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"Sabemos regularmente: temos o francés para os romances, umas palavras

inglesas para o cinema, outras coisas emprestadas.

Apesar de tudo, muitas vezes sentimos vergonha da nossa decadéncia. Efe-

tivamente valemos pouco.

O que nos consola é a idéia de que no interior existem bandidos como

Lampido. Quando descobrirmos o Brasil, eles serao aproveitados.

E ja agora nos trazem, em momentos de otimismo, a esperanca de que nao

Nnos conservaremos sempre inuteis.
Afinal somos da mesma raca. Ou das mesmas racas".

Graciliano Ramos



RESUMO

Neste trabalho realizamos um estudo pormenorizado das propriedades oOpticas de
semicondutores polares de gap direto dopado tipo n. Em particular nos concentramos
nos efeitos de muitos corpos (interacao coulombiana) e na influéncia da interacao
elétron fonon LO (potencial de Frohlich) sobre as propriedades 6pticas do sistema.
Para tanto, inicialmente, calculamos a funcao dielétrica longitudinal do sistema re-
correndo ao elegante, pratico e poderoso método das Funcoes de Green Termodinami-
cas de Tempo Duplo. Obtivemos expressoes analiticas para as partes real e imaginaria
da funcao dielétrica onde estdo incorporados efeitos dinamicos. Foi evidenciado o
inter-relacionamento entre os efeitos coletivos - gerados pela interacao coulombiana
- e ainteracao polar. Isto se manifesta claramente nas expressoes obtidas para a renor-
malizacdo das energias de excitacao bem como nas funcoes de relaxacdo dinamicas
associadas com os efeitos dissipativos no sistema. Tais caracteristicas se mostram
fundamentais para que os resultados numéricos, obtidos a partir da teoria, quando
comparados com as curvas experimentais fornecam um muito bom acordo em posicao
e forma das bandas de espalhamento Raman por modos hibridos de plasmons-fénons
LO e os espectros de refletividade do GaN, inclusive é evidenciada e interpretada, uma

banda anomala observada experimentalmente.

Viii.



ABSTRACT

A detailed analysis of the influence of the polar and Coulomb interactions, and brief
comments on impurities, on the optical properties of IlI-Nitrides is presented. Raman
scattering by coupled plasmon-LO phonon modes is considered in particular. Numer-
ical calculations are done in the case of n-doped GaN obtaining excellent agreement
with the experimental data and, in the process, the explanation of certain observed

so-called anomalies is done. A brief study of reflectivity spectra is also included.

ix.
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Capitulo 1

Introducao

1.1 Semicondutores III-Nitretos

E quase um lugar comum dizer que, atualmente, vivemos uma revolucdo tecnoldgica
permanente, a qual tem um forte impacto sobre o modo de vida do homem contem-
poraneo. Essa revolucao foi possivel, em grande parte, gracas as propriedades fisicas
de materiais semicondutores.

O estudo mais sistematico desses materiais teve inicio na década de 1930, quando
o Germanio (Ge) e o Silicio (Si) foram os primeiros semicondutores a serem preparados
com pureza suficiente de maneira a garantir a reprodutibilidade de resultados expe-
rimentais. Desenvolvimentos posteriores, na década de 1940, levaram a criacao dos
diodos e a invencao dos transistores, o que proporcionou a J. Bardeen, W. Shockley e
W. Brattain o prémio Nobel de Fisica de 1950.

A partir da década de 1950, com o desenvolvimento de novas técnicas experimen-
tais, outros semicondutores puderam ser crescidos com pureza suficiente, o que per-
mitiu um estudo profundo desses materiais, e posterior aplicacao tecnologica. Assim,
foi 0 que ocorreu com os materiais do grupo IV da tabela periddica, e em seguida, III-V

e II-VI e suas ligas, que atualmente podem ser crescidos com alto grau de perfeicao.



Os materias do grupo IV, particularmente o Si, tornaram-se a matéria prima basica
em microeletronica, mas, por possuirem gap indireto, sua utilizacao em dispositivos
opto-eletronicos é pouco eficiente, ja que a recombinacao elétron-buraco produz, além
dos fotons, fonons e, portanto, calor. Os materiais III-V de gap pequeno - por exemplo,
GaAs (1,4 eV), AlAs (2,2 eV) e GaP (2,3 eV)- e suas ligas (e.g. GaxAl,_xAs; GaAs|_xPy)
tém sido utilizados na fabricacao de dispositivos Opticos e opto-eletronicos como dio-
dos emissores de luz, conhecidos como LEDs, da acrossemia em inglés (Light-Emitting
Diode) e laser semicondutores que produzem radiacdo no infravermelho proximo e
no vermelho. Contudo, como discutiremos abaixo, em aplicacoes oOticas é altamente
desejavel dispositivos que produzam f6tons com comprimento de onda menor. Mas,
o fato é que a maior parte dos semicondutores de gap largo nao se encontra em um
nivel de desenvolvimento que torne sua utilizacdo comercialmente viavel. Também
despertaram grande interesse os materiais formados por elementos dos grupos II-VI
da tabela periddica, que apresentam energia do gap no visivel, mas que correspondem
a fétons com comprimento de onda menor (verde e azul). Esses materiais tém susci-
tado grande atencao devido ao seu emprego em aplicacOes Opticas, telecomunicacoes
e armazenamento de dados. Contudo, devido a sua grande ionicidade, o crescimento
desses materiais € problematico, além de terem vida util curta, o que, evidentemente,
limita seu uso.

Os LEDs baseados nos semicondutores citados acima s6 conseguem gerar luz nas
cores vermelha, laranja, amarela e um verde-amarelado. Assim, é fundamental ter um
material que emita luz de comprimento de onda menor (violeta e azul), para se ter

acesso a todo o espectro visivel. Isto é de grande importancia por varios motivos:



e Mostradores coloridos necessitam de, pelo menos, trés cores primarias, usual-

mente vermelho, verde e azul, a fim de produzir qualquer cor visivel.

e Com todas as cores do espectro € possivel construir um emissor de luz bran-
ca, que seria muito mais duravel e eficiente que as lampadas fluorescentes ou

incandescentes comuns!.

e Laser semicondutor de comprimento de onda menor (Blue Diode Laser) implica
em um aumento fantastico na capacidade de armazenamento de dados em discos

oOpticos e magnéticos.

e Impressoras a laser azul teriam uma resolucdao muito maior

Assim, a busca por um material de grande durabilidade e estabilidade que emita no
azul se transformou numa questao vital na tecnologia moderna, com, obviamente, for-
te impacto sobre a economia dos paises que detém, ou venham a deter, esta tecnologia.

Gracas a uma familia de semicondutores de gap largo e direto, os Ill-nitretos -
GaN (3,4 eV), InN (1,9 eV) e AIN (6,2 eV)- e suas ligas (InGaN, AlGaN, AlGalnN), esses
materiais ja sao uma realidade [1], inclusive comercialmente [2]. Eles apresentam pro-
priedades tais como alto ponto de fusao, alta condutividade térmica e possuem gap
direto largo, entre outras. Tais propriedades possibilitam uma miriade de aplicacoes,
entre as quais podemos citar: telas de semicondutores coloridas, lasers para leitura e
armazenamento digital de dados, sinais luminosos (iluminacdao em carros) por combi-

nacao das emissoes vermelha e amarela com o azul, detetores solares em persianas,

lpara se ter uma idéia da durabilidade e eficiéncia dessas novas lampadas é importante saber que
a vida média de um LED fabricado com materiais IlI-nitretos é maior que 105 horas (~ 114 anos),
enquanto a vida média de lampadas incandescentes comuns é menor que 103 horas (menos que dois
meses). Além do mais, a energia consumida é cinco vezes menor que em lampadas convencionais.



monitoramento em biologia e medicina, eletronica de alta poténcia como, por exemplo,
em aeronaves onde uma eletronica resistente ao calor permitiria sensores e ativadores
que substituiriam os controles mecanicos e hidraulicos [3].

E nosso objetivo neste trabalho realizar um estudo pormenorizado das proprieda-
des oOpticas dos IlI-Nitretos, particularmente do GaN. As varias propriedades de inte-
resse tecnologico apresentadas por estes semicondutores e citadas acima, justificam

plenamente a nossa escolha por esses materiais.

1.2 Propriedades fisicas do GaN e outros nitretos

Faremos a seguir uma breve descricao das propriedades fisicas do GaN e outros nitre-
tos. Informacoes mais detalhadas podem ser encontradas nas referéncias [1; 3].

Os nitretos I1I-V sao encontrados em duas formas estruturais: wurtzite e zincblende.
A fase wurtzite (hexagonal) é a mais comumente crescida, ja que é a fase estavel do
material. Isso explica por que a maior parte dos dispositivos opto-eletrénico até aqui
desenvolvidos utilizam materiais na fase hexagonal. Ja a fase zincblende (cubica),
embora seja mais dificil de sintetizar, tem sido também produzida devido a recentes
progressos em técnicas de crescimento. Esta ultima apresenta uma grande vantagem
em relacdo a fase hexagonal: se o crescimento é na direcao (001), é possivel eliminar
a influéncia do campo piezoelétrico que a fase hexagonal apresenta?.

Como os Ill-nitretos sdo semicondutores de gap direto,? eles sdo materiais ide-

2Lembremos que ndo é possivel existir piezoeletricidade em cristais com centro de simetria de
inversao.
3Com excecdo do AIN que, na fase zinchlende, possui gap indireto.



ais na construcao de dispositivos opto-eletronicos. O minimo da banda de conducao
localiza-se no centro da zona de Brillouin (ponto I') e tem carater predominantemente
s. O maximo da banda de valéncia também se localiza no centro da zona de Brillouin
e sua vizinhanca é quase inteiramente composta por estados p do nitrogénio. Esta
banda caracteriza-se por forte acoplamento entre os niveis Iy, I7 superior e I7 inferior
(Figura 1.1), desdobrados pela interacao spin-orbita e pelo campo cristalino. Os bura-
cos (e éxcitons) associados a essas trés bandas sao, por convencao, denominados de
buracos (ou éxcitons) do tipo A, B e C. Da Figura 1.1 vemos que a banda de valéncia
possui uma estrutura fortemente nao-parabolica, o que exige cuidados na utilizaccao
da aproximacao de massa efetiva.

Os IlI-nitretos também possuem outras propriedades interessantes para aplicacao
tecnologica, tais como robustez mecanica e grande dureza. Isso se reflete nos altos
valores das freqiiéncias dos fénons desses materiais, em comparacao com o GaAs, por
exemplo. A estrutura wurtzite possui 4 atomos por célula unitaria, logo existem 9
modos opticos e 6 deles podem ser observados em experimentos do tipo Raman.

Em conclusao, podemos afirmar que, dos IlI-nitretos — por possuirem gap direto,
apresentarem excelentes propriedades mecanicas e grande estabilidade — espera-se
que esses materiais desempenhem um papel cada vez mais importante na eletronica
e opto-eletronica do século XXI.

Na proxima secao definiremos de forma mais precisa o sistema que trataremos
neste trabalho. Antes, devemos fazer alguns comentarios sobre os possiveis efeitos

que podem influenciar o desempenho de dispositivos baseados em IlI-nitretos.
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Figura 1.1: Estrutura de banda do GaN na fase hexagonal [De Nakamura and Fasol [1]]



De forma geral, podemos classificar esses efeitos em duas categorias: efeitos ex-
trinsecos e efeitos intrisecos.

Os efeitos extrinsecos, que sempre estao presentes em um semicondutor real, afe-
tam grandemente a performance de dispositivos. Como exemplo podemos citar os
diferentes defeitos gerados no crescimento (alta densidade de deslocacoes, multiplas
bordas de graos, eventuais vacancias e atomos intersticiais, impurezas, inomogenei-
dade na distribuicao do dopante, etc.). Evidentemente, com o tempo, esses defeitos
poderdo ser minorizados, a medida que se desenvolvam técnicas de crescimento com
um maior grau de controle.

Além dos extrinsecos temos, obviamente, os efeitos intrinsecos caracteristicos do
material, i.e., aqueles que se relacionam com as propriedades dinamicas do sistema:
efeitos de muitos corpos e influéncia da interacao elétron-fonon sdo os principais;
outros sao a estrutura de banda dos estados eletronicos e a determinacao da massa
efetiva do elétron (ou de buraco, dependendo do tipo de dopagem) a ser usada em
calculos em que, como no caso de propriedades Opticas, os estados envolvidos estao
no entorno do ponto I' (minimo (maximo) da banda de conducado (valéncia), onde a
mais temos forte assimetria no caso de cristais hexagonais).

Neste trabalho vamos investigar o modo como os efeitos intrinsecos afetam as
propriedades Opticas dos IlI-nitretos, fundamentalmente a interacao coulombiana e a

interacao elétron-fonon polar (visto que estes materiais sdo altamente polares).



1.3 Plasma em semicondutores

Definiremos agora o sistema que trataremos nesta tese, incluindo um breve resumo
da nomenclatura adotada.

Consideremos um semicondutor polar, dopado, de gap direto e banda invertida, em
contato com um banho térmico a temperatura T3, e inicialmente em equilibrio termo-
dinamico. Estamos interessados no comportamento desse sistema quando uma fonte
externa (um laser ou um campo elétrico, por exemplo) perturba-o. Se a perturbacao
for fraca, a resposta do sistema sera, muito aproximadamente, linear e as alteracoes
de suas propriedades macroscopicas podem ser tratadas como flutuacoes em torno
do estado de equilibrio. Essa situacao (regime de resposta linear) sera admitida neste
trabalho.

Um plasma é um conjunto eletricamente neutro de particulas carregadas que inte-
ragem entre si via forcas coulombianas e que exibe um comportamento coletivo. Por
analogia foi cunhada a expressao Plasma em Estado Solido [4] para designar qualquer
conjunto de portadores de cargas itinerantes em um solido, cuja carga elétrica é neu-
tralizada pela distribuicao de carga positiva da rede. Tais plasmas sao encontrados
em metais, semimetais e semicondutores.

Neste trabalho vamos analisar o que denominaremos Plasma em Semicondutores,
que tem se tornado uma importante area da fisica da matéria condensada [4; 5], ja que
estes sistemas permitem o acesso a um amplo espectro de parametros experimentais
tais como: freqiiéncia de plasma, freqiiéncia ciclotronica, energia de Fermi, energia do

gap, entre outros, como também permitem o controle da concentracao de portadores



através da dopagem por impurezas ou por fotoinjecao por laser. No primeiro caso,
para um semicondutor tipo n(p), os portadores sao apenas elétrons (buracos). Logo,
dizemos que trata-se de um plasma simples ou plasma de componente unica. No segun-
do caso temos a presenca de ambos o0s tipos de portadores: elétrons e buracos; assim,
falamos em plasma multicomponente ou, no presente caso, plasma duplo fotoinjetado.
Este ultimo se forma quando ha transicoes eletronicas — provocadas por um laser,
por exemplo, — da banda de valéncia para a banda de conducao, e resulta numa dis-
tribuicao de elétrons na banda de conducao e buracos na banda de valéncia, altamente
excitados. As particulas fotoinjetadas (portadores) relaxam sua energia em excesso
através do processo de recombinacao radiativa, que consiste na recombinacdo entre
um elétron e um buraco com emissao de radiacao eletromagnética; e a dissipacao se
da, principalmente, por intermédio da interacao com os modos normais de vibracao da
rede (interacao portador-fonon). O plasma duplo fotoinjetado em semicondutores é€,
assim, um sistema fortemente afastado do equilibrio, que tem merecido grande aten-
cao devido, por um lado, ao grande interesse cientifico intrinseco e, por outro, pelo
interesse tecnologico/industrial/comercial; e tem sido investigado com sucesso pelo
grupo de Mecanica Estatistica de Sistemas Dissipativos do IFGW [6].

Plasma multicomponente pode ocorrer também em materiais que apresentam es-
trutura de multivales como, por exemplo, no silicio tipo n.

Em semicondutores polares (como os IlI-nitretos) ha um acoplamento entre os mo-
dos de vibracao do plasma (os plasmons) e os fonons longitudinais 6ticos (LO). Como
veremos no proximo Capitulo, podemos tratar esse sistema como um plasma duplo.

Admitiremos que a densidade de portadores seja suficientemente alta, de maneira



que trabalharemos na fase metalica do sistema, ou seja, além da transicdo de Mott.

Para o GaN tal situacdo se da para concentracoes da ordem ou maiores que 10 cm 3.

1.4 Organizacao do trabalho

Feita esta introducao geral, nos capitulos seguintes faremos uma discussao detalhada

do sistema que nos propomos a estudar, segundo o seguinte esquema:

e No Capitulo 2 discutiremos alguns aspectos teoricos gerais relacionados com o
espalhamento inelastico da luz por portadores no plasma em semicondutores.
Consideraremos plasma simples e multicomponentes e obteremos a secao de
choque do espalhamento Raman do sistema, que, por sua vez, esta diretamente

relacionada com a resposta dielétrica do plasma.

e No Capitulo 3 descreveremos o poderoso método das Funcoes de Green Termo-
dinamicas de Tempo Duplo e sua relacao com a Teoria da Funcao Resposta que
permite realizar o liame entre teoria e observacao e medida num experimento
fisico e deduziremos uma expressao geral que relaciona a funcao dielétrica do
sistema (a partir da qual se calcula a secao de espalhamento) com uma apropriada

funcao de Green de tempo duplo.

e No Capitulo 4 investigaremos os efeitos da interacao polar elétron-fonon LO nas
propriedades Opticas de III-Nitretos, ja que estes materiais sdao fortemente pola-
res em comparacao com outros semicondutores tipicos. Neste Capitulo levare-

mos em conta explicitamente a interacao polar elétron-féonon LO no hamiltonia-



no do sistema (potencial de Frohlich) e obteremos uma expressao para a funcao
dielétrica eletronica bastante geral, que tem como caso limite a expressao de
Lindhart, quando a interacao polar é desprezada. Também é obtido uma expre-

sdo para a funcao dielétrica da rede.

No Capitulo 5 aplicaremos os resultados obtidos no Capitulo 4 ao GaN e compa-

raremos nossos resultados teoricos com resultados experimentais.

No Capitulo 6 apresentaremos nossas conclusoes e comentarios finais sobre os

resultados descritos no presente trabalho.
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Capitulo 2

Espalhamento inelastico da luz por
portadores no plasma em
semicondutores: Teoria geral

2.1 Introducao

Experimentos de espalhamento sao largamente utilizados em Fisica. Nestes expe-
rimentos, tipicamente fazemos incidir um feixe de particulas (fétons, elétrons, neu-
trons, ions, etc), com certa energia hw, e momentum #k,, sobre uma amostra com o
objetivo de obtermos informacdes sobre algum subsistema da mesma (atomos, molé-
culas, elétrons, ions, etc). Basicamente o que ocorre é que uma quantidade de energia
h(wo — w1) e momentum #h(ky — k;) sao transferidos (ou adquiridos) no processo e
assim, criando (ou destruindo) uma excitacdo no sistema, onde k; e w; sdo, respecti-
vamente, o vetor de onda e freqiiéncia do feixe espalhado.

A geometria tipica de um experimento de espalhamento é mostrada na figura 2.1.

Nos experimentos de espalhamento utilizados para estudar plasma em estado so-
lido, o feixe incidente pode consistir de elétrons rapidos ou radiacao eletromagnética
de varias frequiéncias (infravermelho, visivel, raios X)[4]. Para plasmas em semicondu-
tores o espalhamento inelastico da luz tem-se mostrado uma técnica poderosa para

estudar as excitacoes elementares do sistema, particularmente apos a invencao do

13.
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Figura 2.1: Diagrama esquematico de um processo de espalhamento.

laser (década de 1960) o qual fornece uma radiacdo altamente coerente, colimada e
monocromatica em comparacao com as lampadas comuns.

As propriedades opticas de materiais semicondutores tém sido extensivamente es-
tudadas, tanto do ponto de vista tedrico quanto experimental, basicamente por dois
motivos. Por um lado, se busca uma maior compreensao de suas propriedades micros-
copicas — ja que ha disponivel um grande numero de dados experimentais de 6tima
qualidade — e, por outro, por suas enormes aplicacdes tecnologicas, uma vez que o
modo de vida contemporaneo ¢é indissociavel da revolucao microeletronica, cuja base
sao 0s materiais semicondutores.

Uma quantidade fisica fundamental a ser determinada no estudo das propriedades
opticas de solidos é a funcdo dielétrica, a qual descreve a resposta do sistema a uma
perturbacao elétrica externa. Sua importancia reside no fato de que quantidades fisicas

determinadas experimentalmente, tais como coeficiente de absorcao, a refletividade,



0 espectro Raman, etc, podem ser calculadas a partir do conhecimento da funcao
dielétrica, bem como fornece informacdes a respeito das excitacoes elementares do
sistema (de quasi-particulas individuais e oscilacoes coletivas). Em seguida serao feitos
breves comentarios dos conceitos envolvidos antes de iniciarmos o calculo da secao
de espalhamento.

O espalhamento inelastico da luz por vibracoes cristalinas ou moleculares é deno-
minado Espalhamento Raman e tem como causa a modulacdo da polarizabilidade do
meio pelas vibracoes![5; 8]. O efeito Raman foi previsto teoricamente por A. Smekal
em 1923 e verificado experimentalmente alguns anos depois (1928) por C. V. Raman,
0 qual foi agraciado com o prémio Nobel em 1930 por essa descoberta. Entretanto, a
falta de uma fonte de luz coerente dificultava esse estudo, o que mudou apenas com
a invencao do laser na década de 1960, sendo o fisico brasileiro Sérgio P. S. Porto [7]
um pioneiro no uso da radiacao de lasers na espectroscopia Raman.

Nestes experimentos, um feixe primario de f6tons, de vetor de onda k, e freqgiiéncia
w,, penetra numa amostra; uma pequena fracao dos fotons incidentes é espalhada e
consideremos aqueles em uma direcao que faz um angulo 65 com o feixe incidente.
A radiacdo espalhada é caracterizada por um vetor de onda k; e freqiiéncia w;. O
espalhamento esta associado a flutuacoes de densidade no sistema de elétrons; e es-
sas flutuacoes resultam de excitacoes de particulas individuais e de modos coletivos

do mesmo. Qualquer que seja o caso, existe um espectro de freqiiéncias nos fotons

10 espalhamento Raman em sélidos causado por outras excitacoes elementares como, por exemplo,
o plasmon ocorre pelo mesmo mecanismo.



espalhados que fornece informacdes importantes acerca da estrutura do sistema de
muitos corpos.

Adicionalmente, podemos subdividir as freqiiéncias espalhadas em duas categori-
as: a banda de freqiiéncia menor que a incidente, conhecida como componente Stokes;
e a banda de freqiiéncia maior, que forma a componente anti-Stokes. As primeiras
observacoes de espalhamento inelastico da luz por plasma em estado solido foram re-
alizadas na década de 1960 [9]; e este tem sido um tema de interese de pesquisadores
do IFGW desde a década de 1970 [10], bem como tem recebido especial atencao do
grupo de Mecanica Estatistica de Sistemas Dissipativos deste Instituto [6; 11]. Como
ja foi dito, o espectro Raman fornece informacoes fundamentais a respeito das exci-
tacOes elementares do sistema em estudo, tanto de particulas individuais quanto de
oscilacoes coletivas.

Discutiremos em seguida, de forma geral, os aspectos teoricos relevantes envolvi-

dos no espalhamento inelastico da luz.

2.2 Secao de espalhamento

Apresentaremos agora alguns aspectos teoricos concernentes ao espalhamento inelas-
tico da luz em semicondutores. Os resultados aqui obtidos serao amplamente utiliza-

dos nos proximos capitulos.



2.2.1 Acoplamento elétron-radiacao eletromagnética

Consideremos um sistema de portadores individuais de carga —e e massa efetiva m*,
movimentando-se num fundo de cargas positivas (0os ions) de maneira que o siste-
ma seja globalmente neutro. Este sistema é submetido a um campo eletromagnético

caracterizado pelo potencial vetor A (x), e é descrito pelo seguinte hamiltoniano

~ ~ 2 ~/
=3 21711* (ﬁj - iﬂ(x_,-)) +A (2.1)
J

onde c¢ ¢ a velocidade da luz, p; é o operador momentum do j-ésimo portador na po-
sicao x;, Ax j) representa a soma do potencial vetor do campo incidente e espalhado
com freqiiéncias wy e w1, respectivamente e H descreve a interacdo entre os elétrons
e entre estes e a rede. O somatorio acima estende-se a todos os elétrons.

Podemos reescrever o hamiltoniano (2.1) na forma

2
~ p; A e? A e A R )
H =2 g+ e LA = g0 20, AR + AP (22
J J J

mas, sabemos que
3
St Al = - S A haivA 2.3)
i=1 i 0xi

onde [, ]_ indica comutador, entao

~

p-A=[p,Al-+A-p=—-1hdivA+A-p (2.4)

Utilizando (2.4) em (2.2) e utilizando o chamado gauge de Coulomb @.e., V - A = 0),



podemos escrever o hamiltoniano do sistema na seguinte forma

.7:[=I:I+ISI1+I:IZ

onde
2
A _ Z pJ + I:I’ ’
= 2m*
J
¢ 0 hamiltoniano nao perturbado,
A e ~ ~
Hy=-— %A(Xj) "Pj

¢ 0 acoplamento linear portador-radiacao e

n e?

H,

= 2 ZJZALZ(XJ') .
J

€ 0 termo quadratico.

(2.8)

Podemos observar que os processos de espalhamento provém de duas contribui-

coes. Uma contribuicdo origina da interacdo quadratica em A, da eq.(2.8). Lembrando

que com A = A, + A; se tem 3 contribuicoes, A,%, A;° e 24, - A; e é esta ultima

que da lugar a espalhamento ja em primeira ordem, cujos processos sao descritos dia-

gramaticamente na figura 2.2. Lembremos que A, e A; sao os potenciais vetores dos

campos eletromagnéticos associados ao laser e a recombinacao, respectivamente.

Por outro lado, a contribuicdo linear, (A, + A;) - P, eq.(2.7), s6 pode produzir



Figura 2.2: Diagrama que descreve o processo de espalhamento da luz por elétrons
resultante da interacao A°.

Figura 2.3: Diagrama que descreve o processo de espalhamento da luz por elétrons
resultante da interacdo A - p.

espalhamento em segunda ordem da teoria, i.e., as contribuicoes A, - p junto com
A, - p, dao lugar aos dois processos descritos na figura 2.3.

Pode-se mostrar[4; 8] que nas condicdes usuais de hwy < Eg, 0S processos em
segunda ordem da figura 2.3 contribuem com uma fracdo da ordem de (v/c)? dos
processos em primeira ordem da figura 2.2, onde v é a velocidade média dos portado-
res, tipicamente a velocidade de Fermi a baixas temperaturas ou a velocidade térmica a
temperaturas nao muito baixas (comparaveis ou maiores que a temperatura de Fermi).

Assim, tipicamente (v/c)? ~ 1074 a 107% e podemos desprezar as contribuicoes em

segunda ordem da figura 2.3 em comparacao com a da figura 2.2.



Calcularemos a secao de espalhamento nas proximas secoes, considerando inicial-

mente um plasma simples

2.2.2 Secao de espalhamento de um plasma simples

Vamos considerar nesta secao um plasma em semicondutor formado por uma tnica
espécie de portador. Mais especificamente, consideraremos elétrons de impureza na
banda de conducao (tomada como parabodlica) com massa efetiva m*.

Como visto acima, s6 devemos considerar a interacdo em A2 da eq.(2.8), e nela os
termos do tipo A, - A;. Esta interacao pode ser escrita como

2

A e

H, =
m*c?

Id3xﬂlo(x) - A (X)RX) . (2.9)

onde

(x) = D> 5(x — x;) (2.10)
J

¢ o operador densidade de elétrons e
Ay (x) = Ay (t)é e, (2.11)

onde v = 0 ou 1 (radiacado incidente e espalhada, respectivamente), &, e &; sao 0s

vetores unitarios que indicam a polarizacao da radiacao e

1/2
) exp (—twyt) , (2.12)



onde €, € a constante dielétrica Optica.

Usando (2.10) e (2.11) podemos reescrever (2.9) como

2

A

H> éo - é1A(wo)A(w1)nl , (2.13)

- 2m*c?

onde,

gy = > e 1% (2.14)
J

¢é a transformada de Fourier do operador densidade eletronica da eq.(2.10) e onde
QZkO_kl y (215)

¢ o vetor de onda de espalhamento que, em unidades de %, representa o momento
transferido no processo

Esta interacao leva a seguinte expressao para a secao de choque diferencial para
espalhamento inelastico da luz, por intervalo de freqiiéncia dw e intervalo de angulo

solido dQ, [4]

d20' 2 & R .2
dwdQ ~ (wo) (€0 -e)”5(Q, ), (2.16)

onde

w = Wy — W (2.17)



é 0 deslocamento em freqiiéncia no espalhamento (Raman frequency shift)? e
(2.18)

¢ o raio classico efetivo do elétron.
Finalmente S(Q, w) é o chamado fator de estrutura dinamico definido, em termos

da funcao correlacao densidade-densidade, como
]‘ ® e e
S(Q,w) = 5 J_oo dt exp(1wt) < g (1) (1H)1(0) >, (2.19)

onde < ... > representa a média sobre o ensemble apropriado a descricao do estado
macroscopico do sistema no momento do experimento e 71 (f) € a transformada de

Fourier do operador densidade de particulas, 71(x), narepresentacao de interacao, i.e.,

g () = exp (lgt) NG exp (—ft) , (2.20)

onde H é o hamiltoniano do sistema de muitos corpos, eq.(2.6). Utilizando que [con-

forme eqgs. (2.10) e (2.14)]

g (t) = Jd%cﬁ(x,t) exp(—1Q - Xx) , (2.21)

2Em unidades de h ¢ a energia transferida no processo.



a eq.(2.19) pode ser reescrita como

S(Q,w) = 2i‘r Jio dt exp(1wt) Jd:“x' Jd3x exp[—1Q - (x —x)] < A(x, )R (x,0) >,
(2.22)
que mostra claramente a dependéncia da secdo de choque de espalhamento da funcao
correlacao densidade-densidade, demonstrando assim que o espalhamento da luz é
determinado pelas flutuacoes na densidade dos portadores.
Observemos que o hamiltoniano H, dado por (2.13) pode ser intepretado como um
potencial escalar com componentes de Fourier dados por

—e
2m*c?

P(Q) = éo - 61A(wo)A(w)n’ (2.23)

0 qual comanda a flutuacdo da densidade de carga —e7g,. Esta observacao revelar-se-a

util quando considerarmos a teoria da funcao resposta no préoximo Capitulo.
Podemos reescrever (2.19) em termo do vetor polarizacao P(Q,t) que, conforme

veremos, é uma forma mais conveniente de tratar o problema. O vetor polarizacao

P(x,t) relaciona-se com a densidade de carga n(x,t) através da equacao
V-P(x,t) = —en(x,t), (2.24)
ou, em termos de componentes de Fourier

n(Q,t) = ‘jQ P(Q,1), (2.25)



0 que nos permite escrever (2.19) como

QZ

271re?

S(Q, w) = J_w dtexp(iwt) < Po(£)P5(0) > . (2.26)

Precisamos, portanto, calcular (2.26) e substituir em (2.16) para encontramos a secao
de espalhamento. O calculo de S(Q, w) pode ser convenientemente realizado usando

o teorema de flutuacao-dissipacdo como veremos a seguir.

2.2.3 Teorema de flutuacao-dissipacao

Conforme vimos [eq.(2.16)], a quantidade fisica fundamental que determina a secao de
choque de espalhamento é o fator de estrutura dinamico [eq.(2.19)]. Esta formulacao
¢ bastante conveniente porque, como veremos a seguir, o fator de estrutura dinamico
S(Q, w) esta diretamente relacionado com a funcao dielétrica do sistema. Esta relacao
se obtém via o teorema de flutuacao-dissipacao.

A fim de estabelecer o teorema de flutuacado-dissipacao consideremos uma pertur-
bacdo gerada por um campo F(x,t), que podemos chamar de forca generalizada, e
que produz no sistema uma resposta descrita pelo observavel A(x), de tal forma que

o hamiltoniano associado com esta perturbacao pode ser escrito como

A

H.,, = —Jd3xF(x,t)A(x). (2.27)

Como é mostrado no Capitulo 3 [eq.(3.49)], podemos definir uma funcao resposta line-

ar T(Q, w) que relaciona os componentes de Fourier da resposta A(x, t) do observavel



A(x) a forca F através da expressao
A(Q,w) =T(Q,w)F(Q,w) . (2.28)
O teorema de flutuacao-dissipacao estabelece que [8]

1 (> o o
szm dtexp(iwt) < Aq(t)Ag(0) >=< Ag(t)Aq(0);w >

= Z[l —exp(—phw)] ' Im[T(Q,w)], (2.29)

onde o operador A esta dado na representacdo de interacio, a média é sobre o ensemble
canonico, B = 1/(kgT) e T é a temperatura do sistema em equilibrio, Im representa
parte imaginaria e consideramos que < A(t) >¢= 0.

Consideremos agora o efeito do campo eletromagnético externo o qual tem um
campo elétrico associado que chamaremos de E®*!(x,t). No problema que nos inte-
ressa o sistema € neutro, i.e., nao ha cargas livres — também ditas nao-compensadas
— e entdo das equacoes de Maxwell [conforme eq.(3.56)], podemos identificar o vetor
deslocamento D(x,t) com o campo externo. Este, por sua vez, induz uma polarizacao
no sistema descrita pelo observavel P(x); e o hamiltoniano desta interacio é dado pela
expressao

H,, = - Jd3xl3(x) -D(x,t) . (2.30)

Fazendo a correspondéncia

A(x) = P(x), (2.31)



F(x,t) =D(x,t),

entao, de (2.28) temos que

P(Q,w)=T(Q,w)D(Q,w) .

A susceptibilidade elétrica, x, é definida como

P(Q,w) = x(Q,w)E(Q,w) ,

onde E(Q, w) é o campo elétrico total dado por

E(Q’w) = D(in) _47TP(Q’w) .

Substituindo (2.35) em (2.34) temos que

_Xx(Q w)D(Q w)

P(Q, w) 1+4mx(Q, w)

(2.32)

(2.33)

(2.34)

(2.35)

(2.36)

Observemos que o denominador da eq.(2.36) é a funcao dielétrica completa do sistema,

da qual separaremos os efeitos dos elétrons dos orbitais internos no caroco dos ions

(que é praticamente constante na regiao de freqiiéncias de nosso interesse). Escreven-

do €, =1+ 41X, € daqui em diante x¥ ndo contém tal contibuicdo, assim podemos

reecrever (2.36) como

_ X(Q,w)D(Q, w)
€(Q, w) ’

P(Q,w)

(2.37)



onde

€(Q,w) =€, +41TX(Q, W) (2.38)

¢ a funcao dielétrica do sistema.

Comparando (2.33) e (2.37) obtemos que

T(Q, w) = X&®) (2.39)

€(Q,w) ’

Utilizando (2.29),(2.31),(2.32) e (2.39), (2.26) torna-se

. nQ? g [ATX(Q, @)
$(Q,w) = 551 - exp(—phw)] “’”[ €(Q, w) ]
_ hQ%. -1 it S
= it [1 —exp(—Bhw)] 'Im [E(Q,w)] , (2.40)

onde utilizamos (2.38).

Assim, vemos que o fator de estrutura dinamico esta intimamente ligado com a
funcao dielétrica do sistema. Devemos, entdo, calcula-la. Realizaremos esta tarefa nos
proximos Capitulos. Antes vejamos como a interferéncia entre diferentes excitacoes

elementares afeta a secao de choque em semicondutores polares.

2.2.4 Acoplamento plasmon-fonon LO

Em semicondutores polares, as vibracoes longitudinais Opticas originam um campo
elétrico que interage com os elétrons da banda de conducao do material, o chamado

potencial de Frohlich. Assim, para esses materiais, além do plasma devemos levar em



conta a contribuicao das vibracoes da rede (os fonons) para o espalhamento inelastico
da luz bem como a possivel interferéncia entre essas excitacoes, o que da origem aos
modos acoplados plasmons-fonons LO.

Para um semicondutor polar a funcao dielétrica longitudinal total é dada por

€(Q,w) = €x + 41T Xe1e (Q, W) +41TXpn(Q, W) , (2.41)

onde €, ¢ a constante dielétrica optica, X...(Q, w) e Xpn(Q, w) sdo, respectivamente,

as susceptibilidades eletronica e da rede. Introduzindo por conveniéncia as definicoes

€ele(Q, W) = € +4TTXe1(Q, W) , (2.42)
€pn(Q, W) = €5 + 41X (Q, W) , (2.43)

a eq.(2.41) torna-se
€(Q,w) = €ele(Q, W) + €pp(Q, W) — € . (2.44)

Usualmente, no limite de Q indo para zero, €, € €, Sao aproximadas utilizando-se o

modelo de Drude do qual seguem-se as conhecidas expressoes

=€l Wi 2.4
€ele (W) —Eoo[ —w(erly)] ) (2.45)



onde y é a constante de amortecimento do plasma e

41rne?
2 _
wpl - €0t (2.46)
¢ a freqiiéncia de plasma onde n é a concentracao dos elétrons e
w3, — W3
epn(W) = € | 1+ —22 ro , (2.47)
wWro — w? —1T'w

onde w;p e wrp Sao, respectivamente, as freqiiéncias dos fonons opticos longitudinal
e transversal e I' é o amortecimento associado aos fonons.

De maneira geral a secao de choque de espalhamento consiste de uma banda dita
Raman-Dopler devido ao espalhamento por particulas individuais, uma banda devido
ao espalhamento por fonons Opticos transversais e duas bandas que tem origem no
acoplamento plasmon-fonon LO.

As bandas devidas aos modos hibridos (acoplamento plasmon-fonon LO) sdao desig-
nadas por L. (para as de maiores freqiiéncias) e L_ (para as de menores freqiiéncias) as
quais dependem da concentracao de portadores. Para ilustracao, se nos restringimos
ao limite de Q indo para zero e ao modelo de Drude, e adicionalmente negligenciando

0s amortecimentos em (2.45) e (2.47), (2.44) torna-se

2 2 2
w _
€(w) = € [1 ——rl Tio ‘”TZO} . (2.48)
w Wi — W

Asraizes de e(w) (que fornecem as autofreqiiéncias dos modos acoplados), sdo dadas
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Figura 2.4: As freqiiéncias dos modos hibridos para o GaN em termos da concentracao
de portadores. As linhas continuas correspondem as freqiiéncias dos modos hibridos
calculadas pela eq.(2.49).

por

[(wio = wh)? + 4wy (wio — wig) V2. (2:49)

N | =

2 2
(wip + wy)) =

Na figura 2.4 é mostrado o comportamento dos modos acoplados, L, e L_, em fun-
¢do da concentracao de portadores para o GaN. Vemos que, para baixas concentracoes
(l.e., para n < ngey onde ng.4 € a concentracao correspondente a situacao de dege-
nerescéncia das energias dos fonons e plasmons livres) , a freqiiéncia do modo L_
se aproxima da do plasmon; com o aumento da concentracdo este modo afasta-se do
modo de plasma e torna-se cada vez mais do tipo fonon. Por sua vez, a freqiiéncia do
modo L, se aproxima da do fonon LO e com o aumento da concentracdo tende para
valores das freqiiéncias de plasma.

Podemos entender a hibridizacao mostrada na figura 2.4 considerando que o auto-



estado do sistema pode ser descrito pelas autofuncoes
Y. >=a-|ph > +b.|ele >, (2.50)

onde |[ph > e |ele > sdo, respectivamente, os autoestados dos subsistemas fonon e
plasma a. e b. representam as correspondentes amplitudes de probabilidade, e da

condicao de normalizacdo temos que
|ai|2+|bi|2:1- (2.51)

Isto é consequéncia de se ter formalmente um problema analogo aquele mecanico-
quantico de dois niveis de energias H,; e Hy» com interacdao entre eles. Para este

problema os autovalores das energias sao [12]
1 1 1/2
Es =5 (Hu+Hz) £ 5 [(Hn — Hy)® + 4|H12|2] (2.52)

onde H;, sao os elementos de matriz da interacao; no nosso caso a eq.(2.49). Os

autovetores associados aos autovalores E. sdo, respectivamente [12]

Yy, >=cosO|ph > +sin0O|ele >, (2.53)

|- >= —sin@|ph > + cos Olele >, (2.54)



com

(2.55)

Comparando (2.49) com (2.52) e utilizando (2.55) vemos que 0 é determinado pela

seguinte equacao

2w w2 _w2 1/2
%arctan [ ‘”(wzw wZTo) ] , 0 <N < Nerir
LO™ 1
0(n) = . 1”2 (2.56)
1 2wp1 (Wi —wio)'
5 arctan o +717/2, Nerit <N < 0
Wro=Wy

onde 1.y € 0 valor de concentracdo para a qual w,;(n) = wrp e o fator 1/2 foi
introduzido para garantir a continuidade de 6(n) (caso contrario 6(n) passaria de
/4 a—-1/4 emn = Nerit).

Assim, vemos que para os estados L, o peso associado a vibracao mecanica é dada
por |a,(n)|? = cos? 8(n). Por sua vez, o peso associado a vibracao de plasma ¢ dada
por |b,(n)|? = sin® 0(n) e ambos sdo mostrados na figura 2.5. Nos estados L_ (or-
togonais a L.) os papéis de |a.|? e |b.|? sdo intercambiados, i.e., |[a_|? = sin® 0(n) e
|b_|? = cos? 0(n). Entdo, para baixas concentracoes de elétrons o modo L. é compos-
to principalmente de vibracdoes mecanicas, enquanto o modo L_ o é de vibracoes de
plasma; tal caracteristica muda a altas concentracoes de elétrons: vibracoes de plas-
ma predomina em L. e vibracoes mecanicas em L_. Obviamente ha uma regiao de
concentracoes intermediarias na qual ambas as contribuicoes sao importantes (para o
GaN em torno de n ~ 5.5x108¢cm=3).

Assim, no espalhamento inelastico da luz por modos acoplados plasmon-fonon

LO temos duas regides distintas em que uma espécie de quasi-particula contribue de
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Figura 2.5: Graficos das amplitudes de probabilidades para os estados L.: |a,(n)|? =
cos? 0(n) (linha continua) e |b, (n)|? = sin”> 8(n) (linha pontilhada) com 6 determina-
do pela eq.(2.56).

forma muito mais intensa (para o espalhamento) que a outra. Esses resultados serao

utilizados na proxima secao.

2.2.5 Espalhamento inelastico da luz por modos acoplados

Como vimos na secao anterior, em um semicondutor polar aparecem modos hibridos
de fonons e plasma e ambos contribuem para o espalhamento inelastico da luz. As-
sim, a secao de choque de espalhamento Raman é mais complicada que a expressao
calculada na Secao 2.2.2 [eq.(2.16)], que se refere a um so tipo de particula.

A razao é que, por um lado, temos a contribuicao associada aos elétrons através da
interacao elétron-radiacao dada pela eq.(2.8) — ilustrada diagramaticamente na figura
2.2 — e por outro, o espalhamento Raman pelos fonons LO. Este ultimo é um processo

de terceira ordem que envolve duas vezes a interacao elétron-radiacao da eq.(2.7) e
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Figura 2.6: Diagrama que descreve o processo de espalhamento da luz resultante da
interacao elétron-fonon.

uma vez a interacdao de Frohlich entre elétron e fonon LO. Sdo possiveis 6 processos,
consistindo daquele da figura 2.6 e os outros 5 resultantes da permutacao dos vértices
de interacao.

De modo mais geral, a secao de choque de espalhamento é dada por [8]

d’o )
S0 " Z IM;;1%5:;(Q, w) , (2.57)

ij

onde M;; sao as intensidades correspondentes a cada tipo de contribui¢do dos dife-
rentes mecanismos de espalhamento e os indices i e j identificam as diferentes quasi-
particulas (elétrons e fonons LO). O fator de estrutura dindmico é dado por [conforme

eq.(2.19) referente aos elétrons, aqui generalizada para mais de uma particula]

55(Q @) = 5 [ drexptiot) < #4(Q,0A1(Q,0) >, (2.58)



A grandeza S;;(Q, w) pode ser expressa como uma forma generalizada de (2.26)

Q2 1 00 R .
e'e'ZTrJ dtexp(twt) < Pi(Q,1)P;(Q,0) >, (2.59)
A ] — 00

Sij(Q,w) =

onde e; e e; sdo as cargas associadas as espécies i e j, respectivamente [—e para o0s
elétrons e é(Q) para os fonons LO, esta ultima dada pela eq.(4.118)].

Das 4 contribuicOes para a secao de espalhamento da eq.(2.57), vamos negligenciar
os termos cruzados: estes sao responsaveis por efeitos de interferéncia que produzem
certas assimetrias nas bandas na regiao onde as freqiiéncias de plasma e dos fonons
LO estao proximas[13], que ndao consideraremos aqui. Assim, temos que calcular ex-
pressoes para Si; (a parte eletronica) e S, a parte fononica.

Para tal fim consideremos que, se o campo externo induz uma polarizacao P; no
subsistema i, 0 hamiltoniano que descreve ainteracao do sistema com o campo externo

¢ dado por [conforme eq.(2.30)]

~

H,, = —JdSXﬁ(x)D(x,t), (2.60)

onde P(x) é o operador polarizacdo total do sistema, i.e., P(x) = 3, Pi(x).
Da teoria da funcao resposta linear (vide Secao 3.3 no proximo Capitulo), a polari-

zacao do subsistema i é dada por

(o8]

Pi(x,t) =< Pi(x) >= J llhaa 1) < [Pix, 1), Hly (1)] >0 At (2.61)

onde P;(x,t) esta dado na representacio de interacao.



Substituindo (2.60) em (2.61) obtemos

Pi(x,t) = — Jm dat’ jd3x’llhe<t —t) < [Pi(x,1),> Pj(x,t)] > D(X,t),
. :

ou ainda
Pi(x,t) = J dt’ Jd3x’ > Tij(x, ;% ,t)D(x,t)
e ;
onde
Tij = :hl@u —t) <[Pi(x,1), Pj(x,t)] >0

Tomando a transformada de Fourier podemos escrever
Pi(Q,w) = > T;;(Q,w)D(Q, w)
J

que é uma generalizacao da eq.(2.33).

O campo elétrico total, no presente caso, ¢ dado por
E(Q,w) = D(Q,w) — 41 > P;(Q, w)
J
que esta relacionado com a polarizacao do subsistema i pela expressao

Pi(Q,w) = xi(Q,w)E(Q,w) ,

onde x;(Q, w) é o tensor susceptibilidade elétrica da espécie 1i.

(2.62)

(2.63)

(2.64)

(2.65)

(2.66)

(2.67)



Substituindo (2.66) em (2.67) obtemos

>ixi(Q,w)D(Q, w)
€(Q,w) ’

> Pi(Q,w) =

onde

€(Q,w) =1+41> x:(Q,w)

¢ a funcao dielétrica longitudinal total do sistema.

Utilizando (2.68) em (2.65) obtemos

7 eQuw) 4

e como D =+ 0, tem-se que

Xi(Ql (U)

%:Tij(Q;w) = 0. w)

pata todo i.

Utilizando a eq.(2.69) podemos reescrever (2.71) na forma

> [X(Qw) > Ti(Q, w)} D(Q,w) =0

4mxi(Q, w) X ; x;(Q, w)

ZTij<Q,w> = xi(Q, w) — (0. o)

J

entdo obtemos para cada par de indices ij

41X (Q, w)x;(Q, w)

Tij(Q, w) = Xi(Q, )5, - €(Q,w)

onde 6;; € o delta de Kronecker.

(2.68)

(2.69)

(2.70)

(2.71)

(2.72)

(2.73)



Da mesma forma que fizemos no caso de um plasma simples, vamos introduzir a

constante dielétrica optica (€. = 1 + 47T X) em (2.69) que torna-se
€(Q,w) = €x + 41 > Xi(Q, W) , (2.74)
i

onde i = 1 corresponde a elétrons e i = 2 a fonons, entendendo-se que agora X1 = Xele
se refere somente aos elétrons moveis na banda de conducao.

A contribuicao para o espectro de espalhamento para a parte eletronica é calcu-
lada utilizando-se (2.59), (2.74), (2.73) e o teorema de flutuacao-dissipacdo, e assim

obtemos

2
$11(Q, w) = %JZH — exp(—Bhw)] Im[T1(Q, )], (2.75)

onde, usando as eqs.(2.73) e (2.74) segue-se que

x1(Q,w)

Q. ) (2.76)

T11(Q,w) = [€x +41TX2(Q, W) ]

Da mesma forma, a contribuicao para o espalhamento devido aos féonons LO é dada

por

2
52(Q,@) = 211~ exp(—Bhw) ] ImlTn(Q, w)] (2.77)
e (Q)

onde e(Q) é a carga de polarizacao da eq.(4.118), e

x:(Q )

€(Q. ) (2.78)

T22(Q, w) = [€x +41TX1(Q, )]

Lembrando que para as contribuicoes de cada excitacao ao espalhamento inelastico



da luz devemos associar um peso descrito pelas amplitudes de probabilidades a. (n)

e b.(n), da figura 2.4 a eq.(2.57) torna-se

d?o.
dwdQ ~

la.(n)|?d*op + |be (M) 1Pd?opn (2.79)

onde d*0y,; e d?0,n sdo as contribuicoes individuais do plasma e dos féonons LO, res-
pectivamente, que de acordo com as eqs.(2.75) e (2.77) com a identificacdo 11 = ele e

22 = ph, tem a forma

A’op ~ [1 — exp(—Bhw)] ' Im [T, (Q, w)] (2.80)

d*apn ~ [1 = exp(=Bhw) ] Im [Tyn(Q, w)] (2.81)

onde, conforme eq.(2.76)

- Xel(Q, w)
T4(Q @) = | [en + 4Txpn(Q, )] S ] (2.82)
e, conforme eq.(2.78)
- Xpn(Q, w)
Tpn(Q, w) = [[em + 41X (Q, )] (0. ) ] : (2.83)

As quantidades T,; and T, sdo, respectivamente, as contribui¢des associadas ao es-

palhamento por elétrons e por fonons LO, e estamos negligenciando a contribuicao



cruzada a qual, como ja dito, pode ser negligenciada se as freqiiéncias de plasma e
dos fonons LO estao suficientemente afastadas.

Assim, no caso de concentracoes altas (conforme figuras 2.4 e 2.5), a regiao de
freqiiéncias correspondente a banda L, é composta majoritariamente de vibracoes de
plasma (plasmon). Entdo, para este caso obtemos para a secao de choque

d’o
dwdQ

~[1 - exp (= Bhw)] ' Im [[ew + 41X, (Q, wﬂm] , (2.84)

enquanto que para a regido de frequiiéncias correspondentes a banda L_, composta
majoritariamente de vibracoes longitudinais dos fonons 6pticos, a secao de choque
fica

d’o

Twda ~ (2.85)

[1-exp (-Bhw)] ' Im [[eoo + 471X (Q, w)]Xph(Q’w)} :

€(Q,w)

As expressoes acima serdo utilizadas no Capitulo 4.

2.3 Resumo do Capitulo 2

Neste Capitulo discutimos a importancia de medidas Opticas no estudo de plasma em
semicondutores. Em particular, discutimos o espalhamento inelastico da luz (espalha-

mento Raman) causado por flutuacoes no sistema de muitos corpos.

e Mostramos que temos dois tipos de acoplamento elétron-féoton: o acoplamento
linear [eq.(2.7)] e 0 acoplamento quadratico [eq.(2.8)]. Este ultimo ¢é o responsavel

pela quase totalidade do espalhamento em um plasma simples em semicondu-



tores, quando em condicoes afastadas da situacdo de espalhamento ressonante

(hwo = Eg).

Em seguida escrevemos a expressao para a secao de choque de espalhamento,
eq.(2.16), a qual é dada em termo do fator de estrutura dinamico, que, por sua
vez, é definido em termo da funcao correlacdo densidade-densidade, eq.(2.19),

ou em termo da polarizacao do plasma [eq.(2.26)].

Utilizando o teorema de flutuacao-dissipacao podemos relacionar o fator de es-
trutura dinamico com a resposta dielétrica do plasma, eq.(2.40), e assim com a

secao de espalhamento.

Também consideramos o comportamento de um plasma com varias componen-
tes. Para um semicondutor polar, por exemplo, tanto os elétrons quanto os fo-
nons contribuem para a secao de choque de espalhamento. Deduzimos expres-
sOes para o caso em que uma componente contribui de forma muito mais intensa
para a secao de espalhamento que a outra, ou seja, negligenciamos os termos cru-
zados que podem produzem certas assimetrias que nao consideraremos neste

trabalho.
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Capitulo 3

Funcoes de Green termodinamicas de
tempo duplo: calculo da funcao dielétrica

3.1 Introducao

Os métodos da Teoria Quantica de Campos tém sido largarmente utilizados no
tratamento de sistemas de muitos corpos, particularmente em Fisica do Estado Solido.

Um dos mais importantes conceitos de teoria quantica de campo ¢ o de funcoes
de Green, que tem desempenhado também um papel relevante no entendimento dos
experimentos em fisica da matéria condensada, em particular quando sao combinadas
com as chamadas representacoes espectrais para as funcdes de correlacdao que sao
utilizadas em Fisica Estatistica em teoria de funcao resposta.

Ha uma grande variedade de funcoes de Green. Aqui estamos interessados nas de-
nominadas Funcoes de Green Termodindamicas de Tempo Duplo, devidas a Bogoliubov e
Tyablikov, mas seguiremos de perto a descricao de D. N. Zubarev [14; 15; 16]. Este mé-
todo é adequado para calcular propriedades macroscopicas observaveis de sistemas
de muitos corpos, como coeficientes de transporte, e.g. a condutividade elétrica, sus-
ceptibilidades, etc. Em particular, utilizaremos esse método para determinar a funcao

dielétrica de um plasma em estado solido.

43.



3.2 Funcao de Green termodinamica de tempo duplo re-

tardada

Existem trés tipos de funcoes de Green termodinamicas de tempo duplo: retardada,
avancada e causal. Para maiores detalhes ver [14].

Para 0s nossos propositos, a funcdo de Green! relevante no presente estudo é a
retardada, por isso consideraremos apenas esta.

A funcdo de Green G(t,t), de dois observaveis A e B, dados na representacao de

Heisenberg, é definida como
G(t,t') =<< A(t),B(t") >>,= llhe(t —t) <[A(t),B(t)], >, (3.1)

onde < ... > indica o valor médio sobre o ensemble representativo do estado macros-

copico de equilibrio do sistema e 0(t) é a funcdo degrau de Heaviside

, 1, t>t
9(t—t)={0 P <t (3.2)

O argumento temporal nos operadores A(t) e B(t) denota a representacio de Hei-

senberg
A(t) = exp (ft) Aexp (—l;l{t) , (3.3)

onde H é o hamiltoniano do sistema.

IDaqui por diante, por economia, escreveremos apenas funcdo de Green que significara funcao de
Green termodinamica de tempo duplo retardada.



s

Finalmente [A, B], ¢ um comutador ou anticomutador?, de acordo com o sinal de

[A,B]l,=AB+nBA, n==+1. (3.4)

A definicao (3.1) ilustra a diferenca entre as funcoes de Green utilizadas em Fisica
Estatistica e as funcoes de Green da Teoria Quantica de Campo na maneira de realizar
a média. Em Teoria Quantica de Campo a média é feita sobre o estado fundamental
do sistema, enquanto que, em problemas de muitos corpos a média é realizada no
ensemble apropriado a descricao do estado macroscopico do sistema. Logo, as funcoes
de Green introduzidas dependem das variaveis termodinamicas que caracterizam o
macroestado do sistema.

Pela propriedade ciclica do traco, é facil mostrar que a funcao de Green depende

de t e t apenas através da diferenca t — t’

G, t) =Gt —t)=<<A(t -t)|B>> . (3.5)

Também podemos mostrar, a partir da definicao, que a funcao de Green apresenta a

seguinte propriedade linear

<< A+ arAr|B>>=a, << A{|B>> +a, << Ay|B >>, (3.6)

onde a; e a» sao escalares.

2Neste trabalho utilizaremos a seguinte notacio: [A, 1§],7 indica uma situacao geral, i.e., um comu-
tador ou anticomutador; enquanto [A, B]- indica comutador, e a anticomutac¢do sera denotada por
[A,B],, ou seja, [A,B]+ = AB + BA.



Queremos obter agora um sistema de equacoes para a funcao de Green. Os ope-
radores A(t) e B(t) obedecem a equacoes de movimento (equacao de Heisenberg) da

forma

dA(t)

lhidt

= [A(t),H]_, (3.7)

onde, conforme ja visto, [A(t), H]- = A(t)H — HA(t).

Derivando (3.1) em relacao a t, obtemos

dG(ty t,) _ i ~ A ’
th at = Lhdt << A(t)|B(t) >>
= ”w(;t_” <[A(t),B(t'], >+ << miA(mB(t’) >> . (3.8)

Utilizando (3.7) e a seguinte relacao entre a funcao degrau 6(t) e a funcao delta de

Dirac

Aot —t)

i =0(t—-t), (3.9)

obtemos a equacdao de movimento para a funcado de Green

de;tﬁ —8(t—t) <[A),B(t)], > + << [A(t),H]_|1B(t) >> .  (3.10)

No ultimo termo do lado direito da equacao acima, aparecem funcoes de Green de tem-
po duplo e assim precisamos construir para elas equacoes do tipo (3.10) e entao ob-
temos uma cadeia de equacoes acopladas para as funcoes de Green, sendo necessario
desacopla-las. Para isso devemos utilizar alguma aproximacao pertinente a situacao

fisica em analise.



A transformada de Fourier no tempo da funcao de Green é dada pela expressao
G(w) =<< A|B;w >>= ;TJ dTG(T) exp(1wT) , (3.11)
onde w ¢ a freqiiéncia e G(t1), com T =t — t', é¢ dado por [conforme eqs.(3.1) e (3.5)]

G(T) = ;e(r) < [A(T),Bl, > . (3.12)

A continuidade analitica de G(w) no semiplano complexo superior é garantida
considerando-se w uma variavel complexa, i.e., 0 = w + 15 sendo s uma constante

infinitesimal positiva (s — 07). Desse modo, (3.11) fica

Q
B
Il
A
A
p
.m>
g
\%

1 (° .
>= o J_w dtG(T)exp(10T)

= 1 Jm dtG(t)explt(w + 15)T], (3.13)

Substituindo (3.12) em (3.13) e integrando por partes, obtemos (Apéndice A)

=t
X
S
g

I
oy
X
AN
AN
.
‘.m)
X
\Y
\Y

I
AN
=
oo}

Ip >+ <<[AH] |B;® >>, (3.14)

que ¢é a equacao de movimento para a componente de Fourier da funcao de Green

retardada.



3.3 Teoria da funcao resposta

Mostraremos agora que € possivel expressar a resposta de um sistema a uma perturba-
cao externa em termos de funcdes de correlacoes dependentes do tempo do sistema
nao perturbado, desde que a perturbacao seja fraca. Em outras palavras, podemos
estudar processos dinamicos de nao-equilibrio através do calculo de valores meédios
no ensemble de equilibrio.

Consideremos um sistema descrito por um hamiltoniano total, 4, composto por
uma parte que representa o sistema de muitos corpos, H, e uma perturbacio externa
dependente do tempo, H.,,, que descreve a interacdo do sistema de muitos corpos
com 0 campo externo 3

~ ~

H=H+H,,. (3.15)

Queremos calcular o valor médio de algum observavel representado pelo operador A
< A>;=Tr{o'A}, (3.16)

onde g é o operador estatistico do sistema.
Assumiremos que Hetxt ¢ "ligado"no tempo t = t,, que tomaremos como t, = —oo,
i.e.

Jim A, =0, (3.17)

ou seja, consideraremos teoria de perturbacao adiabatica.

3Indicaremos a dependéncia temporal com o indice superior t, ja que H(t) indicara o operador na
representacao de Heisenberg, conforme eq.(3.3).



O operador estatistico ¢! satisfaz a equacao de Liouville

1 ~ ~
F'Flfh[gt,H"'Héxt]— =0. (3].8)

No ensemble canonico a condicao inicial é dada por
lim of = ¢o = Z7H(T,V,N) exp(~pH) , (3.19)

onde Z é a funcao particao do sistema dependente da temperatura T, volume V e na-
mero de particulas N e, como usual, § = 1/(kgT) onde kg é a constante de Boltzmann.

Se utilizamos o ensemble grande canonico a condicao inicial é:
lim o = @0 = Z7H(T,p, V) exp{-B(H - uN)} (3.20)

onde agora N é o operador numero de particulas e y é o potencial quimico.

Vamos introduzir a representacao de interacao, i.e.,
H H
o5 (t) = exp (lht> ol exp (—lht> . (3.21)

Utilizando a definicdao acima, as seguintes relacoes sao verificadas

exp (ft) [H, 0"]-exp (—ft) = [H,ef(D)], (3.22)



exp (ft> [H.\, 0" exp (—ft) = [HL (1), 0l ()], (3.23)

onde

A

AL (t) = exp (ft> Al exp (—ft) : (3.24)
Da equacao (3.21) obtemos

0or(t) _ =1 ) et H
31 —lh[H,Ql],+eXp ht 3t exp ht . (3.25)

Utilizando as equacoes (3.18) e (3.22-3.23) o segundo termo do lado direito da equacao

acima pode ser escrito como

ﬁ o¢* ﬁ _Llrg o 1 t
exp ( " t) T (— " t) = [H,o7]- + T [Hg\ o (E),07(E)]- . (3.26)

Substituindo (3.26) em (3.25) encontramos

an(t) 1y t
at - lh [Hext(t)a Ql(t)]— ) (327)

que é a equacao de Liouville na representacao de interacao.
A equacdo (3.27), com a condicdo inicial (3.19) ou (3.20), pode ser escrita na forma

de uma equacao integral

1 (* r r /
0f(6) = 0o+ - | [HL () ef (1))t (3.28)



ou ainda,

; A
0" = 0o+ l;lj_m exp (f(t, - t)) [Hexe, 0 ] exp ((t - t)) dat’ . (3.29)

A solucdo de (3.29) pode ser obtida por iteracao, e na aproximacao de ordem um (linear)

obtemos
1 t lI:I ’ Ayt —lFI ’ ’
ot =0, + 7 J_ exp (h(t - t)) [Hiy, 00]- exp (h (t — t)) dt . (3.30)

Usando o fato de que oy comuta com exp(+1Ht/h) podemos escrever a equacdo acima

como

ol =00+ J é;ct(t' —t),00]_dt . (3.31)

Substituindo (3.31) em (3.16) e usando a invariancia do traco encontramos para o valor
médio de A

<A>i=<A>, +J TrioolA(t), AL, (t)]_}dt , (3.32)

onde A(t) é dado por (3.3) e H.,,(t') por (3.24).

Podemos reescrever a equacao acima como
. R 1 (¢ N ,
<A>i=<A>, +th < [A(t), ext(t )]- >0 dt , (3.33)

onde

< .. >0= TT{QQ...} (334)



representa a meédia realizada com o operador estatistico de equilibrio (3.19) ou (3.20).
Introduzindo a funcdo degrau O(t — t'), podemos estender o limite superior da

integral acima até +oo. Portanto

00

<A>=<A>, +J llhe(t —t') <[Aw), AL, (t)]- >0 dt , (3.35)

cujo integrando é justamente a funcao de Green termodinamica de tempo duplo retar-
dada; mostrando, dessa forma, que a variacdo de um valor médio de um observavel A
¢é dada em termo da funcao de Green de tempo duplo dos operadores Ae H,y.

A equacao (3.35) € uma expressao geral que fornece a resposta linear do sistema

quando perturbado. Vamos admitir que a perturbacao ¢ da forma da eq.(2.27), i.e.,
A, = —Jd3xF(x,t) cA(X) . (3.36)
Usando (3.36) temos que

< [A(x, t),ﬁg;t(t’)] >0= — J ABxF(x,t) <[Ax,t),Ax,t)] >0, (3.37)

e substituindo (3.37) em (3.35), e usando a propriedade (3.5), encontramos

A(x,t) —Jd3x'J dt << A(x,t)|A(x',t) >> F(x,t)

= —Jd?’x' J dt’ << A(x,t —t)|A(x',0) >> F(x,t) . (3.38)



A transformada de Fourier de A(x,t) é dada por
A(Q,w) = Jd3x;TJ dte " Qx-wh A(x t) . (3.39)
Substituindo (3.38) em (3.39) e fazendo a mudanca de variavel t — t' = T obtemos

AQ,w) = {/12Jd3x2%7 J dte 1Qx-wb)

de%'J d'rgl(;l) S e @xQ'X) < [A4(1), Ay (0)] > F(X,t — T) ,(3.40)
- Q.Q

onde usamos que

A(X,T) — elﬁt/hA(X)e_lﬁt/h _ f‘l/ ZeLQ-xezﬁt/hAQe—lﬁt/h ’ (341)
Q

onde V é o volume do sistema.

Devido a simetria translacional do sistema, o termo
< [Ag(1),Aq (0)] >¢

é diferente de zero apenas para Q + Q = 0. Entdo, utilizando este resultado e a
relacao

Jd3xe—l<Q+Q'>'X =Vé g0 > (3.42)



onde 6_q,o' € 0 delta de Kronecker, obtemos

o(T)

A(Q, w) = ;/1 JZ dTl(h <[Ag(T),A q(0)] > x

X Jd3x'21nj dte“(Q"‘/‘wt)F(x', t—T).

Fazendo mais uma vez uma substituicdo de variavel t — T = t' obtemos

AQ0) = Z2TFQ @5 | are il < (dg(n), A 00>,

onde

_ 3 IJOO -1(Q-x—wt)
F(Q,w)—Jd x21T _oodte F(x,t) .

Lembrando que a transformada de Fourier no tempo da funcao resposta é

A A 1 (" L 0(T) . -
<< AQ|A_Q,(U >> = ZITJ_W dte'® 17 < [AQ(T),A_Q(O)] >0

1 (” R A
B 21Ter dte'’ << Aq(T)|A_q(0) >>,

podemos reescrever (3.44) de forma mais compacta

e

5 << AglA_g;w >> F(Q,w) .

AQ,w) =

Se definimos a funcao resposta linear T(Q, w) como

e

A%

<< AglA_g;w >>,

T(Q,w) =

(3.43)

(3.44)

(3.45)

(3.46)

(3.47)

(3.48)



podemos reescrever (3.47) como

AQ,w) =T(Q,w)F(Q,w) . (3.49)

Os resultados acima serao utilizados no calculo da funcao resposta densidade-

densidade de um sistema de particulas carregadas.

3.4 Funcao resposta densidade-densidade

Na secdo anterior calculamos a variacdo do valor médio de um observavel A qualquer
de maneira bastante geral, i.e., sem especificar a natureza da perturbacao externa. Que-
remos agora resolver o problema concreto de determinar a funcao resposta (funcao
dielétrica) de um sistema que contém particulas carregadas de varios tipos — con-
tudo, o sistema € globalmente neutro — quando perturbado por um campo elétrico
externo, variando espacial e temporalmente, descrito pelo potencial escalar ¢°*t(x,t)

relacionado com o campo externo E®*!(x,t) pela equacao

Ee*t(x,1) = —VpeXt(x,1) . (3.50)

Associada a divergéncia do campo externo existe uma pseudo-densidade de carga
p®t(x,t), tal que

V - E¥Y(x,t) = 41Tp¥t (X, 1) . (3.51)

Por sua vez, o campo externo induz uma densidade de carga pi"4(x, t) tal que o campo



elétrico no meio material satisfaz a lei de Gauss

V - E(x,t) = 4mrptotal(x, t) = 4mr[p®*t(x,t) + p™(x,1)] .

(3.52)

Contudo, a carga induzida pode ser expressa em termo da divergéncia do vetor pola-

rizacao P(x,t) através da relacao

pd(x,t) = -V - P(x,t) .

Das egs. (3.51) a (3.53) concluimos que

E(x,t) = E®'(x,t) — 4P (x,t) ,

mas sabemos que

E(x,t) =D(x,t) —4mtP(x,t) ,

onde D(x,t) é o vetor deslocamento elétrico, logo temos que

E*'(x,t) = D(x,t),

entao, (3.50) fica

E®U(x,t) = -Vt (x,t) = D(x,t) .

(3.53)

(3.54)

(3.55)

(3.56)

(3.57)

A densidade de carga induzida pelo campo externo é igual ao valor médio (valor



esperado) da densidade de carga do sistema
pA(x,t) =< p(x) >=Tr{p(x)e'}, (3.58)
onde p(x) € o operador densidade de carga dado por
p(x) = gmx), (3.59)

onde p;(x) é o operador densidade de carga da i-ésima espécie, i.e. p;(x) = ¢; >.; 6(Xx—
X;;) onde x;; ¢ a coordenada da j-ésima particula do tipo i.

O hamiltoniano que descreve a interacao do sistema de muitos corpos com 0 campo
externo é dado por

Hl = Jd3x P (x) Pt (x,1) (3.60)

logo, o hamiltoniano total do sistema é
Hiptan = H+H., =H+ Jd3xﬁ(x)¢e"t(x,t) (3.61)

onde H ¢é o hamiltoniano do sistema na auséncia do campo externo.

Procedendo exatamente como na Secado 3.3, bastando apenas fazer a correspon-

déncia A = p, —F = ¢°*t e A = pina, obtemos [conforme eq.(3.47)]

. 2 R R
QW) = T << falp-giw >> H(Q, w) . (3.62)

onde



P (Q, w) = Jd%cﬁ_r Jmoo dte 1@ x-ob) gext(x t) (3.63)

A A 1 (® 0 A .
<< Plp-qiw >> = an_ d're“”l(hT) <[pPa(T),p-q(0)] >0

= 211TJ dte'®" << po(T)|p-q(0) >>, (3.64)

¢ a transformada de Fourier no tempo da funcao resposta densidade-densidade.
Vejamos agora como podemos relacionar a funcao resposta densidade-densidade
com a funcao dielétrica longitudinal do sistema.

Relembremos que o campo externo é dado por [conforme (3.57)]
E®Y(x,t) = -Vt (x,t) = D(x,t) , (3.65)
que, em termos de componentes de Fourier, é escrita como
D(Q,w) = —1Q¢(Q, w) (3.66)

ou ainda, multiplicando escalarmente por 1Q

_ lQ ) D(Qlw)
= QZ .

$H(Q, w) (3.67)



Substituindo (3.67) em (3.62) resulta que

p"(Q, w) =21 << pglp-q;w >> e -eéQz,w) (3.68)
ou, de forma mais compacta (utilizando (3.67))
p"(Q, w) = T(Q,w)d**(Q, w) (3.69)
onde
IrQ,w) = 2{; << Palp-qsw >> (3.70)

¢é a funcao resposta densidade-densidade, expressa em termo da funcao de Green.
A carga induzida pode ser expressa em termo da divergéncia do vetor polarizacao

P(x,t), conforme eq.(3.53),
pm(x,t) = -V - P(x,t) = —411T[v .D(x,t) =V - E(x,t)] (3.71)

onde usamos que D(x,t) = E(x,t) + 4wP(x,t).

Em termos de componentes de Fourier esta torna-se

ind _ i # _ . _ L 1 _ 2 gext
pTIQ, w) = 41T [G(Q,w) 1] Q- DQ,w) = 41T [e(Q,w) 1] Q°¢™HQ, w)
(3.72)

onde utilizamos que

Q- -D(Q w) =€(Q,w)Q - E(Q ,w) . (3.73)



Comparando (3.72) e (3.68) finalmente obtemos a seguinte expressao que relaci-
ona a funcao dielétrica com a funcao de Green termodinamica de tempo duplo da

densidade de carga.

_ . a 41T 4T (Q, w)
1 _ . _
€ (Q,w) =1+21 << Pglp-q;w >> VQ2_1+T’ (3.74)
onde foi introduzida a quantidade T(Q, w) dada por (3.70) i.e.,
21T A A
T(Q,w) =7<< paolp-q;w >> . (3.75)

Deve ser observado que a eq.(3.74) é uma expressao exata, sem nenhuma aproxi-
macao; mas o seu manejo ¢ extremamente dificil uma vez que devemos tratar com
os autoestados exatos de um sistema de muitos corpos com interacdao entre eles. No
nosso modelo estamos considerando um semicondutor formado por dois subsistemas
distintos: elétrons em bandas e a rede. Obviamente esses dois subsistemas contribui-

rao para a funcao dielétrica total. Assim, temos que

ba =Py + Py (3.76)

i.e., a densidade de carga total é a soma da contribuicao eletronica e da carga de pola-

rizacao dos fonons LO. Assim, na (eq.3.75) teremos quatro contribuicoes

21T np | A
Tee(Q, w) = 5 << Po1P g >>, (3.77)



21T APy A
Ton(Q w) = 5 << pg'19"giw >>, (3.78)

que chamaremos termos diagonais, e 0s termos cruzados

2TT o | A

Tetepn(Q, ) = 5 << ph1p’gi 0 >>, (3.79)
21T . .

TPh,ele(Q;w) = 7 << p(plhlpe_Q;w >> . (3.80)

Para os objetivos desse trabalho, que ¢é o estudo do espalhamento Raman em GaN
tipo n, como ja antecipado na Secao 2.2.5 (pagina 34) os termos cruzados podem ser
negligenciados; logo nos concentraremos no calculo dos termos diagonais, e assim

nessa aproximacao

Tele o Tph ,
e'(Quw) =1+ 4ng§) + 4n(QQ2) : (3.81)
Por coveniéncia definimos
€ QW) = €,;,(Q,w) +€,,(Q,w) -1, (3.82)
onde
- 41T (Q, w) o e 41T
€n(Q,w) =1+ RE =142 << pylpcq;w >> Vo (3.83)



€,1(Q, ) =1 +4TTPM(Q, w)Q? = 1 + 21 << p§1p7 g w >> (3.84)

41T
vQz-
A funcao dielétrica total desse sistema, em termo das funcoes dielétricas dos sub-

sistemas eletrénico e dos fonons 6pticos, € dado pela eq.(2.44) que reproduzimos aqui

€(Q,w) = €e1e(Q,w) + €pn(Q, W) — € . (3.85)

Devemos, portanto, calcular as contribuicoes dos subsistemas eletronico e das vibra-

coes da rede e substitur em (3.85). Para isso devemos explicitar essas contribuicoes.

3.5 Contribuicao eletronica a funcao dielétrica

Da eq.(3.83) temos que

-1

€ele

(Q,w) =1+21 << Pglpeq;w >> (3.86)

41T
vQz’
onde pg, é a transformada de Fourier do operador densidade de carga eletronica p¢(x)

que é dado por

N
Pe(x) = —en(x) = —e > . S(x — x;) (3.87)
i-1

onde e é a magnitude da carga eletronica e 711°(x) é o operador densidade de elétrons

de conducdo. A soma estende-se a todas as particulas nas posicoes definidas por x;.



Em termo do operador 71°¢ obtemos

ele

€0 (Q,w) =1+2mV(Q) << NGHIN o; w0 >>, (3.88)

onde V(Q) é a transformada de Fourier do potencial coulombiano?, i.e.

41re°
V@ =5 (3.89)

Chamando G¢(Q, w) = ((ﬁteﬁ‘iQ; w)) podemos reescrever (3.88) como

2V (Q)G4(Q, w)
1+2tV(Q)G(Q,w)

€ele(Q,w) =1 — (3.90)

Observemos que a eq.(3.90) tem a forma 1 + 477X Onde X, tem origem apenas nos
elétrons de conducao. Contudo, como vimos no Capitulo 2, os efeitos dos elétrons
dos orbitais internos dos ions que formam a rede, podem ser levados em conta se
introduzimos em (3.90) o termo 47T x.. Lembrando que 1 + 477X = €«, a €q.(3.90)

torna-se

. 2nV(Q)G4(Q, w)
1+2V(Q)G(Q,w)

€ele(Q, W) = € (3.91)

Podemos expressar a densidade de particulas por meio da transformada de Fourier,
i.e.,

né(x) = wl/ %ﬁ‘é exp(1Q - X) ; ng = Jd3xﬁe(x) exp(—1Q - x) (3.92)

4Rigorosamente, da maneira que definimos a Transformada de Fourier neste trabalho, [ver eq.(3.92),

) 2 )
por exemplo], deveriamos escrever V(Q) = 455 sem o fator 'V no denominador. Mas, usaremos V (Q)

como em (3.89) para evitar escrever V(Q)/V.




e por causa da eq.(3.87) vemos que 71 € expresso como

N
g = Z exp(—1Q - x;) , (3.93)
i=1
e também
N
(gt =D exp(1Q - x;) =71’ . (3.94)
i=1

Para fins praticos, como o calculo da funcao de Green G°(Q, w) por exemplo, é mais
conveniente trabalharmos na representacao de segunda quantizacao. Nesta represen-

tacao o operador densidade de particulas no espaco direto é escrito como
ix) = > ¥ (x)¥(x), (3.95)
i
onde ‘i’f(x) e ¥;(x) sdo operadores de campo dados por [17]

¥(x) = wl/ > ek xey s, (3.96)
k,o

~

Pt (x) = wlz > ek Xey (3.97)
k,o

onde c,ig(ck,g) ¢ o operador de criacao (destruicao) de elétrons em estado k e o é o
spin do elétron, onde foi uada uma representacao de ondas planas.

A transformada de Fourier do operador densidade de carga, eq.(3.92), na represen-



tacdo de segunda quantizacao fica

G = Jd3x e 'LXR(x)
1 1 3. 1k—(K +Q)]-x
=5 > ¢ ko | dPxe
KK ’

= > CkoOkira (3.98)
kK o

onde utilizamos (3.42). Finalmente obtemos

G = D Ck oCk+Q.0- (3.99)
k,o

Assim, na representacao de segunda quantizacao, a funcao de Green de tempo

duplo da densidade de particulas do sistema eletronico é escrita como

GY(Q,w) = (Al (A w)) = D > ((cf skraolCh oo Crro; @), (3.100)

k. k' 0,0’

a ser calculada no proximo Capitulo, Secao 4.3.
Vejamos agora a contribuicdo a funcao dielétrica longitudinal do subsistema de

fonons opticos LO.



3.6 Contribuicao das vibracoes opticas longitudinais a
funcao dielétrica

Para calcular a contribuicao das vibracoes opticas a funcao dielétrica, vamos proceder
de forma completamente analoga ao que fizemos para a parte eletronica. Devemos
levar em conta a polarizacao, P(x,t), que tem origem nos momentos de dipolos osci-
lantes nas células unitarias, e lembrar que, associada a essas vibracoes, vamos definir
uma densidade de carga de polarizacao como ﬁéh = eﬁth onde e é a carga eletronica

e ﬁth ¢ uma quantidade a ser determinada. Desse modo, a eq.(3.84) torna-se
h(Q ) =1+21mV(Q) << Al 11 g >> | (3.101)

onde V(Q) é definida por (3.89).

Podemos reescrever (3.101) como

. 2mV(Q)GPM(Q, w)
1+2mTV(Q)GPh(Q,w)’

€pn(Q,w) =1 (3.102)

onde

GP"(Q, w) =<< b 1A h;w >> (3.103)

e, conforme mostraremos no Capitulo 4

i)' = &(Q)(bg + b'y) (3.104)



onde bq e ba sao operadores de aniquilacao e criacao de fonons no modo Q e é(Q) é
a amplitude do operador densidade de particula dada pela eq.(4.118).
No proximo capitulo calcularemos a funcao dielétrica para um plasma simple em

semicondutor e em seguida o espectro Ramam desse sistema.

3.7 Resumo do Capitulo 3

Neste Capitulo apresentamos o elegante formalismo das Funcoes de Green Termodi-

namicas de Tempo Duplo e o relacionamos com a Teoria da Funcao Resposta.

e A funcao de Green retardada é definida de maneira geral. Em seguida obtemos a
equacao de movimento para a funcado de Green retardada tanto na forma direta,

ed.(3.10), bem como para a sua componente de Fourier, eq. (3.14).

e Mostramos que a resposta de um sistema a uma perturbacao externa pode ser
expressa (no regime linear) em termos de funcoes de correlacdo dependentes do
tempo do sistema nao perturbado, eq.(3.33), que esta relacionada com a funcao

de Green de tempo duplo através da eq.(3.35).

e Utilizando o formalismo das Funcoes de Green calculamos a funcao resposta
densidade-densidade para um sistema de particulas carregadas, mas globalmen-
te neutro, e demonstramos, eq.(3.74), a expressao que relaciona a funcao die-
létrica do sistema com a funcdo de Green termodinamica de tempo duplo da

densidade de carga do sistema.

e Em seguida, calculamos em termo da correlacao densidade-densidade contribui-



coes a funcao dielétrica longitudinal dos subsistemas eletronico e da rede, dadas

pelas equacoes. (3.91) e (3.102), respectivamente.



Capitulo 4

Efeitos da interacao polar elétron-fonon
LO nas propriedades opticas de
III-Nitretos: Teoria

4.1 Introducao

Como vimos, neste trabalho estamos considerando um modelo que descreve um
solido formado por dois subsistemas: elétrons na banda de conducao e os ions da
rede incluindo suas vibracoes quantizadas na forma de um gas de fonons.

No capitulo 3 obtivemos expressoes gerais que fornecem as contribuicoes a funcao
dielétrica longitudinal dos subsistemas eletronico e dos fonons 6pticos com a funcao
de Green da correlacao densidade-densidade [egs. (3.91) e (3.102), respectivamente].

Pretendemos agora calcular a funcao dielétrica longitudinal total de semiconduto-
res polares do tipo III-N, e a partir dela as secOes de espalhamento Raman e em seguida
compara-las com resultados experimentais.

As excitacoes coletivas compostas de vibracoes longitudinais opticas e ondas de
plasma se acoplam dando origem aos modos hibridos de vibracao, conhecidos como
L, e L_. As primeiras observacoes da hibridizacao plasmon-fénon LO foram realiza-

das na década de 1960 no GaAs tipo n [9]. Mais recentemente foram realizados expe-

69.



rimentos de espalhamento Raman com o GaN onde o acoplamento plasmon-féonon-LO
foi evidenciado [18; 19; 20; 21], o qual é gerado pela interacao polar.

A interacdo elétron-féonon em semicondutores consiste dos seguintes tipos: (i) in-
teracdo potencial de deformacdo a qual acopla os portadores com todos os fonons
acusticos e opticos; (ii) interacao piezoelétrica que descreve o acoplamento entre os
portadores e os fonons acusticos e (iii) a interacao de Frohlich (acoplamento polar) que
ocorre entre os portadores e os fonons longitudinais opticos (LO). Em semicondutores
polares, a interacao elétron-fonon LO é bem mais intensa que as demais, de maneira
que consideraremos apenas esta. Isto é particularmente verdadeiro para os IlI-nitretos,
que sao materiais fortemente polares quando comparados com outros semiconduto-
res tipicos, como o GaAs, por exemplo, o que justifica realizarmos uma investigacao

minuciosa dos efeitos dessa interacao sobre suas propriedades 6pticas.

4.2 O hamiltoniano do sistema

O hamiltoniano representativo do modelo utilizado neste trabalho pode ser escrito

como

H = I:,\[g + lfle_e + I:I(l;h + I:Ie_ph y (4.1)

No s . o , ~pvh - . N . ~ ,
onde H¢ ¢é a energia cinética dos elétrons, H!" é a energia dos fonons livres, H,_, é a
energia de interacdo entre os elétrons e H,_,; ¢ o hamiltoniano da interacio elétron-
fonon LO. A interacdo com as impurezas nao foi incluida no hamiltoniano (4.1), e sera

tratada fenomenologicamente nas expressoes finais da secao de espalhamento.



Na representacao de segunda quantizacao temos que

A = > E(K)c y ko (4.2)

k,o

sendo c,ﬁ(ck) o operador de criacao (destruicao) de portadores em estados de Bloch
cartacterizados pelo vetor de onda k e spin o; e utilizaremos a aproximacao de massa

efetiva;
h°k?

E(k) =5,

(4.3)

onde m* é a massa efetiva dos elétrons, ou seja, nao levaremos em conta a estrutura
de multivales da banda de conducao, limitando-nos a um vale central cujo minimo
ocorre no mesmo ponto do espaco-k do maximo da banda de valéncia no centro da

zona de Brillouin (Vale I'). Por outro lado,
A" = > hw(q)(bib, +1/2), (4.4)
q

¢é a energia dos fénons 6pticos livres, onde bf,(bq) ¢ o operador de criacao (destruicao)
de fonons 6ticos no modo g e w(q) é a freqiiéncia de vibracao mecanica dos fonons
que, em geral, é funcado do vetor de onda q. Contudo, consideraremos um modelo sem
dispersao, i.e., faremos w(q) = wo no interior da primeira zona de Brillouin (modelo
de Einstein).

A interacao coulombiana entre os elétrons, H,_,, é dada por[23]

. 1
He-, = 2 > 2 V(Q)Clt',a’clt,ack—QyUck'+Qy0"
Q+0 Kk’ ,0,07



1 N
=5 > V(Q) ( > c,Lngck,gc;,’U,ck@Q,a —N) , (4.5)

Q=0 kK 0,0

onde V(Q), o elemento de matriz da interacao coulombiana, é dado pela eq.(3.89)
e no somatorio acima excluimos o termo Q = 0, ja que este cancela exatamente o
termo constante devido a interacao entre os elétrons e a matriz positiva uniforme.
Finalmente, N é o operador ntimero de particulas dado por N = 3, c):ck

A interacao polar elétron-fonon LO é fornecida pelo potencial de Frohlich[24; 23]

He pn = > U(@)¢i, 4¢k(bg + b1 ) (4.6)
k.q

onde U é o elemento de matriz da interacao de Frohlich, i.e.

4rro\'?1 M
- e (55) =0 4.7
U(q) = thwoy Yu 1" a (4.7)
onde o parametro adimensional « (polar strength) é dado por
e/ m* \'? /1 1
= — —_— - 4,
= <2hwo) (eoo eo) ’ (4.8)

sendo €y a constante dielétrica estatica, €, a constante dielétrica otica e na eq. (4.7)

introduzimos a quantidade

* 1/2
" = (thO> ’ 4.9)

que corresponde a inversa do modulo do vetor de onda de de Broglie do elétron com

energia hwy.



Definido o hamiltoniano, vamos agora calcular a funcao dielétrica do sistema.
Lembremos mais uma vez que o nosso objetivo é estudar propriedades oticas de
semicondutores polares. Para isso devemos inicialmente calcular a funcao dielétrica

total do sistema que ¢é dada pela expressao [conforme (2.44)]

€(Q,w) = €1 (Q, W) + €pn(Q, W) — € . (4.10)

Devemos, portanto, calcular as contribuicoes a funcao dielétrica da parte eletronica
e da parte das vibracOes polares longitudinais, levando em conta a interacao elétron-

fonon.

4.3 A contribuicao eletronica

Deduzimos no Capitulo 3 a seguinte expressao para a contribuicao eletronica a funcao

dielétrica [conforme eq. (3.91)]

2V (Q)G4(Q, w)

Cele(Q, W) = € — 7 2V (Q)G(Q, @) (4.11)
onde [conforme eq.(3.100)]
G4(Q,w) = (MGl (AG ) = > D ek eriaolChigoCro; @) . (4.12)

k., k' 0,0’

¢ a contribuicao, exclusivamente, dos elétrons de conducao.



Precisamos, entdo, calcular a funcao de Green eletronica, eq.(4.12), e substitui-la
em (4.11) a fim de determinar a contribuicao da parte eletronica a funcao dielétrica do

sistema. A equacao de movimento para aquela é dada por [conforme eq.(3.14)]

hG(Q, @) = 21n < [RY, (AS)T]- > +(([AG, H1_|(A) ;@) (4.13)

onde H é o hamiltoniano do sistema, eq.(4.1).

Na pratica é mais conveniente trabalhar com a seguinte equacdao de movimento

~ ’ ’ 1
h@G(k,Q, 05K, Q, 07 w) = 5 — < [€{ ;Chiq.0": Chrs0Ch' 0] >

+{[cf gCkrao HI-lCh 10 oChr 05 D)), (4.14)
onde introduzimos a notacao
G¢(k,Q,05k",Q,0";®) = ({¢f 4 Ck+0,0|Chr 10,07 Chr,07; D)) (4.15)
e em seguida realizar o somatorio sobre k, k', o, o’ para se obter G°(Q, w), i.e.

GHQ,@) =D > G(k,Q,0;K,Q,050) = > > {{cf ykia,0Cliig.oCio; D)) .

k.k’ 0,0’ k,k’ 0,0’
(4.16)
Utilizando a eq.(4.1), a equacao de movimento (4.14) se torna

. : . 1 . 3
h@G(k, QK Q@) = 5 < [kCkr: CursCic]- > +{([CkChig, HE - ICkr s qCui @)



~vh . ~ .
+{([chekr, HY 1= lek ,ocr; @0)) + (cfckra, Heel-lck . ock; @)

+(([ckcrrqr Hoopnl-1Chr gCri; ) - (4.17)

Precisamos, entdo calcular os termos no lado direito da equacdo acima'

E demonstrado no Apéndice B que o primeiro termo resulta em
< [c,tck+Q,c,ﬁ,+Qck']_ >= << c,tckf > - < c£,+Qck+Q >) Ok s (4.18)

onde & ;' € o delta de Kronecker. Mostramos também que o segundo termo é

.i_

<< [c,tck+Q,IQI§]_|c,‘:, Cry @ >> = [E(k+Q) —E(k)] << c,tck+Q|ck,+Qc;(;(b >>

+Q

= [E(k+ Q) —E(K)]G(k,Q;k,Q; @),  (4.19)

e utilizando a aproximacao de fases aleatorias (Random Phase Approximation) ou RPA

na acrossemia em inglés, obtemos (Apéndice B) para o quarto termo

<< [egersq Heel Iy gex3 @ >>= > V(Q)Lf (k) - f(k+ QIGK", QG K, Q;d)
k//
(4.20)

onde

f(k) =< c}:ck >,= Tr(pgc,ick) 4.21)

¢ a populacao de elétrons que, em equilibrio, é a distribuicao de Fermi-Dirac.

LObviamente, o terceiro termo é nulo ja que [¢f kg, H)"1 =0



Ja o calculo do ultimo termo do lado direito da equacao (4.17), que denominaremos
de G.-pn, por envolver operadores de diferentes tipos (bosons e fermions) ¢ mais

complicado. Temos que
Ge-ph = ({[Chckrq, Ho-pn]-Ich qCr; @) (4.22)

mas

[cickiq, He-pnl- = ZU (CACk+Q-q — Ch+qCk+q) (Dg + DT ,) (4.23)

Substituindo (4.23) em (4.22) obtemos

Gepn = 2. U(@) {G1(k,q,Q — g;K ,Q; ®) + G2(k,q,Q - ;K , Q; @)
q

- Gi(k+4,q9,QK,Q;®) - G2k +q,4,Q: kK, Q)| (4.24)

onde introduzimos as funcoes de Green mistas, G; e G, definidas como

((cibgckralch gCr; @) = G1(k,4,Q;K ,Q; @) (4.25)

((ckblgeriqley gek; @) = Ga(k,q,Q; kK, Q; @) . (4.26)

Substituindo (4.18), (4.19), (4.20) e (4.24) em (4.17) obtemos

F(k,Q, w)

G(k,Q k', Q; @) = e

Sk + V(QF(k,Q,w) > G(K",Q; k', Q; @)
o



|U(a)|
"2 h@ T Bk - Ek T Q)

(Gi(k,q,Q — 4;K',Q;0) + G2(k,4,Q - gk, Q; @)

U(q)]

_%hd)+E(k)—E(k+Q
x (Gi(k+4,4,Q;K,Q;0) + G2 (k + q,q,Q: K, Q; @) (4.27)
onde

F(k,Q,w) = Sk -fk+Q) S(k+Q) - f(k) _ (4.28)

~ho+EKk)-Ek+Q) E(kk+Q)-E(k) -h(w +1s)

Por sua vez, G; e G, obedecem as equacoes de movimento

- , - 1
h@G (K, 4,Q;K, Qi ®) = 5 < [cxbaCriq: ChqCr]- >

+{{[efbgckeq, H]-Ick  gcr; @), (4.29)

- , - 1
h@Gy(k, 4, QK Qi @) = 5 — < [exblyCriqr Cuyqli]- >

+{([cpb! jexeq, H]-lck ,gcr; @), (4.30)

onde H é dado por (4.1).

No Apéndice C é mostrado que se verificam as seguintes relacoes

([efbackra, HE1-lcf gci; @) = {E(k + Q) — E(K)}Gi(k, 4, Q; kK, Q; @),  (4.31)



([efbackra, BY" Ik gck; @)) = hwoGi(k, 4, Q3K , Q; @) (4.32)

(([cfbgcrrq, He-el-1chr gCr; @)) = V(QLF (k) — f(k+ Q)] > Gi(K',q,Q;K ,Q; @) ,
=

(4.33)

(([ckbgcrrq, He—fl-ICk ,qCr; @)) = =U(@) {(1 + v(4)G(k,Q + q,;k ", Q; @)

—v(q)G(k-q,Q;k',Q; @)}, (4.34)

onde v(q) =< b;r,bq >= Tr{éobf,bq} ¢ a populacado de fonons em equilibrio a tempe-
ratura T.

Da mesma forma podemos mostrar que

([eib! jekra, HE-lck ,ocr; @) = {E(k + Q) — E(k)}Ga(k,q,Q; k', Q; @) , (4.35)

(Lefb! yoxeq, AY" - Ich  qerr; @) = —hwoG2(k, 4, Qs K, Q; ®) (4.36)

([eib? jexeqr Heel-ICh cock; @)) = VIQLF(K) - f(k+Q)] > G2 (K", q,Q;k',Q; ) ,
k/l
(4.37)



(([ckbgcrra, Hepnl-IClr gcr; @)) = ~U@){v(@)G(k,Q + 4,;K ,Q; @)

~(1+v(q)G(k-q,Q,;k,Q; @)} .(4.38)

O primeiro termo do lado direito de (4.29) é nulo, ja que < by >¢= 0. Substituindo

(4.31), (4.32), (4.33) e (4.34) em (4.29) obtemos

Gi(k,q,Q;k,Q;@®) [1-V(Q) >

k

S(k+Q) - f(k)
E(k+ Q) — E(k) — h(@ — wo)

_ _U(Q) _ 1L/ . /T
= @ o T Eo —Ekr g [+ V@)Gk-Q,Q+a:K, Q@)

—v(q@)G(k,Q + q;k',Q; )] . (4.39)

O termo entre colchetes no lado esquerdo da equacao acima representa uma blindagem

dinamica na interacao de Frohlich. Entao, podemos escrever a equacao acima como

—U(q)|/en(q, w)

Gik,q, @K, Q) = e S E k) - E(K T Q)

X[(1+v(g)Gk,Q+q;k',Q;0) —v(g)G(k—q,Qk',Q;0)] ,  (4.40)

onde

Sk +Q) - f(k)
E(k+Q) - E(k) —h(® — wo)

(Q,w) =1-V(Q) . (4.41)

k



Da mesma forma substituindo (4.35)-(4.38) em (4.30) obtemos

-1U(q)|/er(Q, w)
h(w + w(q)) +E(k) —E(k+ Q)

GZ(k’ q, Q! k,, Q) (b) =

X[v(@)Gk,Q+q; k', Q) — (1 +v(q)G(k-q,Qk,Q )] . (442)

Substituindo (4.40) e (4.42) em (4.27) obtemos apo0s alguma algebra

F(k,Q,w)

G(k,Q;k',Q; @) = e

Sk +V(Q)F(k,Q,w) > G(k",Q; k', Q; ®)
<

-y U(a)1*/ep(Q, w)
7 E(k+Q)—-E(k) —h(w +1s)

xG(k,Q;k’,Q; ®)R(k,Q, q,w)

a)?/€r(Q, w)
+Z15(k n Q “Ek) — h(w + 135)

xG(k+q,Q +q;k',Q; ©)R,(k,Q,q,w) , (4.43)

onde F(k,Q, w) é dado por (4.28) e

- 1+v(q)
R(k,Q,q,w) = E(k+Q)—E(k+q) —h(w + 15 + wy)

v(q)
E(k+Q)— (k+q) —h(w + 15 — wy)

N v(q)
E(k+Q +q)—E(k) —h(w + 15+ wyp)

N 1+v(q)
E(k+Q+q)—E(k) —h(w + 15— wy)

, (4.44)



B v(q)
" E(k+Q)-E(k+q)—-h(w+ 15 + wy)

Rl(k’ Q! q, w)

N 1+v(q)
E(k+Q)—E(k+q)—h(w+15s— wyp)

N 1+v(q)
E(k+Q +q)—E(k) —h(w + 15+ wy)

N v(q)
E(k+Q+q)—E(k) —h(w + 15— wyp)

(4.45)

O ultimo termo do lado direito da eq.(4.43) representa um termo de inteferéncia da
funcdo de Green procurada dependente das variaveis k, k" e Q com uma combinacdo
dessas variaveis k', k", Q. No espirito de uma aproximacdo de fases aleatorias (RPA)

negligenciaremos este termo de acoplamento. Assim, a eq. (4.43) pode ser escrita

como
e - L FKQw) o
Gk @k, Qw) = 5Nk, @, w) Ok
F(k,Q,w) S
+V(Q)A(R’Q,w)§G(k ,Q;k',Q; w) , (4.46)
onde

U(q)|%/er(Qw)
E(k+Q)—E(k) —h(w +15)

Ak, Q,w) =1+ R(k,Q,q,w) . (4.47)
q



Definindo

Fk; ’
P Q@) = GG )
_ f(k+Q) - f(k) (4.48)
E(k+Q)—E(k) —h(w +15) +Zq€wa)R(k Qq,w)

podemos reescrever (4.46) como

P(Q,w)

G(k,Q; k', Q; ) = Sk +V(QPKk,Q w) Y Gk, Q; K, Q; @) . (4.49)
o

Realizando o somatoério em k e k' na eq.(4.49) obtemos

w) =S S Gk QK,Q;w) PQ, w)

.2 “mi-ver@w  *Y

onde

Z f(k+Q) - f(k)
E(k+ Q) —E(k) —h(w + 15 + Wpotar (k,Q; w)) ’

(4.51)

P(Q,w) =Y Pk,Q w) =
K

com

Wyolar (k, Q; w) = Z

q

R(k Q,q,w), (4.52)

onde R(k,Q, q, w) é dado por (4.44) e o rotulo polar indica que esta contribuicao tem

origem na interacao polar elétron-fénon LO.



Substituindo (4.50) em (4.11) obtemos

€ele(Q, W) = €5 — V(Q)P(Q, w). (4.53)

A fim de incluir os efeitos das impurezas e imperfeicoes da rede, introduziremos

fenomenologicamente a constante de amortecimento, Yimp, Cujo inverso ¢ o tempo de

relaxacao, i.e., Ty,

= Yimp, €m lugar da constante infinitesimal positiva s; entdo (4.51)

torna-se

f(k+Q) - f(k)
E(k +Q) - E(k) — hwpolm’(k; Q;w) —h(w + lyimp) ’

P(Q,w) = >

k

(4.54)

onde wpoiar (k, Q; w) continua dado por (4.52), que ¢ uma quantidade complexa.
Os efeitos da interacao polar elétron-fonon LO sobre a funcao de Green (logo sobre

a funcao dielétrica) do subsistema eletronico podem ser classificados em duas formas:

’

1. A parte real hw provoca uma renormalizacdo dinamica no espectro das ex-

polar

citacoes dos elétrons individuais (normalmente dadas por E(k + Q) — E(k)).

124

2. A parte imaginaria hew,,,;,,

contribui para os efeitos de relaxacdo dinamicos do
sistema, e lembramos que os efeitos de colisdo com impurezas foram incorpora-

dos em forma ad hoc.

Para quantificar esses efeitos precisamos calcular w .14, 0 que faremos a seguir.
p
Observemos que em wpo1qr 0 potencial de Frohlich resulta blindado dinamicamente

pela funcao €,(Q, w) (dada pela eq.((4.41))).



4.4 Calculo de wyoiar

Para calcular w14 faremos algumas simplificacdes adequadas. Como ja assinala-
do, estamos interessados na analise de propriedades Opticas de semicondutores. Em
experimentos Opticos, normalmente o modulo do vetor de onda Q do féton é muito
menor que os modulos dos vetores de onda k dos elétrons relevantes no processo.

Usaremos esta condicao nos calculos a seguir.

4.4.1 Expressao simplificada de R(k, Q, g, w)

Considerando que o moédulo do vetor de onda Q do f6ton, como dito acima, é muito
menor que os modulos dos vetores de onda k dos elétrons, entdao podemos despreza-
lo em (4.44) e tomando o valor principal, ou seja, a parte real de R e levando em conta

que a contribuicao da parte imaginaria € pequena, esta grandeza torna-se

1+v,

Rk, 4, @) = 0 —Ek + q) — Ao + wy)

Vo
TE(k) —E(k+q) - h(w — wy)

Vo
"E(k+q) —Ek) — h(w + wy)

N 1+v,
E(k+q)—E(k) —h(w - w,)’

(4.55)

onde vy é a populacado de fonons dada por

1

" exp(hw, /kgT) —1° (4.56)

Vo



ou seja, a populacao em equilibrio a temperatura T.
Vamos agora calcular a grandeza €,(Q, w) que blinda o potencial de Frohlich em

Wpolar-

4.4.2 Calculode €,(Q, w)

Vamos reescrever (4.41) como

S(k+Q) - f(k)
E(k+Q) - E(k) —h(w — wo + 1Yimp) ’

er(Q,w) =1-V(Q) > (4.57)
k

onde também realizamos a troca de s por Yimy, € como ja dito, y;m, € a constante de
amortecimento fenomenoldgica devido as impurezas do sistema.

Para |Q| << |k|, como estamos considerando, temos que

h’k - Q
E(k+ Q) —E(k) = prosall (4.58)
fk+Q) - f(k)=Q - Virf(k). (4.59)
Usando (4.58) e (4.59) em (4.57) obtemos ap0s algumas manipulacoes simples
wy
€p(w) = €4 [1 - (W — wo + lyl’mp)z:| ’ (4.60)

onde substituimos a constante dielétrica da vacuo pela constante dielétrica Optica (€«)



e wy; € a freqiiéncia de plasma dada por

, 4me’n

g

Separando €, nas partes real e imaginaria temos que

€,(w) =€

[1 - wpl(w - wo)* - yfmp]]
[ )

(w - wO)Z + ygmp]z

2005 (W — Wo) Yimp

[(w = w0)2 + y¥impl?

€, (W) = €x

Entao, podemos reescrever (4.52) como

U@P U@
Z *Z

[e'bR—u—:;R)] :
€b+l€b Iebl2 Ibl2

Wpolar (w)

Separando w,14r Nas partes real e imaginaria temos que

. €, >4 1U@)]°R €
w w) = — = = — —Q(k,Q, w
polar (W) =1 T g stk w
e
w w) = —— = = —— —Q((k,Q,w) ,
potar (©) le, 12 + ley |2 h €, 12 + le, |2 tk; Q, w)

onde, por economia de notacao, fizemos

Q(k,Q @) = + 3 U@ *R(k,Q,q,)
q

(4.61)

(4.62)

(4.63)

(4.64)

(4.65)

(4.66)

(4.67)



Assim, para termos a expressao analitica completa para woiqr precisamos calcular

Q(k,Q,w), o que descrevemos em continuacao.
4.4.3 Calculo de Q(k,Q,w) = (1/h) X, 1U(q@)I°R(k,Q, w)
Utilizando (4.55) em (4.67) temos que

1+v,
E(k —q) — E(k) — h(w — w,)

Q(k,w>=;Z|U(q> |2[
q

Vo Vo

+E(k —q) —E(k) —h(w + w,) B E(k—q) —E(k) + h(w — w,)
1+v,
_E(k—Q)—E(k)+h(w+wo)] (4.68)

onde fizemos a substituicao g - —q.

Usando a aproximacao de massa efetiva

7712

—_ —_ — 2 J— .
E(k —q) — E(k) T (@ -2k -q) (4.69)
em (4.68) esta torna-se
2m* 1+v,
Q(k,w) = | U(q) I? [ T
h3 %‘ q?—Zk-q—L;,1 (w — wy)

Vo Vo

a2 -2k -q - (w+w,)  q>-2k-q+ 25 (w0 - w,)

_ L+ Vo ] (4.70)

a2 -2k - q + 2 (w + w,)




entendendo-se que a integracao é em valor principal e que o termo imaginario, como
ja dito, é negligenciavel.

Para resolver a eq.(4.70) temos duas situacoes possiveis:(w < w,), que chamare-
mos Caso 1 e (w > w,) que chamaremos Caso 2. Vejamos o primeiro caso.

CASO 1: (w < wy)

Podemos reescrever (4.70) como

2m* 1+v %
Q(k, = U 2 2 + g
o) =3 %' @ [q2+y%<w>—2k-q a2 - yi(w) -2k -q
VO 1 +V0
— — 4.71
a2 - yi(w) -2k - q qz+3f§(w)—2k-q} @7
onde introduzimos a notacao
2m>k *

yi(w) = (o —w) 5 y3(w) = (o + W) . (4.72)

h h

Transformando a soma em (4.71) em uma integral e usando coordenadas esféricas,

com d3q = 21tq°dq sin 0d 0, temos que

2m* vV 5
Q(k,w) = "3 R|M| (1 +vp)
. Jood J" sin 040 _de J’T sin 04 0
0 q02k-q—(q2+y22(w)) 0 qoZk-q—(q2+y12(w))
2m* vV 5
+ 73 RlM' Vo

0 m sin 0do 0 m sin 0do
% Uo quo 2k -q- (g2 - y2(w)) _Jo quo 2k-q—(q2—y§(w))] (4.73)



Na equacao acima temos duas integrais do tipo

” " sin 0d 0
la= JO 4 JO 2kg cos 0 — (q° + y?) (4.74)
e duas do tipo
c " sin 0d0
I = 47
’ Jo 44 Jo 2kg cos 0 — (g% — y?) (4.75)
onde y poder ser y; ou y,. Resolvendo as integrais acima encontramos
Tgin~' (X)), k<
Iy = k ) (2/> Y (4.76)
wfalw),  k>y
I =~ falw) , VE (4.77)
BT 7B .

onde fa(w) e fp(w) sdo funcodes a ser determinadas, como veremos a seguir.
Vemos que (4.73) é uma funcao de k e w. Contudo, a contribuicao de k vem prin-

cipalmente de uma regido de energia proxima a E = h’k?,/(2m*) onde
(4.78)

¢ amagnitude do vetor de onda térmico. Desse modo podemos, em (4.76) e (4.77), em

forma aproximada substituir k por k¢,

“Tgin~! (km) ki <
IA — kin ) ( Y ) th Y (479)
o falw), ke >y



1

In =
BT 4k,

Sp(w) (4.80)

Se a temperatura T é fixa k¢, € constante e, ainda mais, para temperaturas tais que
T < hw,/kp, kip sera sempre menor que y»(w) qualquer que seja w; enquanto que kg,
sera menor que y; (w) para valores de 0 < w < w, — Wy, € kg, sera maior que y; (w)
no intervalo w, — w:, < W < W, onde wy¢y, € o valor de w para o qual k;p, = y;(w) e é
dado por
kBT

Win = T (4.81)

Utilizando (4.79) e (4.80) em (4.73) e substituindo o valor de |M|?, dado pela eq.(4.7),

obtemos

Q(w) = awol(l + Vo) [sinl ( kin ) —sin’! (kth>} , (4.82)
kin y1(w) y2(w)

para 0 < w < W, — Wip.

Q(w) = (xwol(l + V) [fA(w) —sin™! (kth)} , (4.83)
kth 41T Yo

para w, — wy, < W < W,, onde x e u sao dados, respectivamente, pelas eqgs. (4.8) e
(4.9).
Para determinarmos f, (w) vamos aproxima-la por uma reta e para que Q(w) seja

continua em todos os pontos devemos ter

Salw =w,) =0



De (4.84) obtemos

entdo (4.83) fica

fA((U = Wy — Wth) _ E

41T 2

Q(w) =(xw0(1+v0)u[ Ll (wo — w) —sin™!

para wog — Wy < W < Wy

CASO 2: w > w,

kin

2w¢n

Neste caso a (4.70) pode ser escrita como

1+v,

(i)

Vo

- +
[qz—yf(w)—Zk-q g% - ys(w) -2k -q

Vo 1+v,

@+ (w)-2k-q @ +yi(w)-2k-q

2m*
Ok, w) = == >,
q
onde agora
- 2m*
yi(w) = 1;11 (w

—Wy) ; Yi(w)=

Procedendo de forma analoga ao caso 1, obtemos

Q' (w) = —aw,

u
kin

|

VoTT
Zwth

(w — wp) + (1 +vy)sin~! (

ktn
y2(w)

(w + wy)

)

|

(4.84)

(4.85)

(4.86)

(4.87)

(4.88)

(4.89)



for wop < W < Wy + Wi

Q' (w) = —(xwol [vo sin~! <~kth> + (1 +vy)sin! (IWL)} (4.90)
kin y1(w) y2(w)

para w > wq + Wp.

Calculamos, assim, todas as grandezas que aparecem em (4.65) e (4.66). As quan-
tidades e’b(w) e e%(a)) sao dadas por (4.93) (4.94), respectivamente; enquanto Q(w)
possui varias relacoes funcionais para diferentes valores de w [egs.(4.82), (4.86), (4.89)

e (4.90)]

4.5 Expressao analitica para a contribuicao eletronica

Calculado wpo1ar Podemos agora escrever expressoes analiticas para a contribuicao
eletronica.

Podemos reescrever (4.53) como

S(k+Q) - f(k)

€ , W) =€ —V , 491
ete(Q, ) Q2 FkTQ “Eh) ~ hwparr —h@ T 1y * HOV
Utilizando as aproximacoes (4.58) e (4.59), (4.91) torna-se
ws,
Eele = €x |:1 - 7 77 2:| y (4.92)
[w + Wypolar + l(wpolmf + Yimp)]



onde wy; ¢ a frequiéncia de plasma.

Separando €., nas partes real e imaginaria temos que

2 ’ 2 rr 2
, Wi [(w + w )c —(w + Yimp)©]
Coe(W) = €5 [ 1 - —L——polar-_—polar TP - (4.93)
[(w + wpolar) + (wpolar + Yimp) |
. 2€0 w2 (W + W, Y w, + Yimp)
€y10 (W) . polar ”* Bpolar = Yimp (4.94)

- [(w + w;aolar)z + (w;;olar + yimP)Z]z ’

onde omitimos escrever explicitamente a dependéncia de w14 COM W.
Das eqs.(4.93) e (4.94) podemos ver o significado fisico de w14 de forma mais cla-

ra. Ainteracao polar elétron-fonon LO realiza um deslocamento (uma espécie de renor-

malizacdo) na frequiéncia que é dado pela parte real de wpo1ar, (0 — W + w;wlw(w));

enquanto a parte imaginaria atua como um coeficiente de amortecimento dinamico

(dependente da freqiiéncia).

4.6 Contribuicao das vibracoes polares

A contribuicao das vibracoes polares, como visto no Capitulo 3, eq.(3.102), é dada por

__2nV(Q)6MM(Q, w)
1+2mTV(Q)GPh(Q,w) "’

onde

G"M(Q, w) =<< YA w >> (4.96)



e ﬁth ¢ a transformada de Fourier da densidade de carga de polarizacao, que vamos
determinar agora.

Devemos lembrar que, no caso da contribuicao eletronica, é fundamental a pre-
senca da interacao coulombiana, que faz a eq. (4.11) tomar a forma final dada pela
eq.(4.53). Tal resultado pode ser obtido num enfoque alternativo levando-se em conta
que estamos trabalhando no contexto de campo médio. Desse modo, quando lidamos
com um sistema de estado solido — como ¢é o caso dos semicondutores polares neste
trabalho — o tratamento desse sistema de muitos corpos se da pela aproximacao de
particulas alternativas aquelas do sistema real (as chamadas quasi-particulas), como
sdao os elétrons em bandas de Bloch (com suas excitacoes correspondentes a transi-
coes entre estes estados, porém acompanhadas de excitacoes coletivas como ondas de
plasma e ondas de spin, e outras como éxcitons, etc). Por outro lado, temos as vibra-
coes da rede cujas quasi-particulas sao os fénons. Para introduzir tais representacoes
alternativas, lembramos que as interacoes coulombiana entre os elétrons e entre os
dipolos nos modos 6pticos de fonons, sao tratadas utilizando -se a aproximacao de
campo autoconsistente (aproximacao das fases aleatorias; RPA na sigla em inglés, que
sera utilizada neste trabalho).

Assim, quando uma perturbacao externa é aplicada sobre o sistema devemos nos
lembrar que é criado um campo de polarizacao induzido por esse campo externo.
Dessa forma, dependendo do tratamento, devemos utilizar uma teoria de perturbacao
autoconsistente, ou seja, no calculo deve entrar como perturbacdo o campo efetivo
agindo sobre as quasi-particulas: no caso que estamos considerando de um campo

elétrico externo, este deve ser substituido pelo campo macroscopico de Maxwell.



Assim, para a densidade de carga induzida a eq.(3.68) toma a forma

in A - . lQE(Q,(U) lQE(Q’w)
P d(Q,(U) =277 << pQIp_Q,w >>V—Q2:T(Q,w)T. (497)
Mas como
Q- -D(Q,w)=¢€(Q,w)Q - E(Q,w), (4.98)
temos que
ind _ T(Qaw) lQ D(st)
P (Q,w) = (0, w) 02 . (4.99)
Da eq.(3.72) temos que
ind — L 1 _ .
pIm(Q, W) = 5 [E(Q,w) 1] 1Q - D(Q, W) . (4.100)

Comparando (4.99) com (4.100) e considerando apenas os termos diagonais da funcao

resposta, obtemos

ele h
1 14 4T (Q, w) N 4TP"(Q, w)

= 4.101
€(Q, w) Q%) | Qe(Q,w) (4.101)

e resolvendo para €(Q, w) obtemos

€(Q,w) =1+41Xe1(Q, w) +41TXpn(Q, w) , (4.102)



onde introduzimos as susceptibilidades

21 rele| A

Xete(Q, w) = =575 << Pae1p%s; w >> (4.103)
21T Aph A

Xpn(Q, w) = ya? << pshlpfg;w >> . (4.104)

No que se refere ao sistema eletronico devemos lembrar a presenca dos elétrons dos
niveis internos no caroco dos ions. Como sua contribuicado para a funcao dielétrica é
essencialmente uma constante na regiao de freqiiéncia de interesse do presente traba-
lho, esta contribuicdo é incorporada se adicionamos na eq.(4.102) a quantidade 47X«

e escrevemos €., = 1 + 41X, entao temos que

€(Q,w) = €x + 4T X1 (Q, W) +4TTXpn(Q, W) , (4.105)

e por coveniéncia [conforme eqs.(2.42) e (2.43)] definimos as quantidades

€ele(Q, W) = € +4TTXc1(Q, W) , (4.106)

€pn(Q, w) = €5 +41TXpn (Q, W) , (4.107)

entdo, segue-se a eq.(2.44), que reproduzimos aqui

€(Q,w) = €e(Q, W) + €pn(Q, W) — € . (4.108)



Como dito, com este enfoque alternativo se chega ao mesmo resultado ja obtido
para o caso eletronico. Para o estudo das contribuicoes polares usaremos este esque-
ma, i.e., ignoraremos as interacoes elétricas entre dipolos e aplicaremos perturbacao

autoconsistente com a qual a eq.(4.95) se transforma em (4.107), i.e.,

€pn(Q, ) = € — 21TV (Q) << AP 1A ;0 >> (4.109)

Por analogia com a eq.(4.5) definimos a interacao da carga eletrénica com a carga

de polarizacao como

~ 4T ., .
Hopn = > ~a3P0P"0 » (4.110)

onde pg = —eng com fig dado por (3.99), i.e, g = Dk s c,tyo.ch,g e ﬁgh ¢ a transfor-
mada de Fourier da densidade de carga de polarizacdo p?"(x) = —V - P(x e, conforme
eq.(2.25) temos que ﬁéh =1Q -P = —lQPQ (considerando apenas a componente lon-

gitudinal). Assim, a eq.(4.110) torna-se
Aopn = 3 T (—ept) (—1QPg) (4.111)
e—ph = N2 T Q/\— Q) .
Q va

mas, em segunda quantizacao temos que

Py = e(Q)%q = e(Q) /ZZQ(bQ +bly) (4.112)

h <
1/me(Q)QZQe(Q) (4.113)

entdo, se fazemos



onde é(Q) é adimensional, (4.111) torna-se
He pn = > V(Q)E(Q)AG(bg + by . (4.114)
Q

A equacao acima tem que ser igual a interacao polar elétron-fonon LO que estamos

tomando como o potencial de Frohlich, eq.(4.6), i.e.,

He_pn = > U(@)c), gck(bg + b1 ,) . (4.115)
k,q

Igualando (4.114) e (4.115) vemos que
U(Q)(bg +bo) > cfock = V(Q)ﬁth > ChioCk s (4.116)
k k

logo ﬁgh é dado por

" = 6(Q)(bg + bl y) (4.117)

onde definimos

o U@ [2hwgV 1 1 1\'?

Da mesma forma que fizemos para o subsistema eletronico, temos que encontrar a
funcao de Green da correlacdao densidade-densidade da carga de polarizacao e substi-

tuir em (4.95) para acharmos a expressao explicita da contribuicao a funcao dielétrica.



Precisamos entao resolver a equacao de movimento
- ~ph| ~ph. ~ 1 ~ph ~ph ~ph py1iaph . ~
h <<y |15 @ >>= 5= < (15", 7261 > + ([, HIIRL o @)

onde H é o hamiltoniano do sistema.

Utilizando a relacdo de comutacao para bosons

t T
[basbly 1 = 844 3[ba,by)- = 0= [bh, b1,

a4 >

¢é facil mostrar que

~ph ~ph
[ng ,TLBQ]? =0.

Do mesmo modo podemos mostrar que
L ph 7 ~ph A A ph 7
[ng 1H8]— = [ng ;He—e]— = [ng 5H€—}’]I"L]— = 0 ’

e que

[ah, A" = &(Q)hwo(bg + by) .

Substituindo (4.121), (4.122) e (4.123) em (4.119) temos que

hd << Ab' A7 ;@ >>= hwo((8(Q) (bg — bl o) 11" h; w)) .

(4.119)

(4.120)

(4.121)

(4.122)

(4.123)

(4.124)
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Por sua vez << é(Q)(bqg — biQ) Iﬁ’fg >> obedece a equacado de movimento

hd << é&(Q)(bg—bly) A h;d >>= 217T <[&(Q)(bg - blg), A1 >
+({[6(Q) (bg - bl ), A1_|APE; @) (4.125)
mas

[6(Q)(bg — bly), W)= = 216(Q)I?, (4.126)
[6(Q)(bg - bT ), A§1- = [6(Q)(bg — b ), Heel- =0 (4.127)

[6(Q) (b — bl o), Af1- = hwon})" (4.128)

[6(Q)(bg — bl ), He_pl- = 26(Q)U(-Q) D cf_gck - (4.129)

k

Substituindo (4.126) a (4.129) em (4.125) obtemos

~ ~ ~(Q)|2 ~ph| ~ph -~
ho << e(Q)(bQ—b )| 7P Q,w >>= - + hwo << g In,Q,w > >

+28(Q)U(-Q) D {{ch_qerl P g; @ .)) (4.130)
k
Por seu lado << c,t,Qcklﬁfg; (0 >> obedece a equacao de movimento

hd << cf_qexlAlp; @ >>=<< [cf_gox, A1 h; @ >> . (4.131)
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ApOs calcularmos os comutadores obtemos

<< lef_ger, HS1- 1A 6; @ >>= (E(k) — E(k — Q)) << c}_qcxl A p; @ >>, (4.132)

<< [ehqtr He ol 1070;@ >>=V(Q)[f (k=Q) - f(K)] Y. << cir_q 1 1A i >>,
<

(4.133)

A Jph . Jph . .
<< [c}_gcryHepnl-1A"G; 0 >> = > U(q) (<< ch_oCk-q(bg + bh) A" 0 >>
q

— << O giqChlbg + D) ITG; @ >>) . (4.134)

Utilizando RPA podemos escrever (4.134) como

<< [cf gk Heopnl- 1A 5; @ >>= U(q)f(é(((_z)Q) << é(Q)(bg + bh) 1" ;@ >>

_U(q)i;(((’;; << é(Q)(bg + bh)IATE; @ >> (4.135)
ou ainda

<< [c,ﬁ,Qck,He_ph]_lﬁ’i’g;(b >>= g((g;(f(k - Q) - f(k)) << ﬁghlﬁf’g;d) >> .

(4.136)
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Substituindo (4.132), (4.133) e (4.136) em (4.130) obtemos

~ph ~
e 1P ;0 >>

<< c,ﬁ_Qcklflr_’Z;d) >> =V(Q)F(k,Q,w) > << c,t,,_Q
k’/

Ula) __ A Al w >> > F(k,Q, @), (4.137)
é(Q) k

+

onde F(k,Q, w) é dado pela eq.(4.28). Realizando uma soma em k em (4.137) obtemos

U(Q)F(Q,w) . ph

<< AP alh; @ >>  (4.138)

~ph ~
> << gkl ;@ >>=

K é(Q)[1-V(QF(Q,w)]

onde fizemos F(Q, w) = >y F(k,Q, w).

Substituindo (4.138) em (4.130) temos que

18(Q)1° ~ ph

+ << g AP
TT

Qs W >>

h << &(Q)(bg — bl o)A h;w >> =

2|U(Q)I°PF(Q, w)
1-V(QF(Q,w)

X (hwo + ) . (4.139)

Finalmente, substituindo (4.139) em (4.124) obtemos

5 2
phiAph . ~ wolé(Q)|
<< TNy N_H 0 >>= . (4.140)
Q M- 5 > 2wolU(Q)PF(Qw)
”[h‘“ —hw§ - "0 F.0) ]

observemos que o termo 1 -V (Q)F(Q, w) que aparece na equacao acima ¢ a conhecida
expressao de Lindhart.

Definindo a quantidade (que tem dimensao de freqiiéncia)
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_ 2|U(Q)IPF(Q, w)

®(Q, w) he,(Q, ) ,

(4.141)

onde €, (Q,w) =1 -V(Q)F(Q, w), podemos reescrever (4.140) de forma mais com-

pacta

5 2
<< APMAP" @ >>= 2(Q)] @o ) 4.142
Mg Mg ® mh [ w? - w§— wed(Q,w) ( :

Devemos, portanto, calcular (4.142) e em seguida substituir em (4.109) para ob-
termos a contribuicao a funcao dielétrica das vibracoes da rede. Para isso devemos

calcular #(Q, w).

4.6.1 Calculode ¢(Q, w)

Para calcularmos ¢ (Q, w), eq.(4.141), devemos inicialmente calcular €; que é dado por

Jf(k+Q) - f(k)
E(k+ Q) - E(k) —h(w +15)’

€(Q,w) =€x —V(Q) (4.143)

k
onde substituimos a constante dielétrica do vacuo pela constante dielétrica oOtica.
Tomando o limite Q — 0 e mais uma vez trocando a constante infinitesimal s por

Yimp T W1, Para levar em conta os efeitos das impurezas e da interagdo polar, €,

fica
W)
onde a);olm foi calculado na Secao 4.4. Separando €; nas partes real e imaginaria
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temos que
) > ' 17 2
wp[w = (Yimp + wpola?’) ] (4.145)

€ (W) =€ |1 - 77

rr

2 .
2003, @ (Yimp + Opotar) - (4.146)
[w? + (Yimp + UJ;aolaJ’)Z]2

EL(w) = €

Entao, podemos separar (4.141) nas partes real e imaginaria

oy _ L 2WUQ@I o

@ (w) = PAEENPAE (Fe +F'e) (4.147)
2

" (w) = 1M(P’e;—ﬁe{) , (4.148)

hile |2+ e |?

onde e'L e e'L' sao dados, respectivamente, por (4.145) e (4.146) e

’ _ Eoo - e;‘
F = V(Q) (4.149)
124 EZ
F =——. 4.1
V) (4.150)

4.6.2 Expressao analitica para a contribuicao das vibracoes polares a

funcao dielétrica
Finalmente, podemos escrever a funcao de Green da correlacao densidade-densidade

da carga de polarizacao como
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(4.151)

~ 2 2 2 ’ //
. ph | - e wol (W — w§— woe ) + 1wod
< A 0 > 12Q) [ ol ( 6 — WoQ') + 1wy ]}’

Th [w?2 — w§ — we® ]2 + [wed" ]2

que substituida em (4.109) fornece a contibuicao das vibracdes polares, que é uma

funcado complexa, cujas partes real e imaginaria sao dadas por

: __2mV(Q)Ié(Q)Pwo [w? — w§ — we?']

€pp (W) = €a — <(w2 w0l w0o®)? 1 [ T (4.152)
" _ 2wV (Q)1é(Q)Fwo wod”

€pp () = — ([wZ—w(%—chI>’]2+ [wod)"]Z) : (4.153)

2V (Q)16(Q) 1> wo

Precisamos calcular o termo p—

A frequiéncia do fonon longitudinal 6ptico é determinada pela raiz da parte real
da funcao dielétrica. Se negligenciamos a interacdo elétron-fénon em (4.152), i.e., se

fazemos ® = & = 0 da condicdo e;m(w = w;p) = 0 obtemos

21V (Q)1é(Q) I°wq

= = €uW?y — W3] (4.154)

Assim, as partes real e imaginaria de €,,(w) podem ser escritas como

(4.155)

2 2 2 2 !
: = — wo — wro®
€)= €. [1  (wip — who) [w? — Wy — w10 ]]

(W2 — W%y — WP )2 + [Wred" ]2
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€ (WFo — WF) WTod
[w?2 — w5y — WP 12 + [Wro®P ]2’

€ (W) = - (4.156)

onde identificamos wg com wrp, a freqiiéncia dos fonons TO, recobrando a nomen-
clatura usual da literatura.

Determinada a funcao dielétrica total do sistema podemos estudar as suas pro-
priedades Opticas. Aplicaremos os resultados acima ao GaN, material que vem sendo

intensamente estudado. Isso sera feito no proximo Capitulo.

4.7 Resumo do Capitulo 4

O objetivo principal deste Capitulo é o estudo de propriedades Opticas de semicondu-
tores polares. Para isso calculamos a funcao dielétrica de um plasma em estado solido

em semicondutores levando em conta a interacao polar elétron-fénon LO.

e Inicialmente escrevemos o hamiltoniano do sistema considerando a interacao

elétron-fonon que é descrita pelo hamiltoniano de Frohlich.

e Quando substituimos o hamiltoniano do sistema na equacao de movimento da
apropriada funcao de Green, o termo de Frohlich, por envolver produto de ope-
radores de criacdo e destruicdo de diferentes particulas (elétrons e féonons), in-
troduz na equacao de movimento funcoes de Green mistas, eqs. (4.25) e (4.26),

0 que aumenta bastante as dificuldades matematicas do problema.

e Nao obstante, mais uma vez utilizando a aproximacao de fase aleatoria (RPA),
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obtivemos uma expressao bastante geral para a funcao dielétrica eletronica,

eq.(4.53), que tem como caso particular a equacao de Lindhart.

Nesta equacao aparece um termo proveniente da interacao polar, eq.(), sendo

necessario calcula-lo.

Na Secao 5.4 realizamos o calculo de wpoiar, i.€., 0 efeito da interagdo polar sobre
0s niveis de energia eletronico, no caso limite Q — 0, 0 que nos permite obter

expressoes analiticas para a funcao dielétrica eletronica [eqs.(4.93) e (4.94)].

Obtivemos também expressodes analiticas para a funcao dielétrica da rede [egs.
(4.155) e (4.156)], e nesse caso, determinamos a quantidade &, i.e., o efeito da

interacao sobre as freqiiéncias do fénon LO.
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Capitulo 5

Efeitos da interacao polar elétron-fonon
LO nas propriedades opticas de
III-nitretos: Comparacao com resultados
experimentais

5.1 Introducao

Os resultados teoricos obtidos no Capitulo anterior serao agora implementados nu-
mericamente e tomaremos como material o GaN. Inicialmente, para maior comodidade
do leitor, vamos reescrever as principais expressoes obtidas.

A funcéao dielétrica total do sistema é dada por [conforme eq.(2.44)]
€ = €ele T €pn — € (5.1)

omde €. € €, S0 as quantidades definidas pelas eqs.(2.42) e (2.43) e cujas partes

real e imaginaria sao dadas por

€ =€+ €pp — €0 (5.2)

€ =€

ele + e;h . (5.3)



Utilizando os resultados do Capitulo anterior temos que

WL + g1, (W0))? = (Wpg1ay (W) + Yimp)?]

6, (w) = 600 1 - 7 77
total [( + W)y (0))2 + (W17 (W) + Yigmp) 212

. (‘U%o - (UZTO)[‘U2 - ‘UZTO — wro® (w)] }
(W2 — w3y — Wre® (0))2 + [Wre®” (w)]2 |’

2(1)%,(0\) + w;wlm’(w))(w,p’olar(w) + Yimp)
[((U + w;ﬂ)lm’(w))z + (w;;olm’(w) + yimp)z]z

etatal(w) = €

- (Wip — Wip)Wro® (w) }
[w2 — w5, — Wro® (W)]2 + [Wre®" (w)]2 |’

dadas pelas eqs.(4.93) e (4.94) junto com (4.155) e (4.156), onde

, ‘.
W o1 =
potar |€b|2+|€b|2

(w) Q(w) ,

12 eb

((U) = —ﬁQ((U)
polar |€b|2 + |€b|2 ’

w

com

wy (W — wro)? — yfmp]}
[(w—wTo)ZJrYiZmp]z ’

€,(W) = €x [1 -

205 (W — W7r0) Yimp
[(w - w70)? + yi,, 12

Eb(w) = €

110,

(5.6)
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B u it [ Ken ) g [ Ken
Q(w) = O(wTOkth(1+V0) [sm (Yl(w)) s (Yz(w))] ’

para valores de w no intervalo 0 < w < Wrp — Wp;

- l T _ _ oin—1l ﬂ
Q(w)_O((UTo(1+V0)kth [2wth(wro w) — sin <y2(w)>]’

para valores de w no intervalo wro — Wi < W < WTE;

Q(w) = —fxwrol [ YoTt (w — w7ro) + (1 +vy)sin~? ( Ken )] ,
Kin | 20in y2(w)

para valores de w no intervalo wro < W < W + Wyp;

Q(w) = O(wTOkth [vosm (5/1((0)>+(1+v0)sm (yﬂw))}’ (5.13)

paravalores de w no intervalo w > wro + wp, onde « e u sao dados, respectivamente,

pelas egs. (4.8) e (4.9) e

* * *

(wro — W) ;¥ (w) = (W= wro) y%(w)=21;7

V2 (@) = 2m (W + wro)

h
(5.14)

Por sua vez, as partes real e imaginaria da freqiiéncia ¢ sao dadas, respectivamente,
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por

L1 2UQFP o oo
(W) = o) T I @I [F (w0,Q)€ (@) + F' (w, Q)e; () | (5.15)
2
o (@) = A LD (,0)¢; (@) - F (@,Q)¢; (@)] ,  (5.16)

hle (w)]? + lep(w)]?
onde e’L e e'L' sao dados, respectivamente, por

2 2 " 2
, w5 [ = (Yimp + W )<]
€ (W) = € |1 - 2L~ Vimn T Opotar” _ | (5.17)

”

B 202,00 (Yimp + W )
. pl tmp polar
€r(w) = éo [W? + (Yimp + W10 )21 (5.18)
e
F(w,Q) = E{’;(;;)L , (5.19)
F'(w0,Q) = V(Za) . (5.20)

Deve ser observado que a dependéncia em Q das grandezas U(Q) e de F' (w, Q) e
F'(w, Q) que aparecem em (5.15) e (5.16) se cancela. Por esta razdo, na aproximacao
utilizada, ® nado é funcado de Q, mas apenas de w.

. - _1 - . . ~
Finalmente, a quantidade yimp = T;,, sera estimada usando a aproximacao
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VinTimp < n~13 onde vy, = 2kgT/m* é a velocidade térmica dos elétrons na banda
de conducdo e n~1/3 - a separacdo média entre as impurezas - sera tomado como o

livre caminho médio de espalhamento. Entao, temos que

Yimp = n3vy, (5.21)

A massa efetiva do elétron aparece em varias grandezas acima tais como freqiién-
cia de plasma, velocidade térmica, etc. Contudo, encontramos na literatura valores
numéricos muito diferentes entre si para esse parametro’

Nos calculos numéricos utilizamos para a massa efetiva do elétron o valor obtido
a partir de calculos de estrutura eletronica [30].

Resultados tedricos e experimentais mostram que, mesmo para a estrutura hexa-
gonal, a anisotopia da massa efetiva é pequena, o que significa que podemos tomar

um valor médio escalar para m*. Assim, adotaremos o valor de m* = 0, 17m,.

5.2 Resultados experimentais

Para que o leitor acompanhe melhor a discussao dos nossos calculos tedricos e sua

comparacao com os experimentos, vamos fazer um breve resumo de alguns resultados

experimentais encontrados na literatura e que serdao analisados nesse trabalho.
Perlin e colaboradores [20], utilizaram espalhamento Raman e espectroscopia in-

fravermelha para investigar os modos acoplados plasmon-fonon LO do GaN. No expe-

lpara a massa efetiva dos elétrons no GaN (WZ), por exemplo, os valores encontrados na literatura
variam de m* = 0, 10my, ref.[28] a m* = 0, 33my, ref.[29].



114,

rimento foram usadas diversas amostras com diferentes concentracoes de portadores
livres em material tipo bulk. A banda Raman correspondente ao ramo de alta energia
das excitacoes hibridas de plasmon e fonons LO — para estas concentracoes altas — se
correspondem bem com os dados obtidos via espectroscopia infravermelha. Por outro
lado, os modos de baixas freqiiéncias aparecem deslocados em relacao a freqiiéncia
padrdo dos fonons TO, por cerca de 11¢m~!. Os autores também comentam que o
espalhamento Raman é uma poderosa ferramenta nao destrutiva para investigar os
niveis de dopagem residual em GaN até concentracdes da ordem de 10%°cm 3.

A figura 5.1, retirada da referéncia [20], mostra os modos acoplados plasmon-fénon
LO (calculados via eq.(2.49) com alguns pontos experimentais (diamantes da referéncia
[18] e quadrados da referéncia [20]) obtidos via espalhamento Raman em GaN dopado
tipo n.

Por sua vez, a figura 5.2 (também da referéncia [20]) mostra o espectro Raman (para
n = 8.7x10%cm—3) em uma larga faixa de freqiiéncia de deslocamento (Raman shift)
e uma visao ampliada da parte de altas freqiiéncias. Discutiremos mais tarde esses
resultados.

Em outro trabalho experimental, H. Harima e colaboradores [19] utilizando espec-
troscopia Raman também observaram o acoplamento plasmon-fonon LO, mas num
intervalo de concentracao menor. Eles encontraram que a forma da linha espectral do
modo acoplado muda sensivelmente com a concentracao de portadores.

Estes autores mostram que algumas propriedades do sistema como, por exemplo,
amobilidade em camadas epitaxiais, podem ser obtidas analisando as formas da linha

Raman. Ademais, em amostras do tipo p, os modos acoplados mostram pequena vari-
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110.

Ilili{i|1"|7'llflli‘lf

i n= 12x10 cm

/ X
N i. ; - MOCVD-GaN
5 17 . 300K
ol 2.2x10 : .
gl - AL
2| 5
B |
C
g
£

== ' T erye : L1t 1
700 750 800 850 a00
-1
Raman Shift {cm )

Figura 5.3: Espectro Raman do GaN para diferentes concentracoes de portadores no
intervalo n = 1.2x10'7 an = 3.6x108cm 3.

acao com a densidade de buracos. As amostras tipo n consistiram de camadas de GaN
dopadas com Si (larguras de ~ 2um), crescidas sobre um substrato de safira, usando
a técnica MOCVD (da sigla em inglés metal-organic chemical vapor deposition). No
experimento o feixe do laser foi focalizado num ponto de aproximadamente 1um de
diametro. Os espectros foram obtidos usando amostras com densidade de portadores
no intervalo 1.2x10' a 6.6x10¥cm 3.

Na figura 5.3, retirada desse trabalho, vemos o espectro Raman para diferentes
densidades de portadores. Observa-se que, com o aumento da dopagem, a posicao

dos picos das bandas se desloca para maiores freqiiéncias e tornam-se mais largas.
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Figura 5.4: Espectro Raman do GaN para uma concentracao de portadores n =
1.5x10Ycm3,

Em outro artigo T. Kozawa e colaboradores [18], também utilizaram espalhamento
Raman para estudar modos acoplados plasmon-fénon LO em amostras hexagonais do
GaN dopados com silicio. Neste trabalho os autores concluem que a interacao elétron-
fonon LO do GaN é do tipo overdamping, i.e., aparece apenas um modo acoplado. E
também observado qua a banda se alarga e se desloca para freqiiéncias maiores a
medida que a concentracao de portadores aumenta. Nesse trabalho a concentracao
de portadores e as constantes de amortecimento foram determinadas pelo ajuste dos
dados e comparados com os valores obtidos em medidas de efeito Hall. A concen-
tracao obtida pelos dois métodos estdao em bom acordo. As camadas epitaxiais foram
crescidas num substrato de safira utilizando a técnica MOVPE (da sigla em inglés meta-
lorganic vapor phase epitaxy). As concentracoes de dopagem variaram no intervalo de
aproximadamente 10'6 a 2x10'8¢m 3. A figura 5.4 mostra o espectro Raman obtido

paran = 1.5x107cm=3.
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Num artigo mais recente, Yu A. Pusep et al [22] apresentam estudos de modos hi-
bridos de plasma e fonons LO por espalhamento Raman em camadas epitaxiais de GaN
e Al,Ga,_N. Foram utilizados cristais cubicos de GaN dopados com Si num longo in-
tervalo de concentracoes, variando de aproximadamente 106 até 102°cm 3. Também
foi detectada, em todas as amostras, uma banda larga na regiao de reststrahlung.

Na figura 5.5 reproduzimos a figura 1 de [22] que mostra o espalhamento Raman
em n-GaN:Si para varias concentracoes, mas a temperatura de 10K. Os outros expe-
rimentos acima descritos foram realizados a temperatura ambiente e nossos calculos
se concentram em tal situacdo. Em todos esses casos é satisfeita a condicao de nao-
degenerescéncia estatistica, i.e., nA3 < 1 onde A = h/(2m*kpT)'/? é 0 comprimento
térmico de de Broglie, e os elétrons podem ser tratados semiclassicamente. Na situa-
cao de temperaturas baixas a condicdo nao é satisfeita para concentracoes 10'9cm=3
e assim nao podemos comparar nossos resultados com os experimentais desse artigo.

Finalmente no que se refere a medidas de refletividade no infravermelho podemos
mencionar aquelas realizadas por Perlin et al [20]. Nesse experimento foi coletada
luz de superficies de amostras com diametro da ordem de 100um cujos resultados
sao reproduzidos na figura 5.6. De acordo com esses autores existe uma excelente

concordancia no posicionamento da linha Raman e o limiar do espectro infravermelho.
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Figura 5.5: Espectro Raman do GaN para diferentes concentracdes de portadores a

T = 10K. Da referéncia [22].
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Figura 5.6: Comparacao entre o espectro Raman e refletividade para trés diferentes
concentracoes de portadores 3.9x10'9¢m =3 (amostra A), 5.1x10¢cm 3 (amostra B) e
8.7x10%¢cm 3 (amostra C)

5.3 Resultados teoricos: comparacao com resultados ex-

perimentais

5.3.1 Espalhamento Raman por modos hibridos
Caso 1. Altas concentracdes (1 > 14045 ~ 4x1018cm=3)

Inicialmente vamos considerar o caso com n = 8.7x10%cm =3, T = 300K, situacao
estudada na referéncia [20]. Para estas condicoes yimp = 544cm ™! (calculado pela eq.
(5.21).

Na regiao de freqiiéncias de deslocamento altas a banda L, é composta majoritari-
amente de vibracoes de plasma (plasmon). Entao, para este caso, a secao de choque é

dada pela eq.(2.84), reproduzida a seguir
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Figura 5.7: Espectro Raman do GaN para n = 8.7x10'° ¢m =3 (regido de altas freqiién-
cias).

d’o N
dwdQ

(5.22)

[1 - exp - Bheo) ' m [[en + 41y (Q, ) XLE D]

€(Q,w)
onde € = €, + 47X + 47T Xpn € uma funcdo complexa cujas partes real e imaginaria
sdao dadas, respectivamente, por (5.4) e (5.5)

A figura 5.7 mostra o espectro Raman obtido da expressao acima.

A posicao do pico esta localizada em ~ 2800cm ™! e claramente observamos uma
protuberancia na regido de altas freqiiéncias (em torno de ~ 3600cm 1) que é experi-
mentalmente observada (conforme vemos na Fig. 5.2), mas, na Ref.[20] ndo é dada uma
explicacdo para esse fato; contudo, de acordo com a teoria desenvovida nesta tese, es-
sa protuberancia é um efeito de ressonancia no termo de relaxacao dinamica descrita

POT W 10y [eq.(5.7)] e ocorre aproximadamente na posicao wy; + wWro = 3620cm™1,

como vemos na figura 5.7.
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Figura 5.8: Parte real da funcao dielétrica do GaN para n = 8.7x10 cm 3.

As figuras 5.8 e 5.9 mostram, respectivamente, as partes real e imaginaria da fun-
cao dielétrica total [eqs.(5.4) e (5.5)] do sistema (ambas divididas pelo fator €.). A
parte real apresenta um zero proximo a freqiiéncia de plasma ~ 2800cm™~!; e a parte
imaginaria exibe uma saliéncia no entorno de ~ 3600cm ™!, que esta associada com a

protuberancia no espectro Raman mencionada acima.

7

polar (W), que multiplicada por h representa a renormaliza-

A figura 5.10 mostra w

cao dinamica das excitacoes do plasma.

”

polar ((0) que contém os efeitos de relaxacao

Por sua vez, a figura 5.11 mostra w
que surgem devido a interacao polar. Vemos claramente a ressonancia no entorno de
~ 3500cm™~! o que mostra, de forma inequivoca, a origem da protuberancia observada
no espectro Raman.

Nas figuras 5.12 e 5.13 sao mostradas as partes real e imaginaria de ®(w). A parte

real, ® (w), da a renormalizacdo dinamica das freqiiéncias dos fonons, enquanto a
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Figura 5.9: Parte imaginaria da funcao dielétrica do GaN para n = 8.7x10'° cm 3.
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Figura 5.10: Parte real de woiar, €4.(5.6), do GaN para n = 8.7x10'% cm 3.



124,

250
200 |
150 |
100 |

50|

2000 2500 3000 3500 4000 4500
Frequencia cm™'

Figura 5.11: Parte imaginaria de wyoar, €q.(5.7), do GaN para n = 8.7x10'° cm™3.

parte imaginaria, " (w), contém os efeitos de relaxacdo devido a interacdo polar que
se manifesta na parte da funcao dielétrica devida as vibracoes da rede rede.
Ainda para essa concentracio (n = 8.7x10'"¢m=3) vamos considerar agora a regido

de baixas freqiiéncias (a banda L_). Para este caso a secao de choque fica

d’o
dwdQ

(5.23)

~[1 = exp —Bhw] ‘Im [[em + 4TTX0 (Q, w)]x”h(Q’w)} .

€(Q,w)

Na figura 5.14 temos o espectro Raman obtido da eq.(5.23). Vemos uma banda com
um pico na posicdo ~ 530cm~! e mais uma vez temos uma boa concordancia com o
resultado experimental, em posicao, largura de linha e forma.

Na tabela 5.1 apresentamos uma comparacao entre os diferentes valores, em dife-

rentes enfoques, da freqiiéncia do modo hibrido superior L, :
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Figura 5.14: Espectro Raman do GaN para n = 8.7x10!9 ¢m™3 (regido de baixas
freqiiéncias).

e A coluna 1 indica os valores da freqiiéncia de plasma, calculada pela expressao

(2.46).

A coluna 2 indica as raizes (posicdo dos zeros) da parte real, € , da funcao dielé-

trica.

A coluna 3 indica a posicao do pico da banda L, no espectro Raman por nos

calculado.

A coluna 4 indica a frequéncia do modo superior calculado via eq.(2.49).

A coluna 5 indica a freqiiéncia do modo inferior calculado via eq.(2.49).

A coluna 6 indica o valor do inverso do tempo de relaxacao devido a interacao

com impurezas usados nos calculos, conforme eq.(5.21).

A coluna 7 indica a posicao do pico da banda L, no espectro Raman experimental.
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Tabela 5.1: Comparacao entre diferentes valores significativos de modos hibridos para
diferentes concentracoes

1 2 3 4 5 6 7 8
n(cm=3) wp |Raizdee’ |PicoRaman | Ly | L | yimp | Lixy | Loyy
1.2x10'[19] | 109 743 743 738 | 82 60 740
1.5x10'7[18] | 121 744 744 739 | 92 65 740
2.2x10'[19] | 147 746 745 741 | 111 | 74 745
7.5x10'[18] | 272 759 758 758 | 201 | 111
7.8x10'[19] | 277 760 759 758 | 204 | 113 | 758
1.2x10'8[19] | 344 774 773 772 | 249 | 130 | 769
2.5x10'8[18] | 496 815 815 820 | 339 | 166
3.6x10'8[19] | 595 845 848 864 | 386 | 188 | 850
3.9x10'[20] | 1960 1796 1936 2022 | 542 | 416 | 2086 | 520
5.1x10'°[20] | 2241 2051 2197 2294 | 546 | 455 | 2400 | 520
8.7x10'[20] | 2927 2692 2847 2967 | 552 | 544 | 2786 | 520

e A coluna 8 indica a posicao do pico da banda L_ no espectro Raman experimental.

Da Tabela 5.1 vemos que, para baixas concentracoes (1017 a 10'8cm=3), a posicdo do
pico obtido teoricamente (coluna 3) esta sempre acima do valor experimental da linha
L, (coluna 7). Contudo, o acordo entre ambos é muito bom. Isto mostra que, nesse
intervalo de concentracoes, o nosso modelo tedrico reflete muito bem os aspectos
essenciais do problema, inclusive os efeitos das impurezas.

Para altas concentracoes (representadas pelas trés ultimas linhas da Tabela 5.1)
vemos que para as concentracoes 3.9x10 e 5.1x10"¢m 3 a posicdo do pico obtida
teoricamente (coluna 3) é menor que o valor experimental (coluna 7). Contudo, para
n = 8.7x10Y¢cm 3 a situacao se inverte; o que parece indicar que, para concentracoes
extremamente altas, os efeitos das impurezas tornam-se cada vez mais importantes,

de modo que y;,, estimado pela eq.(5.21) é demasiado simples neste intervalo.
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Figura 5.15: Espectro Raman do GaN para n = 1.2x10'8 ¢m=3 (regido de baixas
freqiiéncias).

Caso 2. Baixas concentracoes (1 < Ngog ~ 4x108cm=3)

Agora vamos analisar o espectro Raman para concentracoes relativamente baixas
(10'7a10"cm3), situacoes investigadas nas referéncias [19; 18].

A figura 5.15 mostra o espectro Raman para a banda L* para n = 1.2x108¢cm 3,
T = 300K e Yimp = 130cm~! (calculado pela eq. (5.21).

A figura 5.16 mostra a mesma figura mas para n = 3.6x108¢m =3, T = 300K e
(calculado) yimp = 188cm™1.

Vemos que com 0 aumento da concentracao a posicao do pico da banda se desloca
para a direita e a banda torna-se mais larga (ou seja, o valor maximo da intensidade
diminui); exatamente o que se observa experimentalmente [conforme Fig. 5.3].

Vemos também que, para a posicao do pico, ha uma boa concordancia entre os

nossos calculos e os resultados experimentais.
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Figura 5.16: Espectro Raman do GaN para n = 3.6x10'8 ¢m=3 (regido de baixas
freqiiéncias).

5.3.2 Refletividade

Vamos considerar agora experimentos de refletividade realizados com o GaN.

Da conhecida expressao para o coeficiente de refletividade, R,

[r’(Q’ w) - 1]2 + Kz(in)

RQ©) = 1@ w + 112+ k2Qw)

(5.24)

onde n (w) e kK(w) sao as partes real e imaginaria do indice de refracao; podemos
relacionar com as partes real, € e imaginaria, € , da funcdo dielétrica — que sdo as

grandezas por nos calculadas — pelas expressoes

n2(Q, w) = ;[e’«z,w) +B(Q, )] (5.25)
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Figura 5.17: Espectro de refletividade para trés diferentes concentracoes de portadores
10.2x10%c¢m 3, 6.6x10%cm =3 e 8.6x10¥¢cm 3

K2(Q, w) = ;[—e’«z,w) +E(Q,w)] (5.26)

onde

2(Q, w) = {[€(Q,w)]2 + [€"(Q, w)]*}? . (5.27)

A figura 5.17 mostra o resultado experimental da refletividade obtido por Perlin
e colaboradores [21] para trés amostras com diferentes concentracoes a temperatura
ambiente T = 300K.

Nesses experimentos 0s autores realizaram medidas de refletividade no infraver-
melho e medidas de efeito Hall em GaN tipo n (estrutura hexagonal) com concentracao
n =~ 6x109%m3, em cristais crescidos pelo método de alta pressdo e alta tempe-
ratura. A partir desses resultados foram determinadas a freqiiéncia de plasma (via
refletividade) e a concentracao n (via efeito Hall), bem como a massa efetiva corres-

pondente a esses experimentos (m* = 0.22 + 0.02). Estes autores mencionam que a
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Figura 5.18: Refletividade do GaN para n = 8.6x10' ¢m =3, com yim, = 544cm ™1,

diferenca entre as componentes paralela e perpendicular da massa efetiva é pequena e
esta dentro do erro experimental. Também indicam que efeitos de ndo parabolicidade
na banda sao negligenciaveis.

Para efeito de comparacdo com a nossa teoria, escolhemos o caso n =
8.6x10%cm =3 e o correspondente y;n, = 544cm~! estimado pela eq.(5.21). Os
resultados sao mostrados na figura 5.18.

Podemos ver que ha boa concordancia com o resultado experimental. Chamamos a
atencao para o fato que se manifesta (embora ligeiramente) uma suave protuberancia,
como consequéncia do alto valor de y;,, ao redor de 3500cm ™. Esta se corresponde
com a linha "andémala"no espectro Raman que, conforme discutido anteriormente, é
conseqiéncia de um tipo de ressonancia na funcao de amortecimento dinamica que

obtivemos, fruto do acoplamento de efeitos polares e de muitos corpos.
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5.4 Conclusoes

Neste Capitulo, os nossos resultados teoéricos foram aplicados ao GaN e comparados
com resultados experimentais encontrados na literatura.

Em particular investigamos, via espectro Raman, os modos acoplados plasmon-
fonon LO. Os nossos resultados estdao em excelente acordo com os resultados experi-
mentais.

Normalmente os resultados experimentais sao discutidos tendo como base o mo-
delo de Drude, o qual depende de parametros fenomenolégicos (como, por exemplo,
o fator de amortecimento eletrénico y, o amortecimento dos fonons I', etc) os quais
sdo ajustados para reproduzir teoricamente a curva experimental. Na verdade esta
¢ uma aproximacao crua ja que, como mostrado aqui, efeitos dindmicos se mostram
relevantes.

Algumas vezes a contribuicao da parte eletronica (plasmons) é ajustada usando o

modelo de Lindhard-Mermin

(1 + 1L/ w)[x°(Q, w + 1I})]
1+ (ile/w)[x°(Q, w + 1Ie) /x°(Q, 0)]

ATt Xele = (5.28)

onde x° é a expressdo de Lindhart e I, ¢ uma constante de amortecimento fenomeno-
logica, que também é uma aproximacao crua ao desconsiderar os efeitos dinamicos
que, como visto, influenciam a forma do espectro.

Neste trabalho obtivemos expressdes analiticas que levam em conta a interacao

polar elétron-fonon LO, as quais nao dependem de nenhum parametro fenomenologico
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e incorporam efeitos dinamicos; o que é um grande avanco, como vimos na explicacao

da anomalia que aparece na banda L™ para altas concentracoes.



154.

134



Capitulo 6

Comentarios finais e perspectivas

Neste trabalho realizamos um estudo pormenorizado das propriedades opticas de
semicondutores polares; para isso analisamos em profundidade a influéncia dos efei-
tos de muitos corpos — os fendomenos coletivos gerados pela interacao coulombiana
entre os elétrons — e da interacao polar, de forma mais especifica a interacao de
Frohlich entre os elétrons e a componente dipolar elétrica das vibracoes longitudinais
opticas da rede.

A teoria geral foi explicitamente direcionada ao caso dos semicondutores da familia
dos IlI-Nitretos, com calculos numéricos aplicados ao GaN, cuja importancia tecnolo-
gica foi ressaltada no capitulo I. Estes compostos possuem, em geral, uma gap largo e
uma interacao polar forte.

O primeiro aspecto, ou seja o gap largo, fazem destes materiais elementos uteis
em dispositivos para emissao no azul e ultravioleta proximo, o que da origem aos
chamados Blue Diodes. Ja comentamos no Capitulo I a grande importancia desses
materiais nas areas tecnolodgica e comercial e, associado a isso, o grande interesse
cientifico relativo ao estudo de suas propriedades fisicas, como o que aqui realizamos.

No segundo aspecto indicado acima, a interacdo polar intensa afeta de forma mais

135.
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ou menos sensivel as propriedades Opticas destes compostos, como evidenciamos
neste trabalho.

Dsse modo, nos concentramos no estudo das propriedades Opticas e, na compara-
cao com resultados experimentais, voltamos nossa atencao ao espalhamento Raman
por modos hibridos plasmon-fénon LO e medidas de refletividade. Propriedades 6pti-
cas de materiais sao, em geral, caracterizadas em termos da funcao dielétrica depen-
dente da freqiiéncia e niumero de onda (estando envolvidos aqueles que, multiplicados
por h, correspondem a transferéncia de energia e momentum no processo de espalha-
mento da radiacao eletromagnética usada).

Assim, ap0s caracterizar o sistema, i.e., escrever um hamiltoniano que seja repre-
sentativo do sistema em estudo, calculamos a funcao dielétrica num extenso e ela-
borado processo, como discutido no corpo do texto. Para tal fim usamos o elegante,
pratico e poderoso método das funcoes de Green Termodinamicas de Tempo Duplo.
Nao resumiremos aqui o processo porque ja o fizemos ao final de cada Capitulo.

Aqui s6 chamamos a atencao para o fato de que estabelecemos claramente a conjun-
cao de efeitos de muitos corpos com os polares (basicamente via a blindagem dinamica
da interacao de Frohlich). Isto se manifesta na obtencao das normalizacdes e funcoes
de relaxacdo das energias de excitacdo: reiteramos o fato de que o formalismo utili-
zado permitiu obter expressdes dinamicas, o que se mostrou fundamental para se ter
um muito bom ajuste com os resultados experimentais.

Como ja dito temos considerado os casos de, especialmente, espalhamento Raman
pelos modos hibridos plasmon-féonon LO em semicondutor dopado tipo n, assim como

refletividade. A comparacao com experimentos foi centrada no caso do GaN. O ajuste
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no posicionamento e na forma das bandas é muito bom e, em particular, tem ficado
caracterizada e explicada a banda "anomala"observada nos experimentos.

Devee ser notado que nos calculos nao foi utilizado nenhum parametro aberto
ajustavel. Quanto aos parametros caracteristicos do GaN foram obtidos da literatura:
a massa efetiva de calculos de banda por C. Person et al [30], as constantes dielétricas
estatica e Optica das referéncias indicadas na Tabela I do Apéndice D, assim como a
freqiiéncia dos fonos TO e LO.

O bom acordo com os resultados experimentais, com a presenca — agora caracte-
rizada e explicada — da banda "an6émala", da uma muito satisfatoria validacao a teoria
aqui desenvolvida.

Para finalizar fazemos algumas consideracoes finais referentes a possivel continu-
acao do projeto:

e Por um lado podemos observar que o tratamento e calculo foi feito considerando

0 sistema inicialmente num estado de em equilibrio a uma dada temperatura (no
calculo numérico aquela do experimento). Porém, o caso pode ser estendido a
situacao em que a preparacao inicial do sistema seja uma de nao-equilibrio: i.e.,
o sistema excitado (inclusive fortemente) por pulso de radiacdo laser ou cam-
pos elétricos aplicados. Nessas circunstancias o formalismo da Funcao de Green
Termodinamica (no presente estudo entendida no caso de equilibrio termodina-
mica) deve ser estendido a uma Termodinamica de Nao-Equilibrio, como descrito

na literatuira (podemos mencionar as referéncias [6; 41]).

e O estudo do sistema na presenca de campos elétricos (de intermediarios a inten-
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S0Ss), como € o0 caso na maioria dos dispositivos, é claramente de grande interes-
se [6; 41]. Assim o0 estudo aqui apresentado pode ser estendido a essa situacao.
Observemos que, entdo, deve ser utilizado o formalismo de Funcao de Green Ter-
modinamica de Nao-Equilibrio, como indicado no item anterior. Uma primeira
tentativa ja foi feita [40] e esta apresentada no Apéndice E, onde é proposta uma
forma de medida Optica (superior a atualmente usada) de uma propriedade de
transporte, consistente na medida de corrente elétrica inclusive no seu transito-

rio ultra-rapido (sub-picosegundos).

Em parte por isso e em parte pelo reconhecimento de que o estudo dos semicon-
dutores IlI-nitretos, tanto tedrica quanto experimental, se encontra em fase inicial e
ha um amplo campo de pesquisa a eles relacionados por ser explorado, a minha sen-
sacao, ao final do presente trabalho, ¢ semelhante (naturalmente em outro contexto)

a do personagem do filme A Chinesa, do diretor francés Jean Luc Godard

"Eu pensava ter dado um grande salto para a frente e percebo que na ver-

dade apenas ensaiei os timidos primeiros passos de uma longa marcha".



Apeéndice A

Equacao de movimento para as

componentes de Fourier da funcao de

Green

Utilizando a propriedade (3.5), podemos escrever a funcao de Green de tempo duplo

como

G(t—t)=<<A(t—t)|[B>>= ;Q(t —t) <[A(t-t),B], >, .

onde

~ ’ I:I ’ ~ IfI ’
A(t—t)zexp(;lt—t)Aexp(—;lt—t)

A eq.(A.1) pode ser escrita em termo das componentes de Fourier
Gt—t)=<< At -t)|B>>= JZ AdwG (D) exp(—1®(t —t'))
onde @ = w +1s e
G(w) =<< A|B; (0 >>= ;T rooo adtG(T)exp(10T)
onde fizemos T = t — t'. Substituindo (A.1) em (A.4) temos que

G() = 21Tllh JZ dto(T) < [A(T),B], > exp(1dT)

(A.2)
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Integrando (A.5) por partes obtemos

G(@) = 21Thw U AT exp(1dT) (TT) [A(T),B], > +
J dtexp(10T)0(T) < [dA(T) B],7 >} . (A.6)
Usando que
40UT) _ s¢r) (A.7)
at
e
mAD A, a7, (A.8)
at

m (A.6), esta torna-se

1

hoG(w) = o < [A(0),B], > +J dTeXp(LwT)f (1) < [[A(T),H],B], >

2; < [A(0),B], > +211T Ji At exp(1T) << [A(T),H]|IB >> . (A.9)

Notando que a ultima integral acima é a transformada de Fourier da funcado de Green,

obtemos

que é a equacao (3.14).



Apeéndice B
Calculo das eqgs. (4.18), (4.19) e (4.20)

B.1 Calculo da eq. (4.18)

Inicialmente devemos calcular o seguinte comutador

[c,tch,c,i,chkf], . (B.1)

Usando a seguinte identidade

N
_CU)
(@}
E)
|

Il

|
Y
Q)
w))
E)
+

+
':J_>|>
f\)
F_U.)
T
w))

|
'D‘>
p>
.:(_>.>
T
(oo}
+
=
.'j_>.>
T
w))
o>
=
N

onde [A, B], = AB+ BA (anticomutador), e as regras de anticomutacdo para férmions

{efexd = Spp sl e =0 ={c),cf} (B.3)

onde &y ' € o delta de Kronecker, obtemos para (B.1)

t T 1 T
[Cka+Q,Ck/+QCk’]_ = (Cka' - Ck'+QCk+Q)6k,k, . (B4)
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Realizando a média sobre um ensemble, temos que
< [c,tck+Q,c£,+Qckf], >= (< chew > — < c£,+Qck+Q >) Ok s (B.5)
que é a equacao (4.18).
B.2 Calculo da eq. (4.19)
Utilizando as relacoes de anticomutacao (B.3), obtemos que
[chckrq, HE1- = [E(k + Q) — E(klckck+o (B.6)

logo,

.i.
kK +Q

.i.

<< [eferia  Hyl ey, ol @ >> = [E(k + Q) = E(K)] << cxcrrqley o O 0 >>

= [E(k+ Q) —E(k)]G(k,Q; k', Q; @) (B.7)

que €é a eq.(4.19).

B.3 Calculo da eq. (4.20)

Inicialmente vamos calcular o comutador

A V()
[C’_ECk+Q,Hefe]7 = Z Z 2 [C£Ck+Q’C;'_‘_Q’Cklci"ck”wLQl]* (B8)
Q,:#O k/,k//
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Utilizando a identidade

[A,BC]. =[A,B]_C + B[A,C]_ (B.9)

e as regras de anticomutacao para férmions, eq.(B.3), obtemos

t A V() t I t I
[ckCriq, He-e]l- = Z 5 chck+QfQ’ Cr'Ck"+Q — ch+Q, Ck+QCr Ck"+@ Tt
Q! ;tO k/l k/l
t T t t
+chl+Qlck’Ckck+Q+Q’ — ch1+Qrck/Ck_Q/Ck+Q) - (BIO)
K K

Lembrando que 715 = > c,ﬁck 1o’ bodemos reescrever a equagao acima como

; v(Q) R
[C]ick+Q;He—e]— = Z T {(C]ickJFQ,Q’ - C£+Q'Ck+Q)nQ' +
Q':/:O
Aty (clergra’ — Cf g ckra)] (B.11)

como Q' é indice mudo podemos trocar Q — —Q’ no segundo termo do lado direito
da equacao acima que torna-se
t ; V(Q) ¢ f A
[ckCk+qs He-el- = Z T {(ckck+Q_Qf - ck+Q,ck+Q)an +

’

Q +0

- t t
+ nQ’ (Cka+Q,Q' - Ck+QI Ck+Q)} (BlZ)



144,

entao

. - V(Q)
<< [c,‘:ck+Q,He_e]_|c;£,+Qck';w >>= g 5 —_—
Q,¢Ok/,

X {<< (C,tC,HQ_Q' - C,JE+Q/ ck+Q)c;£,,ck~+Qf |c£,+Qckr; w >> +

t T T T .
+ << € i v (CkChiq-q — Ck+Qer+Q)|Ck/+QCk’, 0 >>} (B.13)

Vamos utilizar a aproximacao RPA em (B.13), ou seja, vamos trocar pares de operadores

por seu valor médio no estado de base, assim

. _ v(Q)
<< lofrigHeel-ley qoui@>>= > > ==
Q' =0 k"

T t t t .
X {(< CkCk+Q-Q' >0 = < Cp, o' Ck+Q >0) << CprCr 4@ Ick,+Qckr,a) >> 4+

+ (< Cick_'_Q_Q’ >0 - < C£+Q’Ck+Q >O) << C’-I(—//Ck"+Q’ |C,-<I-/ Ck’; (1) >>} (B.]_4)

+Q

ou ainda
<< [egerrar Heel-1Cy  oCus @ >>= >. > V(Q)
Q’:&O k//
X << c,tc,ﬁq_Qr >0 — < C,]:+Q/Ck+Q >0> G(k”, Q;k', Q; w) (B.15)
onde

G(k”,Q;k',Q;d)) =<< c,t,,ckw+Qf |c£,+Qckf;<b >> (B.16)
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mas

< Cig ki >0= f(k+Q)8q o (B.18)
onde

f(k) =< c}:ck >,= Tr(poc,‘:ck) (B.19)

¢ apopulacao de elétrons que, na situacao de equilibrio, é a distribuicao de Fermi-Dirac.

Entao (B.15) fica

<< [egerr He-el-ler, s @ >>= 2 V(Q)Lf(K) - f(k + QIG(K', QK , Q; )
k!/
(B.20)

que é a eq.(4.20).
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Apeéndice C
Calculo das eqgs. (4.31), (4.32), (4.33) e

(4.34)

C.1 Calculo da eq. (4.31)

Queremos calcular a seguinte funcao de Green de tempo duplo
(([ckbgCreq, H§1-Ick .ock; @)) . (C.1)

Devemos, portanto, calcular o comutador que aparece em (C.1)
[cibgckio, HE]- = %E(k’)[c,ﬁchkw,c,i,+Qck,] . (C.2)

Usando as identidades

[AB,C]_ = A[B,C]_ +[A,C]_B (C.3)
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e as regras de anti-comutacao para férmions

[} exls = Spp s lew,ards =0 = [c), 14 (C.5)
obtemos
[cibackra, H§1- = D E(K)(cfer Si kg — €l cradi 1) ba (C.6)
"
logo
[cibgckso, HE]. = [E(k + Q) — E(k)]cickiqby - (C.7)

Substituindo (C.7) em (C.1) obtemos
(([ckbgcrra, HE1-Ich . gcw; @) = [E(k + Q) — E(K)1G1(k,q,Q; k', Q; ) (C.8)
que é a eq.(4.31).
C.2 Calculo da eq. (4.32)
Queremos calcular a seguinte funcao de Green de tempo duplo
(([cxback=a, A 1-1ck . gCri; @)) . (C.9)
Calculemos o comutador que aparece em (C.9)

[cfbackio Y1 = > hw(q)cibacki o, bibyl- . (C.10)
q/



Utilizando a identidade (C.3) e as relacoes de comutacdo para bosons
q

[ba, b} 1= =644 ;[bgby]-=0=1[b},bl 1

obtemos

[cibackra, H1- = hw(@)cickiaby -

Substituindo (C.12) em (C.9) obtemos
([efbackra, BY1-1ck . or; @)) = hw(9)G1 (k, g, Q; K, Q; @)

que é a eq.(4.32).

C.3 Calculo da eq. (4.33)

Queremos agora calcular a seguinte funcao de Green de tempo duplo
(([cibackiq, He-el-ICk qCr; D)) -
Mais uma vez devemos calcular o comutador
v(Q)

[exbackra Hool- = > 3 —5-—[ekbaCiia €, g Ok Ck Cpr Ci ']
Q’rﬁok,,k”
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Usando (C.3), (C.4) e (C.5) e procedendo de forma analoga ao Apéndice B (Sec. B.3)

obtemos

[C;:Ck+Q, I:Iefe] - = Z
Q' +0

V(Q)
2
t 1 - N t 1
X {(ckc,HQ_Qr —Criof ck+Q)nQr + Mg (CkCrig-q' — Crs0’ ck+Q)} by, (C.16)

onde iy = X c}:c,HQr.
Substituindo (C.16) em (C.14) temos que

. ) V()
<< [c,tchk+Q,He_e]_|c,t,+Qckf;w >>= > >
x{<<(c*c c—cl e )c*c~ rbIT 0 >> +

kKCk+Q-Q' T Cpiq CkrQIC) Ck 4@ Va1 Ok W
+ <<l o (che s =l ekso)balel e @ >>} (C.17)
k' “k"+Q \*k“k+Q-Q k+Q “k+Q/Palty otk . .

Utilizando a aproximacao RPA, de maneira completamente analoga a Sec. (B.3), a equa-

cao acima fica

<< [egbacriq He-el-ICy o€ @ >>=V(Q)Lf (K) - f(k+Q)] >, Gi(K", 4, @k, Q; @)
k//
(C.18)

que é a eq.(4.33).
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C.4 Calculo da eq. (4.34)

Finalmente, devemos calcular a seguinte funcao de Green de tempo duplo
(([cibackiq, He-pl-ICk qCr; D)) . (C.19)
Calculando o comutador que aparece na equacao acima encontramos

[ekbackiq, Ho-gl- = =2 U@y, o (by + b Ibgckiq
"

+ > U@ )ekbgchiq-g (by + DT ) (C.20)
q/

Substituindo (C.20) em (C.19) e utilizando a aproximacao RPA ficamos

<<[C,-(I—quk+Q,I:.\[e_f]_ | c,t,+Qckr;(I))) = — ZU(q') < biq,bq ><< cz+q/ck+Q|c,i,+Qck/;d) >>
q/
+>U(q) <bgb' , ><< cic et ocrs @ >> (C.21)
qa ab_, kCk+Q-q |Ck' +QCK’s .
q/
ou ainda
Uletb,e H, ¢ |ct cr; @)y =—=> U@ )v(@)d_y <<cl ervolet  acr @ >>
kPaCk+Qse—f1- | CpriCk's q a4)0_g4' 4 k+q Ck+QICk +QCK';
ql

+> U@L+ v(@),_g << ClCrig-q |ChigCr; @ >>  (C.22)
q

onde

V(@) =< bibg >o= Tr(poblby) (C.23)
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é a populacao de fonons. Podemos reescrever (C.22) como

(([ckbgcrrq, He-f1-ICkr gl @)) = U@ {(1 + v(@)G(k,Q + q,;k', Q; @)

—v(@)G(k-q,Q,;k,Q; @)}, (C.24)

que é a eq.(4.34).



Apeéndice D

Parametros caracteristicos dos
III-Nitretos

Na Tabela D.1 sdo dados os parametros' do GaN, AIN e InN na forma wurtzita, en-
quanto na Tabela D.2 sao dados os valores do GaN na estrutura zincoblenda cujos pa-
rametros sao diferentes da estrutura wurtzita; bem como, para efeito de comparacao
damos também os valores para o GaAs. Contudo, devemos observar que, a despeito
da sua grande importancia, muitos parametros fundamentais dos IlI-nitretos nao sao
conhecidos de maneira suficientemente precisa.

No caso de propriedades opticas, que sao determinadas pelo conhecimento da fun-
cao dielétrica €(Q, w) — dependente do vetor de onda Q e da freqiiéncia w — tal
entorno relevante ao redor de I' pode ser estimado pelo nimero de onda térmico, k;,
dado por hzkfh /(2m*) = kgT a temperaturas altas (T >> Tr, onde Tr é a temperatura

de Fermi), e, claro, a temperaturas baixas por kr, o numero de onda de Fermi quantico.

IRetirados de http://www.iiiv.cornel.edu/www/foutz/nitride.html
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Tabela D.1: Parametros dos Nitretos

Unidades | GaN AIN InN
Estrutura Cristalina Wurtzita Wurtzita | Wurtzita
Densidade glem? 6.15[33] 3.23[33] | 6.81[33]
Constante Dielétrica Estatica 8.9[34] 8.5[33] 15.3[34]
Constante Dielétrica Optica 5.35[34] 4.77[33] | 8.4[34]
Energia do Gap (ValeI') eV 3.39[35] 6.2[36] 1.89[37]
Massa Efetiva (Vale I' ) mo 0.20[34] 0.48[33] | 0.11 [34]
Potencial de Deformacao eV 8.3[33] 9.5[33] 7.1[33]
Energia dos Fonons LO meV 91.2[33] 99.2[33] | 89.0[33]
Constante de Rede, a A 3.189[38] 3.11[38] | 3.54[38]
Constante de Rede, ¢ A 5.185[38] 4.98[38] | 5.70[38]
Mobilidade do Elétron cm?/Vs | 1000[39] 135 3200
Mobilidade do Buraco cm?/Vs | 30[38] 14[38]
Campo de Ruptura Viem > 5x10°[38]
Massa do Buraco Leve mo 0.259[38] 0.471[38]
Conductividade Térmica W/cmK | 1.5[38] 2[38]
Temperatura de fusao C > 1700[38] | 3000[38] | 1100[38]

Tabela D.2: Dados especificos para a a estrutura zincoblenda

Unidades | GaN (Zinc-blende) | GaAs
Constante de Rede, a A 4.52 45
Energia do Gap (Vale I') eV 3.2 1.42
Massa Efetiva (Vale I) mo 0.20[34] 0.067
Constante Dielétrica Optica 5.35 10.91
Constante Dielétrica Estatica 8.9 12.91
Energia dos Fonons LO meV 91.2 37
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Tabela D.3: Valores de w,,; (em cm™!) para diferentes concentracoes

Material | n = 10Ycm =3 | n=10%cm =3 | n = 10¥cm =3

GaN 99,2 314 992

InN 98,5 311 984

AIN 5,81 18,4 58,1

Tabela D.4: Valores de Tr (em K) para diferentes concentracoes

Material | n = 10"cm =3 | n=108cm=> | n = 10¥cm =3

GaN 53 249 1155

InN 83 385 1785

AIN 5,81 18,4 58,1

1oo.



Apeéndice E

Plasma em semicondutores submetido a
campo elétrico

Segue reproducao do artigo "A Raman scattering-based method to probe the carri-
er drift velocity in semiconductors: Application to gallium nitride"no qual é deduzida
uma expressao que relaciona a velocidade dos portadores (corrente) em semiconduto-
res submetidos a campo elétrico (de intensidades moderadas a fortes) com o espectro
Raman desses portadores. Isto permite se determinar com alta precisao Optica o es-
tado transitorio (escala de subpicosegundo) e o estacionario da corrente elétrica em
semicondutores polares dopados. Este resultado é importante porque, do ponto de
vista experimental é cada vez maior a utilizacao de dispositivos tecnologicos que ope-

ram nessas condicoes.
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