _2 -
L= 5.0 KWcm e {(c} IL=1O.O KWam ~.
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fixo sendo:

2



Fig. 6 - Médulo da amplitude Fourier |[n(Q)| versus Q (em” pa
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(x10'%)

B (c)

[ 8l

'NOMERO DE ONDA (cm™!)

1)

ra. (a) IL =2.5 KWcm_Z: {b) IL =5.0 KWcrn_2 e (c) IL =
= 10.0 KWem™2 | '

Estes resultados corroboram a tese de que a partir

dos pontos de bifurcacdo sobre o ramo termodindmico emergem no-

vos ramos de solugdes, como ja indicado no capitulo V. Estes no

vos ramos de solucdes sdo caracterizados por ondas de densidade

- - I} 3 + 1]
de cargas macroscopicas de amplitude Fourier n(Q) que, como vi

mos neste capitulo, se tornam estaveis a partir dos pontos de bi

furcagao. O estudo qualitativo do potencial V(|F(5)|) defini-

do em (VI.35) indica gue a solucao termodinémica usual, caracte-

rizada por ln(§)| =0 estavel para valores de I

L baixos, se tor
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na instavel a partir de um valor critico IE onde a(l ;x) pas

sa de negativa para positiva. Este ponto define o centro da pri
meira bifurcacdo de onde solucéeslestacionérias ordenadas,. carac
terizadas por uma onda de, densidade de cargas de amﬂitude Fourier
n(6) , surgem e sao estaveis. Os resultados desta segao, especl

ficos para uma amostra de GaAs, mostram gue o comportamento pre

- visto & suscetivel de verificacdo. Observamos na figura 4-a gue

|n(6)| cresce chtinuamente a partir de zero para IL crescen-
: ' : I Y
do a partir de IE , Segundo a lei [w% - 1] ‘ com o expoente
I .
-y #0,5. Fica patente gque o comportaménto da amplitude [n(5)|

nas vizinhangas da bifurcacac € anadlego ao compoftamento exibido
ﬁelo parametro de ordem no estudec das transigdes de fase de se-
gunda ordem (em equilibrio) através da teoria de campo médio. Es
ta semelhahca formal também e notada com relacdo ao potencial
V([F(a)l) definido em (VI.35). De féto a expressao para. este
potenciai é.a mesma gue se tem na ekpanséo de Landaunde um poten
cial termodinamico no pardmetro de ordem, para estudo de transi-
¢oes de fase de segunda ordem.

IPara IL >IE se sucedem continuamente bifurcacdes
sobre o rame termodinamico dé solugdes, Neste caso estados esta
cionarios, caracterizados por uma superposicao de ondas de densi

' t
dade de cargas de amplitudes Fourier variando desde n{Q+ 0 ) a-

té n(QO{IL)) {como mostra a figura 6), sdo estaveis.



CAPITULO VII

CONCLUSAD

Demonstramos neste trabalho a possivel ocorréncia de
estruturas dissipativas espacialmente auto—ordénadas em semicon-
dutores.polares de "gap" direto altamente foto~-excitados. O fe-
nomeno de auto-organizacgdo verificado évidencié comportamento gqua
litativo igual ao demonstrado por sistemas fisico-quimicos regi-

(1)

dos por leis nac-lineares guando passam de um estado desorde-
nado para um estado macroscopicamente ordenado. Isto indica gue
0s sistemas obecedem os mesmos principios basicos da teoria de

(2)

sistemas dindmicos e podem sér incluidos na mesma clasée de
universalidade. |

Propusemo-nos e acreditamos ter conseguido estabele-
cer para o estudo das estruturas dissipativas uma metodologia pu
ramente mec&nico-estatistico. Para tanto recorremos a analise
de equag¢des de transporte generalizadas que prescidenm de qualguer
" coeficiente fenomenologico. Na obtencao destas equagdes de evo-
lugao para as variaveis termodinémicas utilizamos o método do o-
perador estatistico de ndo-~equilibrio de Zubarev ({capitulo II).
Neste formalismo € introduzida ad hoc uma Gnica condicao, neces-—

saria na obtengdo de operadores estatisticos que descrevam corre

tamente a evolugdo irreversivel dos sistemas fora do eguilibrio,
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gue vail ao encontro da condigao dindmica de dissipatividade de
Prigogine ({segao iI.1).

Neste enfoque pioneiro da guestdo, procuramos nos a-—
ter ao estudo de sistemas ja exaustivamente estudados tanto ted—
rica quanto experimentalmente como sao os-plasmas em semiconduto
res altamente foto-excitados (capitulo III). Restringimos os nos
s0s calculos a semicondutores polares de "gap" direto intrinse-

“cos.sob condic¢Ses de continua iluminacdo por uma fonte de laser
e em contato com banho térmico. Atentamos para a situacgdo em que
a excitacdo de pares elétronhburaco ocorre por absorgdo inter-ban
da a um f&ton e o ﬁniqd mecanismo responsavel pela diminuicdo do.
numero de portadores excitados & o que se\dé via recombinagdo ra
diativa espontdnea. Através das andlises precedidas no capitulo
III este sistema foi considerado comé um sistema aberto de porta
dores e fonons oticos interagindo com reservatéfios: a fonte de
laser de intensidade I e 0 banho térmico de temperatura T

L B r

ambos tomados como reservatdorios ideais. Desta maneira o opera-

dor estatistico que descreve o sistema mais os resérvatérios foi
tomado como o produto direto do operador dos reservatdrios (que
é estacionédrio) pelo operadbr estatistico pe(t) ; do sistema a-
berto, dependente das varidveis de portadofes e fénons Gticos. Gon
siderando a hamiltoniana H do sistema de interesse e peﬁj wns
truimos equacles de transporte generalizadas, dentro da aproxima
¢ao linear nos processos de relaxacdo, para os conjuntos de va-
riaveis de base relevantes na descriééo dos estados macroscépi-
cos. Todas as aplicacoes numéficas do nosso.trabalho foram fei-~
tas para o caso de uma amosfra de GaAs sujeita & iluminacdo con
tinua de laser de frequéncia wL; tal que ﬁwL =2.4 eV, e em con
tato com banho térmico a temperatura ambiente.

Partimos do conjunto de variaveis de base constitui-

do da quasi-temperatura dos portadores TI(t), guasi-potencial qui-
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~mico de elétrons ue(t) e de buracos ub(t) e a Quasi—tempera—
tura dos fonons Oticos Tot(t) (a analise detalhada dessa esco-
lha esta descrita no capitulo III). No capitulo IV solucionamos

as equacSes de transporte para estas varidveis usando um método
numérico iterativo gue resolve um conjunto de equacdées integro-
diferenciais de primeira ordem acopladas. As condic¢Ges iniciais
foram-obtidas através de argumentos de conservacac de energia, e
levando em conta concentracdes iniciais de portadores ‘que permi
‘tem descrever o sistema de portadores como um liguido de Fermi
de duas componenhtes: elétrons e buracos. Variamos I desde 5
L

KWem 2 até 500 KWem™? e para cada I, obtivemos a evolucdo
temporal das varidveis termodindmicas em direcdo a estados esta-
cionarios uniformes, caracterizados por temperaturas efetivas e
densidade de portasores que se distribuem de maneira Iomeogénea no
espaco. No estado estaciondrio as temperaturas efetivas das ex-
cita¢bes elementares estdo muito préximas 3 temperatura do banho.
Por outro lado, a concentragdo de portadores no estado estaciona
rio_cresqe com a intensidade do iaser, como .era esperado, até a-

19 -3 2

proximadamente 10'~ ¢m para I, ~ 500 KWcm

cionarios das temperaturas efetivas sao alcancados deorridos tem-—

. 0Os valores esta

pos da ordem de pico-segundos apds a aplicacdo do laser. Este
comportamento resulta da rapida relaxacdo do excesso de energia
dos portadores para o sistema de fénons Sticos. Diferentemente
| a evolugao no tempo da concentracio de portadores mostra um tem
po transiente da ordem de nano-segundos que decresce com o aumen
to da-intensidade do laser. Estes resultados estdc delineados
nas figuras do capitulo IV. Embora os cidlculos numéricos tenham
sido feitos para o caso do GaAs, esperamos que estes resultados
atendam qualitativamente a situagdo a ser esperada na maioria dos
semicoﬁdutores polares, |

Estas solugdes estacionadrias homogéneas pertencem ao
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ramo termodindmico de solugdes das equacSes de transporte genera
lizadas. Usando andlise linear de estabilidade verificamos que
os estados estacionarios do semicondutor descrito pelo conjunto
das variadveis de base supra-citado & estavel com relacio as varia
¢bes homogéneas ao redor dos valores estaciondrios destas varii-
veis. Motivados pela formulacdo da termodindmica dos processos
irrevérsiveis, segundo a qual em sistemas abertos fora do equili
brio regidos por leis nao lineares (como é o nosso caso) podem
.ocorrer fendmenos de auto-organizacdo a nivel.macroscépico, veri
ficamos a possibilidade dos estados estaciondrios uniformes se
tornarem instaveis a medida gque a intensidade do laser & incremen
tada. Consideramos uma variacao néq—homoéénea na densidade de
portadores e testamos a estabilidade dos estados estacionarios
homogéneos. Expressamos esta flutuacéo em termos da amplitude
Fourier n(a;t) de vetor de onda 5 da densidade de portadores.
Tomamos inicialmente esta flutuagdo como infinitesimal e obtive-
mos, a partir do operador estatisfico de ndo-equilibrio, a condi
cao critica na qual os estados‘estaéionérios podem perder a sua
garéntia ae estabilidade. Esta instabilidade é ‘expressa pelos ze
ros da funcao dielétrica estatica dependente d& vetor de onda 5,
E(é;w:O}, e avaliada com os valores estacionarios das variaveis
de base. A nossa analise, que qualitativamente foi elaborada ge
nericamente para semicondutores pblares de "gap" direto, foi apli
‘cada numericamente para o caso do _GéAs sob as condig¢des ja men-
cionadas. Variamos o valor da intensidade do laser T e obseg

L
vamos . um primeiro ponto de bifurcacio sobre o ramo termodindmico

para ;E = 1.25 KWem™ 2 e para o médulo do vetor de onda Q da
flutuacdo infinitesimalmente pequeno. Para II,PIE a funcac die
‘1étrica € (Q;w=0) & negativa no intervalo de valores de Q va-
riando desde 0 até QO(I ) onde esta funcdo se anula. Desta

L

. L C . .
maneira, para I, >I se sucedem continuamente pontos de bifur-
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cacdo sobre o ramo termodinimico de solugdes, cada um caracteri-

zado por um valor de Q0 © qual cresce continamente com I_, Es

L
tes resultados estao sintetizados nas figuras do capitulo Vv,

A partir do primeiro ponté de bifurcag¢ao emergem so-
lugdes qﬁe caracterizam estados estaciondrios auto-ordenadas es-
pacialmente na forma de ondas de densidade de cargas macroscopi-
cas eétacionérias. 0 ordenamento resulta dos efeitos conjugados
das excitacoes coletivas, advindos da interagdo Coulombiana,e dos
‘processos cinéticos no semicondutor longe do.equilibrio. A ex-
pressdo (V.10) para a funcdo dieldtrica € (Q;w=0) explicita a
preseng¢a dos dois efeitos acima mencionados. A conjugacao destes
efeitos fica clara quando atentamos .para o fato de E(é;w:O) =18}
ganhar a possibilidade de anular (o que implica na instabilidade
do estado homogéneo) se os vinculos de nao~-equilibrio, caracteri
zados pela presenga do laser, estiverem presentes. Dentro deste
contexto podemos dizer que a instabilidade se deve.ao aparecimen
to de um plasmon "mole" e gque a partir do ponto de Dbifurcacao
uma estrutura ordenada nasce eépbnténeamente a partir das flutua
¢ées. Caracteriza-se ﬁela onda de densidade de'cargas estaciona
rias e constitui um caso particular de estruturas. dissipativas que
se formam em sistemas semicondutores abertos e podem ser manti-
das neste estado de baixa entropia pelo fluxo de energia prove-
niente do meio exterior, |

& nova solucgdo bifurca_nte, indicando uma transicdo mor
folégica, evidencia uma situacido onde a descricdo do sistema &
incompleta e deve ser suplementada ou substituida por outra. No
presente caso o conjunto de variaveis de base usado para descre-
ver o estado uniforme do plasma semicondutor deve ser alargado
'com a introducao de novas variaveis maéroscépicas associadas com
o cdmportamento naoc-homogéneo, Eéte procedimento, consideramos

no capitule VI, quando levamos em conta no conjunto de variaveis
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de base {Qm(t)} as Componentes kX da flutuacao nta), no e

e
b - kl’a
ni 6 s com % assumindo todos os  valores dentro da zona de
r .
Brillouin. O comportamento coerente das varias componentes, pa-

ra a formacao de uma onda de densidade de cargas ‘de amplitude

+ 1 ao- L} ) *
n{Q) , nos autorizou a supor que as varidveis intensivas de base

Fe'b(i,a;t) , conjugadas as variaveis ni'a e ng 6 ; fossem da
k, : -
das por F(Q;t) para todos os valores de . Usando o fommalis

mo anteriormente desenvolvido obtivemos equacoes de transporte ge
neralizadas para as novas variaveis. Impondo a condigdo estacio
naria nestas egua¢des e manipulando as expressdes resultantes nas
vizinhangas do ponto de bifurcacdo obtivemos (VI.19). Apoiando—.
nos. nesta expressao procedemos 3 anilise de estabilidade das so-
lugéeé estacionarias do conjunto de eguagdes de transporte. Ve-
rificamos que as solucgdes estacionérihs ordenadas gue emergem do
ponto de bifurcacio sdo- estiveis ﬁara 1 >I£ ,
mina o ponto em que ocorre uma bifurcacio caracterizada pelo nuo-

onde IE deter- .

mero de onda QO(IE) (tal que E(Qo;m=Q) =0). Verificamos igual
mente gque o fate da funcao dielétrica ser negativa,'no.intervalo
de valores de @ desde Q-+0+ até QO(IL
ordenado estavel ser caracterizado pela superposigéo de ondas de

) acarreta no estado

densidade de cargas de nimeros de onda variando continuamente nes
te intervalo de valores de Q. As nossas aplicac¢des numdricas fo
ram feitas para o caso ja, indicado. Determinamos 0 comportamen-
to do médulo da amplitude n(d) fixando Q e wvariando IL e tam
bém fixando .IL e variando Q. O estudo das émplitudes esta de

monstrado nas figuras do capitulo VI.

Sumarizamos os nbssos resultados:

1) Para intensidades de laser baixas o ramo termodinimico de
solugGes & estdvel. Este ramo é constituido das solugdes estacio
narias uniformes do conjunto de equagoes de transporte para as

variaveis homogéneas do semicondutor altamente excitado.
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2) Numa certa intensidade critica do laser o estado macros-
cOpico homogéneo deste sistema se torna instavel e os portadores
se auto-organizam espacialménte para a formagio de ondas de den-—

sidade de cargas estacion&arias macroscopicas.,

3) As bifurcacdes sobre o ramo termodindmico s3o dadas pela

condigdo de anulamento da funcao dielétrica €(Q;uw=0) .

4) A primeira bifurcacdao II‘=I§ 5e seqgue no limite do ni-

mero de onda Q . indo a zero por valores positivos.
c o, - .
5) Para IL >IL bifurcagdes se seguem continuamente sobre
O ramo termocdinamico de solucdes. A partir destes pontos os es-
tados estacionarios do sistema sio representados por superposi-
¢d0 de ondas de densidade de carga de numero de onda Q desde 0

até o onde E(Q‘_);mzm =0) .

6) 0 médulo da amplitude Fourier da onda de densidade de car
gas n(a) cresce com a intensidade do laser, depois 'do ponto de
bifurcacdo. O comportamento seguido nas vizinhangas da bifurca-
" cdo é analogo ao demonstrado pelo parametro de ordem no estudo de
transigoes de fase de segunda ordem {em equilibrio) através da a
proximacao de campo médio. Esté resultado provém de termos tra-
tado os portadores dentro do escopo da teoria de Landau, do 1i-
quido de Fermi e termos usado a aproximagao das fases aleatdrias

(R.P.A.).

7) Em vista de termos usado um modelo isotrdpico, nosso tra
. - > - , ~ .-
- tamento determina o mddulo de Q mas nao sua direcao. Uma unica
anisotropia que é introduzida no nosso modelo pela presenca do
L _ _ _ N
campo de radiacao de laser, com diregdo de propagagao dp, s desa-
parece na aproximacdo dipolar feita nos nossos calculos. Assim
consideramos gue ‘ﬁqL é desprezado quando comparado com © momen -

-

to linear médio dos portadores e gue aL.Q =0 .
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8) A solugdo critica, Q infinitesimalmente pequeno, .inter-
pretamos como resultado de nos nossos célculos termos usado o 1li
mite.termodinémico. No casb de sistemas finitos espera-se um va
lor minimo de @ igual a 27/L , L representando a dimensaoc da

p -
amostra ao longo da direcgac de Q.

9) Evidéncias experimentais deste tipo especifico de ordena
mento macroscopico espontaneo em semicondutores foram indicadas
por A.R.B. de Castro et al.(4). O caminho escolhido pelos pes~
IQuiSadoreS foi a excitacao de compostos do arseneto de gdlio por
meio de injecao de corrente. Foi medida a intensidade de lumines
céncié emitida normalmente & junc¢do plana em dioéos emitentes de
luz como fungdo da corrente injetada e da posicdo. Embora os re
sultados sejam ainda.inconclusivos, apontam para a possibilidade
de formacio espontanea_das ondas de_densidade'de cargas para uma
dada excitacao critica e para un dado comprimento de onda.criti—
Cco pequeﬁo porém finito. Nossos resultados sdc compativeis com
este experimento, desde qué ndo esquegamos gue estamos trabalhan
do dentro do limite termodinémico e os'experimentos sao feitos

com amostras finitas, que impdem condicbes de contorno nas fron-

teiras.

Finalizando apontamos a necessidade do desenvolvimen
to de uma teoria de flutuacdes para tratar estados estaciondrios
de ndo-equilibrio. Pois na régiéo critica, onde podem ocorrer
os fendémenos de auto-organizacGes, as flutuagces das variaveis
termodindmicas sao essenciais na descrigdo da estabilidade dos
estados estacionarios. Além disto.tém um papel decisivo na com-
preensao dos mecanismos que levam & formacdo das estruturas dis-
sipativas. Preliminares investigag¢oes no sentido de generalizar
a teoria de flutuacdes de equilibrio.pafa tratar situagdes de nég

-equilibrio, estdo sendo desenvolvidas por nés. Pretendemos pros
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seguir estes estudos e estabelecer, a partir da meclnica estatis-
tic:. de né@o-eqguilibrio, critérios gerais para a analise da forma

¢ao de estruturas dissipativas.
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