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Resumo

Apresentamos uma teoria para obtencao de segoes de choque de espalhamento ineldstico
de luz via mecanismos de flutuacoes de densidade de carga e spin em um gés de elétrons
nao-uniforme formado por um sistema multi-camadas de GaAs periodicamente 6-dopadas
com concentracao eletrénica relativamente alta. Os célculos, onde estao inclusos efeitos
da interagio coulombiana entre os portadores, efeitos de correlacao e troca dinamicos e
o acoplamento com fénons LO, foram efetuados em condigoes de extrema ressonéncia
com o gap de split-off do GaAs. Em tais condiges, a estrutura detalhada dos niveis
de energia dos buracos de spin-split torna-se extremamente importante e & fundamental
para o surgimento do espectro de particula independente apresentado nos espectros po-
larizados. Este comportamento é revelado através da secao de choque de espalhamento
que consiste da parte imagindria de uma funcdo resposta constituida de um termo de
caréter de particula independente e outro de caréter coletivo. De forma a levar em conta
o amortecimento das flutuacoes de densidade, propde-se uma funcao espectral baseada na
conservacao da corrente local. Comparacao com formas de linha experimentais disponiveis
para o caso de espectros despolarizados mostram excelente concordancia. No caso dos es-
pectros polarizados a concordancia se deu em nivel semi-quantitativo, j4 que excitagoes
de cardter coletivo obtidas experimentalmente apresentaram intensidade menor do que
aquelas fornecidas pela teoria. Tal discrepancia é atribuida a efeitos de desordem intro-
duzidas no processo de dopagem e que implicam na quebra das regras de conservacao de

momentum.



Abstract

We present a theory for the inelastic light scattering cross-section for the mechanisms
of charge and spin-density fluctuations in the relatively high concentration of the non-
uniform electron gas of a multi-layered 6-doped GaAs system. The calculations are done in
conditions of extreme resonance with the spin-split edge of GaAs and include the effects of
Coulomb interactions between the carriers, dynamical exchange-correlations and coupling
with LO phonons. In such conditions, the detailed energy level structure of the spin-
split holes becomes extremely important and is responsible by the single-particle behavior
presented in the polarized spectrum. This behavior revealed by the scattering cross-section
derived from the imaginary part of a response function, consists of a term showing single-
particle character and another displaying collective character. To include the damping
of the density fluctuations, a spectral function is proposed based on the foreknowledge
that the local current must be conserved. Comparison with the available experimental
line-shapes for the depolarized spectra show excellent agreement. In the case of polarized
spectra the agreement was given in semi-quantitative terms as experimental collective
excitations present less intensity than those calculated by the theory. Such diference is
attributed to disorder effects produced during the doping process which results in break

down of momentum conservation rules.
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Capitulo 1
INTRODUCAO

Nos tltimos trinta anos presenciou-se o renascer e a fixacao da espectroscopia Raman
ou espalhamento ineldstico de luz como uma das técnicas mais celebradas no estudo de
excitagoes elementares em sélidos. FEste renascimento deve-se em sua maior parte ao
surgimento do laser como fonte de excitacao. Nos primeiros dias da técnica, os espectros
eram obtidos usando as linhas de excitacdo de uma lampada de arco de merciirio que
possuia a desvantagem de exigir longos tempos de exposicio para a deteccao fotogréfica,
além de apresentar a dificuldade adicional da separagao dos componentes Raman das
linhas de emissao do Hg. O uso do laser, ao contrério, permite uma maior pureza espectral,
maior intensidade, maior controle da polarizacao € direcionabilidade, além de, devido ao
seu répido desenvolvimento, fornecer tipos com diferentes comprimentos de onda, o que
propicia uma escolha adequada para cada tipo de experimento. O espalhamento por
excitacdes elementares tem sido observado em sélidos opacos, metais e semicondutores,
assim como em cristais transparentes. O grupo de excitagoes incluem fénons acusticos e
Sticos, polaritons em “bulk” e superficie, magnons, excitagdes vibracionais de fons isolados
e excitagoes em gases de elétrons (plasmons e excitagdes de particula independente) [1].
Neste trabalho estaremos interessados no espalhamento ineldstico de luz em um gés
de elétrons bidimensional nao uniforme formado pela modulacao espacial do potencial de

um sistema multicamadas de GaAs delta-dopadas com Silicio.
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1.1 Espalhamento Raman eletrénico

Em termos gerais o processo Raman eletrénico a ser estudado é uma teoria de segunda
ordem em teoria de perturbacao. Nele um quantum de radiacao incidente ¢ aniquilado e
um quantum de radiacao espalhada é criado. Isto ocorre com a criagao (processo-Stokes)
ou aniquilagao (processo Anti-Stokes) de uma excitacdo no gis de elétrons. O processo
Anti-Stokes pode ocorrer entdao tao somente se o sistema se encontrar inicialmente no
estado excitado. Neste trabalho os processos de espalhamento se darao a temperatura,
T = 0, portanto o processo em questao serd o Stokes.

Os semicondutores por serem simples, com estrutura de bandas bem conhecida, e
por oferecerem uma enorme variedade, tem sido amplamente estudados via espalhamento
Raman eletrénico. Os portadores podem ser produzidos por dopagem, por excitacao
Stica ou térmica. Além do que, enquanto a maioria dos plasmas produzidos por gases
constituem sistemas com baixa densidade para temperaturas altas, nos semicondutores
é possivel formar plasmas degenerados a baixa temperatura que apresentem interagoes
elétron-elétron substanciais.

Ffeitos oriundos da estrutura de banda podem influenciar o processo de espalhamento
ineldstico de luz de vérias formas. Uma delas é a substituicao da massa eletrénica pelo
tensor massa efetiva [2]. Outra é o comportamento ressonante da secao de choque de
espalhamento para frequéncias incidentes de laser préximas aos gaps interbanda 6ticos.
Efeitos de nao parabolicidade de banda também podem produzir termos adicionais na
distribuigao espectral da radiacao espalhada aumentando as contribuigoes da fracao do
espectro correspondente a excitagoes de particula independente | .

A partir dos anos 70 o modelamento de estruturas semicondutoras permitiu a realiza-
¢do de sistemas eletronicos de baixa dimensionalidade. Estudos de sistemas bidimensio-

nais via espalhamento ineldstico de luz foram estimulados a partir da proposta pioneira
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luz incidente

luz espalhada

Figura 1.1: Geometria de quasi-retroespalhamento utilizada em experimentos de espalha-
mento ressonante de luz.

de Burstein et al [4]. Eles consideravam que experimentos realizados sob condi¢oes resso-
nantes poderiam ter a sensibilidade para observar excitacoes elementares dos sistemas
eletrénicos 2-D. O aumento de sensibilidade foi previsto para fétons com energias pré-
ximas &s transicoes Gticas dos elétrons ( no caso do GaAs sao relevantes os gaps Fg e
Eo+ Ao). As primeiras observagoes de espalhamento ressonante de luz em sistemas 2-D
vieram logo a seguir e realizadas em heteroestruturas de GaAs-Al,Ga,_.As com dopagem
seletiva [5], confirmando as predigdes de Burstein et al . Os espectros eram largos e com
formas de linha que refletiam a qualidade das amostras daquele tempo.

A geometria mais utilizada nos experimentos, mostrada na fig.1.1, é a chamada geome-
tria de quasi-retroespalhamento. A luz se propaga dentro da amostra numa direcao pré-
xima & normal do plano do sistema 2-D. Assumiremos o caso extremo em que 08 aAngulos
de incidéncia e espalhamento coincidem com a normal, situacao esta nao muito longe da

realidade, j& que, na prética, se lida com materiais de indices de refracao alto ( por exem-
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Figura 1.2: Diagrama esquematico mostrando as transicbes virtuais entre as bandas de
valéncia e conducdo em um espalhamento ressonante.

plo para o GaAs n ~ 3,6 na regiao espectral do visivel). Esta suposi¢ao implica a nao
transferéncia de momento lateral e portanto apenas excitacoes intersubbandas verticais
sao permitidas.

A fig.1.2 mostra um diagrama esquemético que corresponde ao espalhamento resso-
nante de luz por excitagoes intersubbandas. A luz incidente, cuja energia é préxima a um
gap 6tico, causa transigoes da banda de valéncia para estados desocupados da banda de
conducso. Em seguida luz espalhada é emitida pela recombinacgao dos buracos criados na
banda de valéncia e elétrons em estados ocupados da banda de condugao.

Dependendo da polarizacao da luz incidente e espalhada dois tipos de espectros po-
dem ser medidos: a) espectros despolarizados, onde as polarizacoes incidente e espalhada
sao perpendiculares entre si e associados a excitagoes via mecanismo de flutuagoes de
densidade de spin. b) espectros polarizados, onde as polarizagoes sao paralelas entre s1

e interpretados como devido a excitacoes intersubbanda via mecanismo de flutuagoes de
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densidade carga. Estas regras de selecao foram obtidas pela primeira vez por Hamilton e
McWhorter [6], que mostraram que efeitos advindos da estrutura de banda permitiam que
um gés de elétrons, obtido pela dopagem uniforme tipo-n em GaAs, ao interagir com um
campo de radia¢do, pudesse ter outro mecanismo que nao apenas o de flutuagao de den-
sidade de carga. No artigo, secoes de choque anomalamente grandes para eﬁpalhmnento
de excitacoes de particula independente em GaAs puderam ser parcialimente explicadas a
partir de espalhamento por flutuacoes de densidade de spin. O efeito residia na mistura
via acoplamento spin-6rbita dos orbitais p que ddo a origem a banda de valéncia do GaAs
(ver Cap.2 e 4). Para um gés de elétrons 2-D, os mecanismos de espalhamento e as regras
de seleciio como considerados por Burstein, Pinczuk e Mills se mostram similares aos de
sistemas tridimensionais [7].

Em 1985 Katayama e Ando [8] apresentaram uma teoria de espalhamento ineldstico
de luz em situacao de ressondncia prézima para excitacoes de densidade de spin e de car-
ga em super-redes de GaAs-Al,Ga;_,As com dopagem seletiva tipo-n. Para calcular as
secoes de choque de espalhamento a férmula de Hamilton e McWhorter [6] foi extendida
e dada em termos de funcgdes de polarizabilidade dindmica levando-se em conta interagoes
coulombianas entre os portadores (campo de despolarizagao), efeitos de troca e correlacao
dinAmicos e a interacio com os fénons LO. A inclusao de efeitos de troca e correlacao
din&micos (efeito tipo excitonico) se mostrou necesséria a partir de um artigo sobre ab-
sorcao Gtica intersubbanda em camadas de inversio e acumulacio em Silicio, formadas
pela interface 6xido-semicondutor [9]. Neste caso, o efeito tipo exciténico quase que can-
celava o efeito do campo de despolarizacio encontrado por Allen et al [10], resultando
em energias ressonantes de absor¢ao bem préximas das energias de transigao intersubban-
das observadas experimentalmente. Desta forma o acordo entre teoria e experimento se
mostrou satisfatério tanto para as energias de absorcao, quanto para as formas de linha.

Os célculos desenvolvidos por Katayama e Ando se basearam em algumas aproxi-
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macbes importantes. Em primeiro lugar considerou-se que as camadas de GaAs estavam
muito distantes entre si, de forma que a super-rede na realidade foi tratada como um
sistema de miltiplos pogos quanticos. Uma segunda aproximacao foi feita ao assumir-se
regime de ressonéncia préxima ou seja, regime em que a diferenca entre a energia da
luz incidente, fiw;, e a energia do gap do GaAs, E,, é grande quando comparada com
a diferenca tipica de energia de transigoes intersubbandas. Neste caso os denominadores
ressonantes de energia foram substituidos por um denominador médio. No entanto esta
aproximacao implica que a conservagao de momentum entre os f6tons incidentes e espa-
Ihados e as excitacoes com base na estrutura de bandas nao seja considerada de forma
detalhada. Em particular, o papel desempenhado pela banda de valéncia no processo de
espalhamento é completamente negligenciado. Em condigoes de “extrema ressonéncia”
ou seja, quando E, — hwy, é da ordem das transicoes intersubandas tal aproximacao nao é
valida devendo-se comegar com uma férmula diferente de forma a levar em conta detalhes
da estrutura de bandas.

Em resumo, Katayama e Ando calcularam as energias dos modos coletivos intra e
intersubbanda no regime de grandes comprimentos de onda para o caso simples de muilti-
plos pocos quénticos onde existiam apenas uma subbanda ocupada e uma desocupada.
No caso de espectros intersubbanda por excitagoes de densidade de spin e de carga realiza-
dos com diferentes niimeros de subbandas ocupadas e desocupadas, seus dados numéricos
forneceram uma compreensao semi-quantitativa das excitagoes eletrénicas no regime de
baixa energia. Os principais aspectos encontrados foram os seguintes: 1) os efeitos de
correlacio e troca dindmicos (efeitos tipo excit6énicos) eram pequenos com um “red-shift”
da ordem de 1 meV em relagao as frequéncias naturais de excitagao dos sistemas. 2)
os espectros de excitacoes de densidade de carga apresentaram picos em energias mais
altas em relacio aos picos correspondentes de excitacao de densidade de spin devido aos

efeitos de campo de despolarizacio e acoplamento com os fénons LO. O acoplamento do
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Figura 1.3: A) Espectro despolarizado de excitacoes intersubbanda para vérios valores do
vetor de onda de espalhamento. As linhas s&o ajustes do espectro. Enxerto: geometria
de espalhamento e a expressao de k. B) Espectro polarizado para vérios valores de k.
Enxerto: dependéncia das excitagoes intersubbanda com k no limite k < k.

modo intersubanda-fénon LO d4 origem a dois picos ( Lt e L™ ). 3) O acoplamento dos
modos intersubbanda-fonon LO no GaAs d4 origem a um modo novo para cada modo
intersubanda.

Como mencionado acima, as energias dos modos de excitacao de densidade de spin
sao deslocadas das transigoes de particula independente pelas interagoes de correlacao e
troca dindmicas. J4 os modos de excitagao de densidade de carga possuem deslocamentos
em energia devido ao termo direto de intera¢ao coulombiana, assim como, pelo termo
de correlagio e troca. Entretanto, como interacoes de correlacao e troca em GaAs eram
pequenas, excitacoes de densidade de spin em pogos quéinticos eram interpretadas como
os espacamentos entre as subbandas de energia e portanto interpretadas como excitagoes

de particula independente. Similarmente, o deslocamento em energia das excitacoes de
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densidade de carga em relacao as transicoes de particula independente eram considera-
das em termos do termo direto de Coulomb e acoplamento com os fénons 6ticos. No
entanto essas interpretagoes tiveram de ser revistas quando em 1989 Pinczuk et al [11]
observaram transigoes de particula independente (SPE - “Single Particle Excitations”)
inesperadas juntamente com os modos coletivos de densidade de spin (SDE - “Spin Density
Excitation”) e de densidade de carga (CDE - “Charge Density Excitation”) em pocos
quéanticos de heteroestruturas de GaAs-Al,Ga;_,As crescidas por MBE, como mostra a
fig.1.3. A gebmetria de retroespalhamento utilizada pelos autores, apresentada no enxerto
da fig.1.3A, permitia que transicoes intersubandas nao verticais fossem observadas. Desta
forma um estudo da dependéncia das intensidades e larguras de linhas com o vetor de onda
na direcao paralela ao plano de dopagem foi feito. O espectro despolarizado revelou que a
largura da banda atribuida a excitagoes de particula independente (SPE) apresentava uma
acentuada dependéncia com a componente do vetor de espalhamento ao longo do plano.
Tal dependéncia com k é esperada para transigoes intersubanda de particula independente
nao verticais. No limite de grandes comprimentos de onda k¥ < kp, as energias destas
transicoes como esquematizado no enxerto da fig.1.3B, cobrem um continuo limitado por
Eg £ kvp, onde vr € a velocidade de Fermi e Ey; é o espagamento intersubbanda para
k = 0. Para vetores de onda grandes, verificou-se que a largura da banda de excitacao
SPE estava ao redor de 2kvy. Esta dependéncia com o vetor de onda de espalhamento
na direcao paralela também explica a forma de linha do modo coletivo de excitagoes de
densidade de carga. Com o aumento de k o espectro de CDE intercepta o continuo de
excitacoes e portanto fortemente amortecido devido ao “damping de Landau”. O espectro
coletivo de excitacao de densidade de spin mostrou menor dependéncia com o vetor de
onda por estar mais distante em energia do continuo (ver enxerto da fig.1.3B).

Em 1990 foi realizado por Maciel et al [12] o primeiro trabalho experimental de carac-

terizacao 6tica em super-redes de GaAs com dopagem delta de Si com diferentes perfodos e
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Figura 1.4: Espectro Raman ressonante de um sistema multi-delta de GaAs com cela
unitéria de 500 A. A) espectro despolarizado. B) espectro polarizado. As energias in-
cidentes do laser sao: a) 1.855 meV b) 1.863 meV c) 1.872 meV d) 1.880 meV e) 1.910
meV.

dopagens. Espectros Raman polarizados e despolarizados em regime de extrema ressonan-
cia com o gap Ep+Aq foram obtidos na geometria de quasi-retroespalhamento z (z, )% e
z(x, y)Z respectivamente a temperatura T = 4K. Os espectros para estruturas de periodo
curto se mostraram similares aos de materiais uniformemente dopados. Porém para estru-
turas de perfodos maiores as formas de linha eram fortemente dependentes da frequéncia
da radiacao incidente, como mostra a fig. 1.4, onde estao presentes espectros para ambas
polarizagoes de uma estrutura com 500 A de perfodo.

A interpretacao dos dados experimentais baseou-se no célculo da estrutura de eletréni-
ca de uma camada delta isolada onde foi utilizado o método semicléssico de Ando [13] que
resultou na previsao de trés subbandas ocupadas. As formas de linha de ambos os espec-
tros foram interpretadas entao como transigoes coletivas intersubbandas podendo ser via

mecanismo de excitacao de densidade de spin (espectro despolarizado) ou via excitacao de
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densidade de carga (espectro polarizado). A distribuicao espectral de forcas de oscilador
considerada implicava em uma estrutura de baixa energia atribuida a transices entre a
segunda e terceira subbandas e uma estrutura larga em alta energia atribuida a transicoes
da primeira subbanda e o continuo (ver fig.1.4). Em trabalho posterior, foi sugerido que
a fracao do espectro referente a altas energias poderia estar relacionado a luminescéncia
do nao equilibrio associada ao gap Ey+ Ag [14]. Na sequéncia, célculos teéricos para o es-
pectro Raman em regime de extrema ressonancia SDE, onde efeitos exciténicos nao foram
considerados, elucidaram esta questao ao apresentar notével coincidéncia com as formas
de linha experimentais [15]. O trabalho mostrou que as formas de linha Raman eram re-
sultado de transicoes intersubbandas do gés de elétrons bi- e tridimensional formado pela
modulacao do potencial do sistema multideltas. Esclareceu-se também a importancia dos
estados de buraco neste regime de espalhamento. Em relacao a uma estrutura que emerge
no espectro CDE em torno de 17 meV, conforme podemos observar na fig.1.4, sugeriu-se
que possivelmente sua origem nao estaria ligada a transicoes intersubbandas e sim fruto
de excitagoes coletivas tipo plasma oriundas da parte 3-D do gés de elétrons.

O espectro polarizado apresenta um aspecto complicador em sua interpretacio. Na
regiao do fénon LO existem fortes efeitos de interferéncia. Para o regime de ressonéncia
préxima e na mesma amostra estas assimetrias foram teoricamente interpretadas [16] e
experimentalmente confirmadas [17] como ressonéncia tipo-Fano devido a interferéncia do
fénon LO e um continuo de transigoes de particula independente. No entanto acredita-
mos que numa situacao ressonante, que ¢ a situacio em questao, se deva partir de uma
formulacgao diferente de forma levar em conta a dependéncia das formas de linha com a
frequéncia.

Neste trabalho calcularemos os espectros Raman polarizados e despolarizados em
regime de extrema ressondncia com as mesmas caracterfsticas nominais da super-rede

estudada por Maciel et al [12] com a inclusio de acoplamentos diretos (coulombiano) e
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de correlacao e troca dindmicos. Ao final demonstraremos que nesse regime os espec-
tros serao constituidos por excitagtes de carater coletivo e por excitagoes de cardter de
particula independente. Confronto com os dados experimentais resultam em bom acordo.

No Cap. 2 sao apresentados os conceitos fundamentais a respeito da estrutura de
bandas do GaAs assim como o conceito de super-redes §—dopadas.

No Cap. 3 aplicar-se-4 a teoria de Thomas-Fermi juntamente com a teoria do fun-
cional densidade, na aproximacao de densidade local, a fim de se determinar a estrutura
eletrénica da super-rede, a saber: funcoes de onda, perfis de potencial e estrutura de
bandas.

No Cap. 4 desenvolver-se-4 um formalismo autoconsistente de forma a calcular a
secao de choque de espalhamento em condigbes de extrema ressonancia, em temperatura
T = 0K, para os mecanismos de flutuacao de densidade de carga e de spin.

O Cap. 5 serd devotado & apresentacao e analise dos resultados.

No Cap. 6 estarao contidas as conclusoes finais.



Capitulo 2
SUPER-REDES DELTA-DOPADAS

2.1 Introducao

Neste capitulo sao apresentadas informacoes bésicas envolvendo a estrutura cristalina e
de bandas do GaAs, assim como o conceito de “delta doping” e super-redes delta-dopadas

ou sistema de multicamadas delta-dopadas e suas possiveis aplicagoes.

2.2 Estrutura Cristalina e de Bandas do GaAs

O Ga.As é um composto bindrio do tipo ITI-V. Neste tipo de composto existem oito elétrons
de valéncia por cela unitéria, onde trés sao fornecidos pelo Ga e os cinco restantes pelo As.
A configuracao dos elétrons de valéncia do Ga e As sao respectivamente: 4s%4p'e 45%4p°.
Os outros elétrons ocupando orbitais mais profundos, nao tomam parte nos processos em
que se estd normalmente interessado, como conducao e absorcao. As ligacoes quimicas
30 covalentes com carater parcialmente idnico. Os 4tomos se distribuem de forma que
cada &tomo tem como vizinhos mais préximos quatro dtomos do outro tipo, formando
ligagOes tetraédricas. A cristalizacao se d4 em uma estrutura do tipo “Zinc-Blend”.

Esta estrutura consiste de duas redes ctibicas de face centrada (fcc) deslocadas uma em
relagao a outra de um quarto do pardmetro de rede na direcao da diagonal de uma delas,
conforme se pode notar na fig.2.1. A primeira Zona de Brillouin da rede reciproca é um

octaedro truncado sendo que seus principais pontos e linhas de simetria estao indicados

12
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Figura 2.1: Estrutura cristalina da estrutura tipo Zinc-Blend.

na fig.2.2 segundo notacao de Bouckaert et al [18].

Estamos interessados na regiao em torno do ponto I' (k = 0), onde estao localizados
os extremos das bandas de conducao e valéncia do GaAs. Este interesse advém, como
veremos, do fato da célula unitdria da rede reciproca da super-rede tratada neste trabalho
ser muito menor que a célula unitdria correspondente do GaAs.

Na fig.2.3 mostra-se o diagrama de bandas do GaAs. O fundo da banda de con-
ducao (Ig) € originada por orbitais do tipo s antiligantes. Na auséncia do acoplamento
spin-érbita, as trés bandas de valéncia (origindrias de orbitais do tipo p ligantes) seriam
degeneradas em I'. No entanto a existéncia desse acoplamento resulta na quebra desta
degenerescéncia séxtupla dando origem a um quadrupleto (simetria I's) que corresponde
a J = 3/2 e a um dupleto (simetria I'7) que corresponde a J = 1/2, onde J é o momento

angular total. Isto implica em uma mistura dos orbitais do tipo p resultando nos seguintes

estados de Bloch segundo modelo idealizado por Kane [19):
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§x;

Figura 2.2: Primeira zona de Brillouin para a estrutura Zinc-Blend, segundo a notacao

de Bouckaert.
|
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Figura 2.3: Estrutura de bandas para materiais do grupo III-V. O efeito spin-6rbita
quebra degenerescéncia dando origem a um quadrupleto (I's) e a um dupleto (I'7). Em
parénteses estao indicadas as degenerescéncias das bandas.
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(3/2,3/2) %(X-H’Y)T

(3/2,-3/2) —%(X—z‘Y)i

para a banda de buraco pesado ao longo de k,,
1 . 2
(3/2,1/2) —\—/—g(X+zY) l—\/;ZT
1 ) 2
(3/2,-1/2) - —\7—5 (X —1iY) T+\/ng

para a banda de buraco leve ao longo de k&, e,

(1/2,1/2) : % (X +3Y) | +%zr

(1/2,-1/2) % (X —iY) | —%z t

para a banda de “split-off”’, onde os nimeros entre parénteses representam os autovalores
de J e m; dos operadores J e J, respectivamente.

Para a banda de condugao, os estados sao representados por fungoes de onda tipo S :

(1/2,1/2) = (9)1
(1/2,-1/2) = (9)|

2.3 Super-redes Delta-dopadas

Para a realizacao de dispositivos é necessdria a presenca de portadores livres. Porém em
um semicondutor intrinseco, devido a auséncia dos mesmos, a condutividade elétrica é
muito baixa. Desta forma a fim de obter portadores é necessdrio que o material seja
dopado.

A dopagem ¢é obtida normalmente por incorporacao de impurezas durante o processo

de crescimento do semicondutor. Dependendo da finalidade, pode fornecer um excesso de
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elétrons, quando é referida como do tipo 7, ou com falta dos mesmos (excesso de buracos),
dita do tipo p.

No caso do GaAs, a dopagem do tipo n é obtida pela introducao de um elemento
do grupo IV em substituicao ao gédlio durante o processo de crescimento do cristal. O
elemento mais utilizado neste tipo de dopagem é o Si. A dopagem do tipo p é similarmente
obtida sendo que agora o elemento dopante (grupos II, III, IV) substitui dtomos de As.
Os principais dopantes neste caso sao o Be, B e C [20].

As formas de dopagem podem ser diversas: permeando todo o material dopado (dopagem
homogénea), com perfis abruptos, ou mesmo variando a concentracao de dopantes. A for-
ma a ser utilizada neste trabalho é a de um perfil abrupto conhecido como dopagem do
tipo delta.

Dopagem delta ou planar é aquela em que os dopantes sao confinados a um plano
atémico normal A diregao de crescimento. Tais perfis finos podem ser matematicamente
descritos por uma funcao delta de Dirac, dai a origem do nome. Entretanto, esta é uma
situacao ideal j4 que na pratica, efeitos de difusao de dopantes sao inevitdveis [21]. Em
1988, Schubert et al [22] mostraram por exemplo, que o confinamento de dopantes é forte-
mente dependente da temperatura do substrato. Experimentos mostram que camadas
dopadas com Si ou Be em GaAs, Al,Ga;_,As e InP com confinamento de 10 — 30 fOX de
largura, sao obtidas com sucesso, conforme resultados revelados por SIMS [23] (Secondary
ITon Mass Spectroscopy), RHEED [24] (Reflection High Electron Energy Diffraction) e me-
didas de Capacitancia-Voltagem [24]. A fig.2.4 apresenta um diagrama esquemético de
uma dopagem do tipo delta de Si em GaAs crescido na direcao (001).

As aplicacoes praticas da dopagem tipo delta podem ser divididas em trés dreas.
A primeira é a aplicagao tecnolégica em dispositivos de alta velocidade, tendo como
principais exemplos o 6—FET e o §—HEMT que apresentam vérias vantagens em relacao

aos mesmos dispositivos com dopagem homogénea [25]. A segunda diz respeito & aplicagao
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Figura 2.4: Tustracao esquemdtica de um filme epitaxial contendo uma camada delta-
dopada. Também é mostrado uma rede esquemédtica com os 4tomos dopantes confinados
a um unico plano atémico.

de amostras delta-dopadas como detetores de luz. Foi demonstrado que elas apresentam
forte absorcao ressonante na regiao do infravermelho, o que as torna candidatas a fa-
bricacao de detetores nesta regiao, aliado ao fato da absorcao poder ser sintonizada em
funcao da dopagem. Por ultimo, também é descrita a emissao estimulada sintonizdvel de
radiacao com energia abaixo do gap do GaAs em super-redes delta-dopadas de GaAs (a
serem descritas abaixo) confinada entre duas barreiras de Al,Ga;_,As. A luz emitida é
de alta intensidade na regiao de 0.9 a 1.2um, o que as torna bastante atrativas para a
aplicacao em dispositivos foténicos [25].

Por super-rede delta-dopada entende-se a estrutura periédica formada por sequéncias
de dopagem do tipo delta intercaladas por regices nao dopadas. Estaremos interessados
em estudar super-rede de Arsenieto de Gélio (GaAs) delta-dopada com Si, onde o Si entra
como impureza subsitucional ao Gédlio. Por ser do grupo IV cada Si doa um elétron para

a rede ficando portanto positivo. Para concentracoes relativamente altas (tipicamente >
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<«—— diregdo de cresc. (001)

Figura 2.5: Diagrama esquematico de uma super-rede delta-dopada de N periodos e de
cela unitaria d. As dopagens delta na figura correspondem as regioes hachuradas em
vermelho. Também é mostrado o gas de elétrons formado pela modulacao espacial dos
potenciais da banda de condugao e de valéncia.

10" ¢m~?) h4 uma superposicao de estados dos Si ionizados formando uma sequéncia de
planos periédicos positivos de cariter metélico que dao origem a um potencial periédico, o
potencial da super-rede. Este potencial confina os elétrons doados, na banda de condugao,
formando assim um gds de elétrons quasi-bidimensional. A fig.2.5 apresenta um diagrama
esquematico de uma super-rede de periodo d € comprimento L = Nd onde N é o mimero
de periodos. A figura apresenta também os potenciais periédicos da banda de condugao
e da banda de valéncia de split-off que serdao por nés utilizadas. Um dado adicional da
figura ¢é o pinning do nivel de Fermi no nivel aceitador devido a dopagem nao intencional
durante o crescimento. Normalmente este tipo de impureza é atribuida & presenca de
carbono.

Devido & modulacao de potencial, as caracteristicas mais marcantes das super-redes
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delta-dopadas s&o: a) gap indireto no espago real ou seja, as fungoes de onda de elétrons
e buracos estao separadas espacialmente. Isto possibilita um aumento no tempo de vida
de recombinagoes radiativas. b) gap de energia reduzido quando comparado ao gap do

material hospedeiro.



Capitulo 3

ESTRUTURA ELETRONICA DE
SUPER-REDES DELTA-DOPADAS

3.1 Introducao

A proposta deste capitulo é apresentar as formulagoes e os cdlculos utilizados na obtencao
da estrutura eletrénica de um sistema de multicamadas delta-dopadas para temperatura
T = 0. Nossos célculos serao efetuados utilizando o conceito de fungao envelope dentro
da teoria da aproximaciao de massa efetiva. Os resultados em relagao com aqueles obtidos
em super-redes composicionais devem ser substancialmente melhores j4 que estas lidam
com interfaces entre diferentes semicondutores [26]. Os célculos autoconsistentes serao
baseados em duas formulacoes: teoria do funcional densidade e a aproximacao de Thomas-
Fermi. A dltima servird como “input” inicial do célculo autoconsistente. A finalidade
da sua apresentacao neste capitulo visa mostrar quao facil é sua utilizagao sendo seus
resultados compardveis a aproximacao de Hartree.

A partir da proposta de Kohn e Sham [27] em 1965, a chamada teoria do funcional
de densidade (TFD) ou teoria do gas de elétrons nao homogéneo se desenvolveu como
uma ferramenta extremamente 1til no estudo de sistemas de muitos elétrons. Sua base
remonta ao artigo de Hohenberg e Kohn (HK) [28] onde é desenvolvida uma teoria exata

no tratamento de sistemas eletrénicos interagentes submetidos a um potencial externo.

20
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Os autores demonstraram que todos os aspectos da estrutura eletrénica podem ser deter-
minados como funcao da densidade eletronica n(r). A expressao formal para a energia
do estado fundamental I/ é dada em termos de um funcional da densidade que engloba
os termos de energia cinética e de interagao e cuja expressao exata, dada a complexidade
do problema, nao é conhecida. Desta forma védrias aproximacoes deste funcional foram
propostas e utilizadas sendo que a mais simples leva 4 aproximacao de Thomas-Fermi.
Do principio variacional de energia de HK, Kohn e Sham reduziram o problema de
muitos corpos a um sistema de equacoes autoconsistentes de uma particula para a descri-
cao do estado fundamental do sistema eletrénico. Para isso foi considerado um potencial
efetivo, V¢, no ponto r, que depende da densidade total, n(r'), onde formalmente todos
os efeitos de muitos corpos sao levados em conta. O potencial efetivo pode ser escrito

como,

Ver(r) = ¢(x) + Vee(r) (3.1)

onde ¢(r) é o potencial eletrostatico total e V,..(r) & por defini¢ao, o potencial de correlacao
e troca. Ele é dado pela derivada funcional da parte de correlacao e troca da energia do
estado fundamental em relagao a densidade. A expressio de V,.(r), e consequentemente
de V,;(r), depende em principio de uma forma complicada de n(r'). Na pratica, recorre-se
a aproximacoes, sendo a mais simples delas chamada aproximacao de densidade local ou
LDA. Neste caso a energia potencial de troca e correlacao é aproximada pela contribuicao
de troca e correlacao em relacao ao potencial quimico de um géds de elétrons homogéneo
possuindo uma densidade uniforme igual a densidade local n(r) do sistema nao homogéneo.

Finalmente é interessante fazer uma comparacao dos resultados que podem ser obtidos
a partir da TFD e outros métodos. Evidentemente a TFD fornece melhores resultados

que Hartree j4 que a tltima nao leva em conta efeitos de muitos corpos. O principal
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mérito da teoria de KS na aproximacao de densidade local reside no fato de que, em-
bora ela seja de desenvolvimento tao simples quanto a teoria de Hartree, ela fornece na
maioria dos casos uma boa informacgao a respeito dos efeitos de correlacao e troca. Ao
contrdrio, cilculos baseados na teoria de Hartree-Fock exigem um esforco computacional
considerédvel sendo dificil sua implementacao para sistemas com muitos elétrons. Além
do que, como colocado acima, as equagoes de KS incluem de forma razodvel os efeitos
de correlacao e troca enquanto Hartree-Fock inclui efeitos de troca exatamente porém

negligencia completamente efeitos oriundos de correlacao.

3.2 A aproximacgao de Thomas-Fermi

Como dito anteriormente a aproximacgao de Thomas-Fermi constitui a versao mais simples
da teoria do funcional densidade. Historicamente esta aproximacao tem como base a
teoria estatistica de Thomas-Fermi [29,30] que foi aplicada no estudo do gds de elétrons
nao homogéneo. Tal aproximacao local ser4 melhor quando a densidade eletrénica n(r),
ou o potencial que a gera, varia de uma fracao pequena sobre um comprimento de onda
eletrénico caracteristico. Esta condicao nem sempre é obedecida como por exemplo, em
Atomos e moléculas , onde em regioes préximas ao nicleo o potencial é singular. No
entanto ainda assim existe um regime de validade da teoria, a saber, o limite estastistico
de muitos elétrons. Em suma a aproximacao de Thomas-Fermi é vélida nos seguintes
regimes:

a) Densidade eletronica n(r) variando lentamente.

b) Limite de altas densidades.

O objetivo da aproximacao de Thomas-Fermi é fornecer um método em que a densidade
eletrénica seja obtida a partir de um potencial efetivo ves(r), potencial este que compde
o conjunto de N equacoes de Schrédinger na aproximacao do elétron independente de um

sistema de N elétrons interagentes.
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Como a teoria de Thomas-Fermi utiliza as relagoes de um gés de elétrons uniforme, o
nosso ponto de partida serd obté-las.
Seja um gés de elétrons uniforme composto de N elétrons localizado numa regizo de

volume V. Entao sua densidade média ¢ dada por

N

No estado fundamental todos os estados no espago dos k, sao preenchidos até k = kp,
que é o médulo do vetor de onda de Fermi do sistema. Temos entao que o mimero
de elétrons é dado pelo volume contido na regiao de zero até kr dividido pelo volume
elementar do espaco k,

4%%?‘3 V

N=2Gy =32
Vv

k2 (3.3)

onde o fator 2 se deve ao fato de cada estado k possuir dois niveis eletrénicos ( um para
cada valor do spin ). Assim a densidade eletrénica média se relaciona com ky por
ki

Ng = 3.2 (34)

O préximo passo é assumir que as relagoes de um gés de elétrons uniforme podem ser
aplicadas localmente para um gds de elétrons nao homogéneo. Isto implica que em uma
dada posicao r o nimero de elétrons por unidade de volume n(r), no estado fundamental

¢é dado por

k3 (r)
32

n(r) = (3.5)

onde kr deve ser especificado para cada posicao r.
No regime em que a densidade eletronica n(r) varie lentamente a energia cinética do

sistema nao interagente T,[n|, pode ser aproximada pelo primeiro termo da expansao em
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séries do gradiente de n(r) [28],

Tyn] = / tin(r)]dr | (3.6)
onde t[n] é a densidade de energia para um sistema de elétrons nao interagentes com
densidade n(r).

Para elétrons livres na aproximacao de banda parabélica pode se mostrar facilmente
que a densidade de energia cinética ¢ dada por

fin(e)] = (3% [n(x) 37)

€ portanto

3h2

Ti[n(r)] = Tom*

(372)2/3 / in(r)]*/%dr. (3.8)
Desta forma o funcional de energia para o sistema interagente submetido a um potencial

externo v(r) pode ser escrito como [27]:

1

B,[n(r)] = Tufn(r)] + / o(r)n(r)dr + 5 / n(r)n(r')drdr

r -l

: (3-9)

onde o tltimo termo representa a interacio elétron-elétron. Minimizando a eq.(3.9) em

termos de n(r) sujeita a condicao

Nin] = /n(r)dr =N, (3.10)
obtemos
0T,
5n(T) +¢(r)—pn=0 (3.11)
o(r) = ofr) + [ 2L (3.2)

r—r|’
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onde p é o multiplicador de Lagrange associado a eq.(3.10) e ¢(r) o potencial efetivo sem
efeitos de muitos corpos (correlagio e troca).

Utilizando a eq.(3.8) juntamente com a eq.(3.11) onde, apenas enfatizando, desprezamos
efeitos de correlacao e troca obtém-se,

m* 3/2 3/9
n(r) = E2T (- o) (313

que nos d4 a densidade de carga como funcao do potencial efetivo, ¢(r). Na préxima secao

mostraremos como esta equacio nos permite calcular o potencial efetivo de super-redes

6-dopadas dentro da aproximacao de Thomas-Fermi.

3.3 Cdlculos para a banda de condugao

Nossos célculos serao baseados em duas aproximagoes principais. Assumimos (i) que a
aproximacao de massa efetiva seja vélida de forma a podermos desprezar o potencial peri-
4dico da rede e usar a massa efetiva e a constante dielétrica do semicondutor hospedeiro e
(ii) que a carga positiva das impurezas doadoras ionizadas estd distribuida uniformemente
no plano perpendicular 4 direcao de crescimento (modelo jellium). Assim desprezamos a
distribuiciio discreta dos dopantes e as flutuagoes espaciais que resultam da distribuigao
aleatéria de impurezas no plano de dopantes.

A aproximacao da funcao envelope dentro da teoria de massa efetiva, aplicada ao
caso de heteroestruturas composicionais, pogos quénticos e super-redes, necessitam da
suposigio extra de que as partes periddicas das funcoes de Bloch sejam as mesmas em
cada tipo de camada que constitui a heteroestrutura. Evidentemente esta condicao é
automaticamente e exatamente satisfeita no caso que iremos tratar de estrutura multi-
deltas.

A segunda suposi¢ao enquanto invariavelmente feita nos calculos de estrutura eletréni-
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ca em camadas delta-dopadas, é muito mais dificil de justificar e constitui um dos pro-
blemas abertos na compreensao teérica destas estruturas. O problema é particularmente
major para sistemas compensados, enquanto que para sistemas nao compensados, para
dopagens suficientemente altas pode-se assumir que o sistema impureza-portador tem um
comportameno metélico. E interessante chamar a atencao que experimentos recentes tem
estudado o caso de baixa densidade onde a descricao em termos de subbandas nao se
aplica e se é forcado considerar cada impureza como um arranjo aleatério bidimensional.
A compreensao tedrica desta configuragao j4 vem sendo estudada em trabalhos como por
exemplo de Efros e Metzner [31,32]. Nos pardgrafos a seguir estabeleceremos os cami-
nhos por nés percorridos para o cdlculo da estrutura eletrénica do sistema de multi-deltas
apresentado no Cap. 1.

Uma vez estabelecido que utilizaremos a aproximacao usual de substituir a distribuicao
aleatéria de impurezas puntuais no plano de dopantes por uma distribui¢ao continua, o
problema se reduz a encontrar autoconsistentemente solugoes das equacoes unidimensio-
nais de Poisson e Schrédinger .

A aproximacgao de Thomas-Fermi fornece um meio fcil de determinar em primeira ins-
tancia o potencial efetivo do sistema. Ela foi utilizada pela primeira vez em semicondutor
6-dopado por Ioriatti [33] e em super-redes por Barbosa [34].

Utilizando a eq.(3.13) que nos d4 a densidade de carga como funcao do potencial
efetivo (sem correlacao e troca), juntamente com a equacao de Poisson, obtemos a seguinte

equagao diferencial nao linear de Thomas-Fermi na direcio z (diregio de crescimento):

dZ’l)ef _ 8
dz2 3«

— ves(2))? + 87npf(z) — 87na. (3.14)

Na equagao acima p é a energia de Fermi do sistema que serd tomada como referencial

para os valores de energia, np é a densidade de dopantes por drea de Bohr que supomos

ey om YL S E E
sppvign ©F RIILIOTECA
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obedecer a uma distribui¢ao gaussiana,

YWD2 | exp{—[2222(x — jd)]}

f(z) = (V12 - 3.15
) J Zﬁﬁi(lf)v/fl)/zexp{—[g’éh‘_—?'(z—J'd)]}dz (3:19)

com largura a meia altura a ( tomada arbitrariamente como 50 A ) e na, indica que
consideramos a existéncia de um fundo residual uniforme de aceitadores. Na eq.(3.15)
N é o nimero de celas unitérias do sistema. E importante fazer a observagio que ao
longo deste trabalho, a menos que seja explicitamente colocado, todas as distancias serao
escaladas pelo raio de Bohr efetivo do GaAs (ap = 97,43 A) e as energias pelo Rydberg
efetivo (Ry* = 5.92meV ).

A equacao diferencial nio linear de T-F é resolvida numericamente ao impormos as

seguintes condigoes de contorno na cela unitédria do sistema :

f
af2 & —a/2 = U. 3.1
/2 dz | /2 ( 6)

Uma vez determinado o potencial efetivo de T-F, que Barbosa [34] verificou ser e-
quivalente a aproximagao de Hartree, este serd usado como ponto de partida para as
equacbes autoconsistentes, dentro da aproximacao de massa efetiva. Como o movimento
dos elétrons é quantizado na diregao de crescimento z e livre no plano zy (onda plana ),

as equagbes autoconsistentes unidimensionais a serem resolvidas 830 :

a) A equacao de Schrodinger

d2

[_aﬁ + Va(2) + V;cc(z)] Vi, (2) = B Vi, (2) (3.17)
onde ;,_(2) é a fungao envelope eletroénica correspondente ao indice de subbanda i com
nimero de onda na diregao z, k.

b) A equagao de Poisson que determina o potencial de Hartree, Vj, devido a interacao

eletrostatica mitua entre os elétrons e entre os elétrons e as impurezas intencionais e nao



3.3. CALCULOS PARA A BANDA DE CONDUCAO 28

intencionais,

d2 VH (Z)
dz?

= —87 [n(2) — npf(z) + nal (3.18)

¢) A densidade eletronica

n(z) = Z Nk |9, (2)]? (3.19)

Lk,

Ny, = [p— Ei.)0lp — E.})/27 (3.20)

onde 6 ¢é a funcao escada, p é a energia de Fermi e Ej;, € o autovalor de ¢, _(2). De posse
deste autovalor temos que a relacao de dispersao de uma dada subbanda ¢ da banda de
conducao com nimero de onda k, é €, = E.(i, k,) + E2k? /2m, sendo, k, o médulo do vetor
de onda ao longo do plano zy € m. a massa efetiva da banda de conducgao. Quando a
expressao de N;;, for somada sobre todos k,, obtemos N; que é o mimero de elétrons por
unidade de 4rea do i-ésimo conjunto de subbandas.

Quanto ao potencial de correlacao e troca na eq.(3.17) vérias parametrizagbes sao
encontradas na literatura. A nossa escolha residiu na parametrizagao analitica sugerida
por Hedin e Lundqvist [35].

Assim vemos do conjunto de egs.(3.17), (3.18), (3.19) e (3.20) que, supondo um poten-
cial de entrada V;(z), podemos calcular as fungoes de onda. Das fungées de onda podemos
calcular a densidade de carga, n(z), que por sua vez gera um potencial de saida Vy(z).
O método usual para resolver a equacao de Schrodinger no (n + 1)-ésimo passo é usar
como potencial de entrada uma combinagao linear do potencial de entrada e o potencial

de saida da interacao no n-ésimo passo, ou seja,
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V() = aV(2) + (1 - )V (2) (3.21)

com (0 <a<l.

O potencial de saida do n-ésimo passo nao pode ser usado como potencial de entrada
do (n + 1)-ésimo pois acarretaria problemas de convergéncia do método. Em relacio ao
passo em que o processo deve ser interrompido segue-se o critério de convergéncia usual
que ¢é o de verificar as energias encontradas. O processo é interrompido no momento em
que esta energia nao mais se altera dentro de uma precisao pré-fixada.

Para determinarmos a estrutura de subbandas temos de resolver a equacao de Schro-
dinger. Fixando a origem do sistema de coordenadas tal que em uma cela unitéria da
super-rede o potencial seja uma fungao par de z, podemos escolher duas solugées que
sejam linearmente independentes, com paridade definida e dependentes da energia E sa-
tisfazendo [34],

p(0) =1 ¥p(0) =0 (3.22)

d)i(o) =0 1/’;'(0) =1, (323)

cujo Wronskiano para todo o z é

W = v, (2)1;(2) — ¥, (2)¥(2) = 1. (3.24)

Aqui o indice (7) p indica a paridade (fmpar) par da solucao. Desta forma podemos

representar uma funcao arbitréria ¢(z2) da super-rede como

¥(z) = Ay (2) + By (2) para |z| < a/2 (3.25)

onde A e B sao constantes arbitrarias.
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Do teorema de Bloch, da continuidade de 1 e de sua derivada em 2 = a /2 obtemos:
A = 2,(a/2);(a/2) B = isink,a,

onde k, & o vetor de onda de Bloch. Desta forma,

. sin kza
¥(2) = Ppl2) + Z2171;1.((;/2)@&;(“/2)

Obtém-se ainda para um dado valor da energia E, a relagao de dispersao da super-

¥i(2)- (3.26)
rede [26],

cos(k.a) = ¥ (a/2i(a/2) + ¥ia/2)vy(a/2) = F(E). (3.27)

Resolvendo a equacio acima para vérios valores de energia verifica-se a formacao de
minibandas como é mostrado pelo grafico de F(E) versus E (fig.3.1), j4 que apenas sao
permitidas energias tais que —1 < F(E) < 1. Isso explica a razao de termos introduzido o
tndice de subbanda i na equacao de Schrédinger pois, para um dado um valor de k,, temos
vérias solugdes possiveis em energia. Assim para cada i, o conjunto de niveis eletrénicos
especificados pela energia E = FE (i,k,) chamaremos de minibanda. Os valores de
E(i, k,) sao separados por lacunas ou gaps de energia. Para energias correspondentes
a estes gaps, nao hé estados de Bloch permitidos de forma a satisfazer as condigoes de
contorno impostas.

Finalmente utilizando a relagao de dispersao e efetuando a normalizacao reescrevemos

a funcio de onda dos elétrons na banda de condugao como

_ 3+ iREWE)
\/V< ¢p‘wp > +R(E)2 < wzllr/)z >

Yik, (2) (3.28)

para |z| < a/2 e com
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Figura 3.1: Gréfico da relacao de dispersao de super-redes como funcao da energia onde
é mostrada a formacao de minibandas.

_ /TR
B = @l 2)b e/ (3:29)

para k, > 0. Note ainda que ¥_;_= 1/} como consequéncia de simetria de inversao.

3.4 Cadlculos para a banda de valéncia

Neste trabalho estaremos interessados em excitacoes Sticas ressonantes com a banda de
split-off. Como o “splitting” A da banda de split-off no GaAs estd em torno de 340 meV
e a modulacao do potencial em torno de 40 meV o acoplamento existente com as bandas
de buraco leve e pesado pode ser desprezado. Portanto os cdlculos referentes a banda de
interesse sao estritamente andlogos ao da banda de condugao. Deve-se no entanto ter o

cuidado de substituir aonde se fizer necessdrio a massa efetiva da banda de conducao pela
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a massa efetiva correspondente & banda de split-off ¢ manter a coeréncia das unidades
que escalam energia e distAncias. Em um tratamento geral das bandas de valéncia o
hamiltoniano k - p de Luttinger-Kohn deve ser usado [36]. Este retém as trés bandas de
valéncia descrevendo a dispersao e a interacdo entre as mesmas até a ordem de k2.

Um ponto importante a ser mencionado é que no cdlculo do potencial efetivo da banda
de valéncia desprezaremos contribuicoes de muitos corpos. A razao é que os buracos de
baixa energia, obtidos oticamente, estao separados espacialmente dos elétrons. Desta
forma nao consideraremos efeitos de campo de despolarizacao dinAmicos produzido pelos
elétrons. Portanto o potencial efetivo dos buracos levar4 em conta apenas a contribuicao
devido ao termo de Hartree estdtico.

De posse dos dados da estrutura eletrénica, cujos resultados serao apresentados no
Cap.5, desenvolveremos a seguir uma teoria para obtencao de secoes de choque de espa-
lhamento para os mecanismos de excitacoes de densidade de carga e de spin em um gas

de elétrons nao-uniforme que serd aplicada ao sistema de multi-deltas.



Capitulo 4

TEORIA AUTO-CONSISTENTE
PARA OBTENCAO DE
ESPECTROS DE FDS E FDC

4.1 Introducao

Neste capitulo apresentaremos a teoria detalhada para a obtencao de secoes de choque de
espalhamento Raman em situagbes de extrema ressondncia via mecanismos de flutuacces
de densidade de spin (FDS) ou flutuagoes de densidade de carga (FDC) em estruturas
semicondutoras. A teoria no estdgio de desenvolvimento atual se aplica a espalhamentos
intersubbanda em um gds de elétrons nao uniforme. Para isso iremos supor uma geometria
conveniente de forma que o vetor de onda de espalhamento esteja ao longo da direcao
de incidéncia da luz (retroespalhamento). Esta restricdo, conforme veremos, simplica o
problema gerando conjuntos de transigoes intersubanda degeneradas acopladas e forcadas
que culminam em segoes de choque Raman cujos espectros se compoem de excitacoes
de particula independente SPE- “Single Particle Excitations” e coletivas, CDE-“Charge
Density Excitations” no caso de FDC ou SPE e SDE-“Spin Density Excitations” no caso
de FDS.

A formulagao para o cédlculo das secoes de choque utiliza uma extensao da teoria do

funcional densidade (TFD) aplicada para estados excitados e para fenémenos dependentes

33
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do tempo chamada de aproximacao de densidade local dependente do tempo (TDLDA-
“Time-Dependent Local Density Aproximation”) desenvolvida por Zangwill e Soven e
aplicada na obtencao de segoes de choque ressonantes de fotabsorgio de gases nobres (Ne,
Ar, Kr e Xe) e de fotoemissio em Bério e Cério. Nela o campo externo de radiacao é
substituido por um campo efetivo que auto-consistentemente leva em conta a resposta de
um sistema eletrénico interagente quando submetido a uma perturbacao externa [37]. A
partir do campo efetivo achamos fungoes resposta resolvendo as equagoes de movimento

para as flutuagoes de densidade apropriadas a cada caso.

4.2 Secoes de choque de espalhamento de luz

Nesta secao faremos uma apresentacao concisa da teoria de espalhamento ressonante de
luz para a obtencao das secoes de choque de espalhamento via mecanismos de FDC e
FDS. Para obter maiores detalhes sao listadas ao longo da segao algumas das principais
referéncias sobre o assunto que podem ser encontradas na literatura.

Em primeiro lugar ilustraremos o processo de espalhamento Raman via mecanismo
de FDC de forma que se possa compreender a razao da dependéncia deste processo com
detalhes da estrutura de banda eletrénica que implicam em regras de selecao sobre as
polarizacoes incidente e espalhada da luz. O mecanismo de FDS segue de forma analoga.
A fig.4.1 é um diagrama esquemético de como se d4 processo Raman eletrénico em regime
de extrema ressonéncia com o gap Fo + Ag no caso de FDC. Suponha que na banda de
conducao tenhamos um gas de elétrons cujas fungoes de onda sao constituidas pelo produto
de funcoes das auto-solugoes das equagoes de Kohn-Sham, a e das funcoes de onda de
Kane (S 1 ou S |), com energias das subbandas dadas por, €, = E.(n,k,) + h?k?/2m..
Por outro lado, na banda de valéncia (split-off), as fungdes de onda sdo dadas pelo produto
de fungoes envelopes h e uma mistura de fungoes de onda, oriundas de orbitais tipo p,

resultante do acoplamento spin-6rbita com energia €, = E,(n,k,;) + h%k%/2m, onde k,
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Figura 4.1: Esquema do processo Raman em situac¢ao de extrema ressonéncia para o caso
de CDE. A banda de valéncia (BV) contribui na criagao do par elétron-buraco na banda
de condugao (BC) via transigoes interbanda virtuais. A figura mostra também as regras
de selecao dependentes da polarizagao incidente e espalhada.

é o vetor de onda bidimensional comum & banda de valéncia e condugao (vide Cap.2 e
3). O processo Raman eletrénico via mecanismo de flutuagoes de densidade de carga que
envolve a presenca de dois f6tons é entao descrito da seguinte forma: um féton incidente
com energia hwj e polarizagao ¢, é absorvido promovendo um elétron de spin para cima
da banda de valéncia para um estado desocupado da banda de condugao de mesmo spin.
Em seguida um elétron de um estado ocupado de spin para cima relaxa para a banda
de valéncia emitindo um féton de energia hwg e polarizacao ;. O resultado liquido ¢ a
criacao de uma excitacdo |a, 1) — |3, T) na banda de conducao conforme mostra a figura.
O mesmo processo ocorre com elétrons de spin para baixo. No caso de FDS o processo
¢ idéntico a menos do fato das polarizacoes incidente e espalhada serem perpendiculares

entre si e dadas respectivamente por ¢; e ¢,.
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Os processos acima podem entao ser descritos através dos seguintes potenciais externos

efetivos atuando sobre o sistema eletrénico e dados por:

svere (1) = chcor +ch eyt ) SV g Hwtid)t 4.1
51Cat + € Cay | OVgo

af

para flutuagoes de densidade de carga e

6vefet (t) — —ZE !:(CLTCCXT _ c;ical) 6‘/};"3] e—’i(w+i§)t (4.2)
af

para flutuagoes de densidade de spin e onde, w ¢é a frequéncia de bombeamento externo,
c;g (ca) sdo operadores de criacao e destruicao € § — 07, indica que adotamos condicoes
de contorno adiabdticas, o que corresponde a ligarmos a perturbacao lentamente a partir
de t = —oo evitando assim um “aquecimento” do sistema. Os fatores que aparecem na

eq.(4.1) e (4.2) em regime de extrema ressonéncia, §V52 e 6V34, sao definidos como [38,39)

(@t ]n) (et )

E'g—{—mg—f—eﬁ-{—eh——th ’

e —é—iqz e%iqz

€exrl Ci 8 PC2’U
SV = VL = 6Va = 22y (4.3)

3m
h

onde

Py = (S |p:| X) = (S |py| V) = (S|p:| Z)

é o elemento de matriz de momentum interbanda apropriado para transigoes através do
gap de spin-split £, ( alargado por um fator de amortecimeno fenomenolégico v,). Em
regime de ressondncia prozima onde E; — hwy, > (€5 + €5) o denominador de energia da
eq.(4.3) é substituido por um denominador médio de forma que é possivel via relagao de
completeza eliminar os estados intermedidrios de buraco. E interessante mencionar que
os potenciais efetivos representados pelas egs. (4.1) e (4.2) sao resultado do acoplamento
do sistema eletronico submetido a excitagoes éticas ressonantes e descritos em termos
do operador p - A em segunda ordem em teoria de perturbagao onde p é o momentum

eletrénico e A o potencial vetor do campo eletromagnético [39]. O processo descrito pela
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eq.(4.3) acima ¢ o processo Stokes. Os outros processos, A? em primeira ordem em teoria
de perturbacao e o processo Anti-Stokes, sao despreziveis perante ao processo anterior
dada a presenca dos denominadores ressonantes de energia.

Das eq.(4.1) e (4.2) podemos depreender o significado fisico dos nomes dos mecanismos.
Para o caso de FDC verificamos que o “operador flutuacao de carga” de spin para cima
se soma a contribuicao de spin para baixo de forma que temos uma “flutuacao resultante
de carga” igual a soma das duas contribuicdes [38]. No caso de FDS, ao contrario, as flu-
tuacoes estao em oposicao de fase. Assim o “operador de flutuagao de densidade de carga
total” nao é excitado nesse processo [38] . Isto implica que em principio este mecanismo
nao apresenta campos elétricos macroscépicos e portanto estas flutuacées apresentariam
cardter de particula independente! [50].

Na eq.(4.3), ¢ = ,k—; — l-c:;’ é o médulo do vetor de onda de espalhamento da luz

sendo que, k_;’ = ’k:v' = ¢/2 sdo os médulos dos vetores de onda da radiacio incidente e
espalhada que iremos supor ao longo de uma mesma direcao e iguais.

Utilizando teoria de perturbacao, segoes de choque de espalhamento podem ser ex-
pressas em termos da transformada de Fourier de funcgbes de auto-correlacio definidas
por [6,39,40]:

afgg > f gﬁe"“" (M'(2)M(0)) (4.4)

onde M(t) é o operador de espalhamento apropriado na representacao de Heisenberg e
() representa a média sobre estados iniciais de muitos corpos. Pode-se mostrar por sua
vez que funcoes de correlacao estao relacionadas via teorema da flutuacao e dissipacao a

fungdes resposta do tipo (M 1(0)) e™** para um sistema submetido a uma perturbagio

INa verdade essa afirmacéio deve ser revista com a inclusio de efeitos de correlacdo e troca dindmicos
que implicam em acoplamento entre as excita¢oes e portanto fazendo com que FDS também possua um
carater coletivo.
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externa dependente do tempo M (0)e™™", isto &,

/ %ew (M'(H)M(0)) = —7—’1 Im{(M'(0)),)

onde (M T(0)>w é a amplitude de Fourier em —w do valor esperado do operador de
Schrodinger M (0) no estado de muitos corpos |¥(t)) originalmente no estado fundamental

em t = —oo. Para potenciais externos,

M(0) = ZéVegt (CETCQT + c}lcal) )
af

definidos a partir das egs.(4.1) e (4.2) temos entao que,

o h h .
5090 < 7 Im (M'(0)) = —— Imgﬁ:[év ! <CLTCBT icllcﬁl>w (4.5)

™

onde + se referem aos mecanismos de FDC e FDS respectivamente. Da eq. (4.5) vé-se que
o resultado da acao do potencial externo é produzir flutuacoes induzidas para cada par
de excitacao (o) dadas por,

<CLTCET + Cllcm> . (4.6)

cujo valor esperado devemos calcular.

4.3 Flutuacoes de densidade baseada na TFD

Como indicado na segao anterior, quando um potencial externo atua sobre um sistema ele
induz uma flutuacio de densidade como resposta ao campo aplicado. Esta flutuacao por
sua vez produz um potencial induzido que apresenta uma dependéncia linear em relagao
ao potencial externo. Desta forma devemos sempre considerar a resposta do sistema

submetido a um potencial total,
5V (t) = 6Vt (t) + 6V (1),

onde §V** (t) é uma perturbacio externa fraca e 8Vind (t) é a flutuacao induzida, no nosso

caso, de carga ou spin.
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Para calcular a resposta do gés de elétrons nao uniforme submetido a acao de um
potencial total utilizamos o método de Zangwill e Soven do campo autoconsistente genera-
lizado ou TDLDA (segundo notacio de Zangwill e Soven) [37]. O método foi desenvolvido
como uma generalizacao dependente do tempo da TFD e aplicado para o célculo de segoes
de choque atémicas de fotoabsorcao e fotoemissdo. Muito embora fosse utilizado, para
a situacdo dependente do tempo, um potencial de correlacao e troca independente da
frequéncia, as secoes de choque de fotoabsorgao forneceram uma descricao muito boa dos
dados experimentais.

A idéia central da aproximacao do campo autoconsistente generalizado é supor que o
sistema de muitos corpos responde ao campo total como um sistema de particulas nao
interagentes. Fisicamente a idéia é a mesma de RPA-“Random Phase Aproximation”. A
diferenca bésica entre TDLDA e RPA ¢ que no primeiro hé a inclusao de efeitos de troca
e correlacao dinAmicos na aproximacao de densidade local, apesar da teoria independer
da escolha particular do potencial de correlacao e troca.

No caso estético (w = 0) as flutuagoes sao exatamente tratadas dentro do formalismo
do funcional densidade. Potenciais induzidos sio dados em termos de derivadas funcionais
da densidade de energia elétron-elétron [41]. Elas incluem além da interacao de Coulomb
(termo de Hartree), efeitos de muitos corpos devido a troca e correlagao. No que concerne

ao nosso trabalho para o caso estético temos que,

wi(zy_ fa7 | €0 0) | FEaim |,
oV (a:) B /d Y €oo ‘z? - zjl ¥ on (5:’) on (5) o (3/) @

é o potencial induzido devido a uma flutuagao de carga independente do tempo én (5) com

constante dielétrica de altas frequéncias €., enquanto,

syind (35) - / dy 52]3“ I, mL) sm (}j) (4.8)

sm (m) m (y
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¢ o potencial induzido devido a uma flutuacao de densidade de spin independente do
tempo ém (;) .

As derivadas funcionais que aparecem nas expressoes (4.7) e (4.8) sao tomadas res-
pectivamente em n (Z) = nyg (5) em (-5:)) = 0, ou seja, no estado fundamental nao
polarizado. Na aproximacao de densidade local (LDA), estas derivadas funcionais sao

dadas por:
8°E,,

(@) s) o)

82E,,

m(@en(s) < CNeE0)

Mesmo sem uma justificativa formal Zangwill e Soven assumiram que estes potencias

representam a situacao dependente do tempo (w # 0). Isto nos leva a uma versao depen-

dente do tempo das eq.(4.7) e (4.8) da forma:

SVind (5;* t) _< / dy in-@ n» [no (53)] én (Z t) (4.9)

R

6Vird () = Ua [no (7)| 6m (3,1). (4.10)
Baseado na eq.(4.6), as densidades de flutuacao induzida deste trabalho na representacao

de coordenadas sao dadas respectivamente por,

i (31) = S () 2) (o o),
¢

ém (.’L‘,t) = Zipg (m) Yg (x) <CLTCBT - cLlcm>t.
af
Devemos observar que as duas flutuagoes correspondem a excitagoes independentes do gés

de elétrons as quais nao interagemn entre si. As expressoes explicitas para U,q [no (EE)} e
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Usg [ng (_:E)] podem ser obtidas a partir dos dados do gés de elétrons uniforme [42]. Em

unidades de Ryderg efetivo e raio de Bohr efetivo as expressdes sio :

— 0.6213r
= — 2,3 s
U.q (m) 1.706r;a5 [1 + 4T TJ Ry
€
- 1.36r
—_ 2 3 _ 8
Uss (m) = —1.706r2a%, [1 0.036r, + 7= 101~J Ry

5 ~1/3
onder, = [47ra%n (a:) / 3] é o raio de Wigner-Seitz do gds de elétrons e ap é o raio de
Bohr efetivo. Por outro lado o potencial de correlacio e troca usados por nés na resolucao

das equacoes de Kohn-Sham ¢é dado por:

Vie (35) = 2 (14 Brlog(1+1/z)]

Tars
onde z = r,/21, o = (4/8n)"/* e B = 0.7734.

Justificativas formais para generalizagoes dependentes do tempo do teorema de Ho-
henberg e Kohn foram feitas por vérios autores. Algumas se mostraram validas para dois
casos especiais [43]: a) para potenciais dependentes da posicao e tempo que fossem restri-
tos a fungoes que possuissem uma dependéncia periédica com o tempo. b) para potenciais
constituidos de uma parte estitica e de uma pequena perturbacio dependente do tempo.
Um embasamento matemaético rigoroso somente veio a ser fornecido no trabalho de Runge
e Gross em 1984 [43]. Nele um formalismo comparavel & teoria de Hohenberg-Kohn foi
desenvolvido para sistemas arbitrarios dependentes do tempo. Foi provado que o poten-
cial de particula independente, v(?, t) que leva a uma densidade n(?, t) v-representével,
¢ univocamente determinado tal que o mapa v — n é inversivel.

Em 1985 Gross e Kohn (para o caso b) acima) forneceram uma aproximaciio de den-
sidade local para o valor do potencial de correlagao e troca dependente do tempo dentro
da teoria da resposta linear e compararam com os resultados da expressio “adiabdti-

ca”, (w=0), utilizada por Zangwill e Soven [44]. No espirito da teoria do funcional
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densidade eles procuraram uma expressao para o potencial de correlagao e troca que
fosse um funcional linear da flutuacao induzida pela perturbacao pequena do potencial
externo estdtico. Utilizando uma LDA dupla resultou que o potencial de correlacao e
troca era aproximadamente proporcional a flutuacao de densidade induzida. O fator de
proporcionalidade, dependente da frequéncia e da densidade do sistema (apenas com a
perturbacao estética), por sua vez, era constituido de uma parte real e imagindria. A
parte real era reduzida ao caso de Zangwill e Soven utilizando a aproximacao adiabatica.
O erro relativo para as subcamadas de gases nobres consideradas por Zangwill e Soven
ficou entre 1% (para Ne(2p)) e 3% (para Xe(4d)). Isto mostra que nao considerar a
dependéncia com a frequéncia no potencial de correlagao e troca nao introduz um erro

significativo pelo menos nestes processos de fotoabsorcao.

4.4 Acoplamento com fénons LO

Excitacoes de densidade de spin nao possuem campos elétricos resultantes j& que a flutu-
acao de densidade eletrénica permanece inalterada durante o processo. As flutuagoes de
densidade de carga de spin para cima se cancelam com as de spin para baixo. Por outro
lado 0 mesmo nao acontece com as excitagoes de densidade de carga. Elas carregam con-
sigo um campo elétrico macroscépico longitudinal de forma que hd o acoplamento deste
campo com os fonons longitudinais éticos.

O hamiltoniano de Frohlich do sistema elétron-fénon é dado por:
) 1
H="Hg + hw, Za%a? + ZFZ % (a?p%. — a%p?)

onde H,; é o hamiltoniano do sistema eletrénico com as interagoes elétron-elétron blindadas

POr €, w; € a frequéncia do fénon LO e

27?82’?0.)1 1 1
F= \/—v—' (; - e‘o)
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é a constante de Fréhlich. A equacao de movimento para ap €

. iF
’m& <a—l?>t = hw, <a?>t Tk <p7c">t )
enquanto a equacao de movimento para ai? ¢é dada por

., 0
il (o_), = —hwi(a_g), — 7 (Px)-

Para uma dependéncia temporal e estas equagbes de movimento podem ser combinadas

fornecendo
<a? —a— >t = _ﬂm <p?>t'

A existéncia de tais flutuagdes implica em um potencial de campo médio para os elétrons,

sV (5;’ t) - 47re227(:(lc‘;F—2 w?) /d y ,5’—(_2_2—5_‘671 (5, t) '

Usando a relacio de Lyddane-Sachs-Teller, nota-se que o fator multiplicativo na integral

acima é 1/, (w) — 1/€ sendo
2

w? — w?
er (W) = €0 <w2 _ wé)
t

a funcio dielétrica da rede e onde desprezamos o termo de amortecimento devido aos

fonons pelo fato do mesmo ser pequeno. Adicionando esta contribuicao com a mediada
por € (vide eq.4.9) encontramos que o potencial induzido para o caso de flutuacoes de
densidade de carga €

82

€r (w)‘—:fc) —gién

v (#,0) = [ (5:1) + Vet (F,0)8n.(71).

Por outro lado o potencial induzido devido a excitagoes de densidade de spin se mantém

o mesmo e é dado por:

VIR (T 1) = U (T) 6m (T, 1).
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4.5 Equagoes de movimento

Nesta secao calcularemos o valor esperado no tempo ¢ das egs.(4.6) através da solucio
de suas correspondentes equagoes de movimento. Por simplicidade calcularemos o valor
esperado do operador cl,cs com os estados a(f3) constituidos da parte orbital e de spin.
O nosso ponto de partida é supor que o gds de elétrons nio uniforme seja submetido
a um potencial total (externo + induzido) dependente do tempo cuja representacio em

termos das auto-funcoes das equagoes de Kohn-Sham seja dado por:

8V (t) = Z WV |6V v) ¢} c e it (4.11)

As auto-fungdes das equagbes de Kohn-Sham representam estados de particula indepen-
dente v (orbital e spin) com energia ¢,. Desta forma a equaciio de movimento para o valor

esperado de um par de excitagao elétron-buraco, (cgc@ .» € dada por:

., 0
zﬁa (chﬁ>t = <[clc5, Hef} >t (4.12)
onde,
H = Z e,che, + Z WV |6V|v) ¢, emdetiO? (4.13)

¢ o Hamiltoniano efetivo do sistema e (), representa o valor esperado do estado de muitos
corpos |t (t)). No regime de resposta linear onde 6V (t) pode ser considerado arbitraria-
mente pequeno, a equacao de movimento torna-se,

ih% (c‘;c5>t = < [c&cg, Zeyclcv} > + <
t

v

cles, Z 8V, (t)ci,c,,} > , (4.14)
0

v,v
com (), sendo o valor esperado no estado inicial em ¢ — —c0. Ao aplicarmos as regras de

comutacao de operadores fermiénicos obtemos,

. 0 — (w1
zhét_ (ches), = (s — €a) {clicp), + (na — ng) §Vgae™ 4+, (4.15)
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Na equacio acima n, ng 530 os nimeros de ocupagao respectivos dos estados a e . Como
a perturbacio & periédica no tempo podemos escrever (chesy, = (cleg) e e desta

forma obter :

1 Ng — N L
t — 2 LT B ) sV, e wtid)t 4
<Cac,3>t h (w + 16 — UJBQ) pac ( .16)

onde wg, = (€5 — €a) /T € a frequéncia de Bohr associada com a transicao (af3).
E interessante notar que a mesma equacao pode ser obtida a partir da equagao de

movimento da matriz densidade de um corpo no regime de resposta linear, ou seja:

in 2 6p(0) = [ho, 80 (0] + 6V (¢) o] (4.17)

Tomando o elemento de matriz entre os estados de uma particula 3 e o e resolvendo para

a dependéncia temporal e~ obtemos :

1

Ng — N Lo
5 o (&) Ve i(w+ib) t .
PBa (t) h ( L6 ﬁa) Baf (4 18)

4.6 Amortecimento das flutuagoes de densidade

Uma das dificuldades com que se depara ao tentar determinar a resposta de um sistema
submetido a uma perturbacio externa é levar em conta corretamente o amortecimento
produzido por centros espalhadores. Isto implica no conhecimento da funcao espectral do
processo. Esta segao ¢ dedicada & proposicao desta funcao.

Leis de conservacdo representam uma das ferramentas mais valiosas aos fisicos pois
elas proporcionam um teste rigoroso para qualquer descricao aproximada de um sistema
de muitas particulas. Dentre elas, uma das mais simples é a de conservacao do mimero
de particulas. Ela proporciona como consequéncia direta a famosa regra de soma, “f-sum

rule”. Esta regra de soma, nos fornece uma relagao entre o fator de estrutura din&mico
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(intrinsecamente relacionado com a funcio resposta do sistema) e o mimero de particulas
(vide Apénd. A).
Uma das equacbes que garantem a conservacao do mimero de particulas é a equacao

de continuidade

0
V- J+—6—t"n——0.

Assim de forma a incluir o amortecimento corretamente procuramos garantir que a cor-
rente local do sistema fosse conservada ou, o que vem a ser 0 mesmo, garantir que o
niimero de particulas do sistema permanecesse 0 mesmo. Um possivel esquema de con-
servacao de corrente é como segue. Primeiro consideremos as equagoes de movimento na

auséncia de amortecimento

0
th— <cf1c5 + c;g*ca*>t = hwge <ch[3 — c},*ca*>t (4.19)
iy (el = o), = oo (hen + chtc), + 20 =m) Va8 (420)
ot oCB grCa | Ba \ CaCB gl /. (o] B} Vpa . .

Nestas equacoes iremos supor explicitamente que se & corresponde a um estado com
energia €, e funcao orbital ¥, (E) , entdo o estado a* corresponde a um estado orbital de
funcao de onda 7, (§> com a mesma energia €,. Note ainda que por reversao temporal,
Vo (t) = Viup+ (). Para incluirmos amortecimento , mantivemos a primeira das equagoes

sem modificagoes e inclufmos na segunda um termo de relaxacao 6hmico , isto &,

0
mét— <ch5 - c},*ca*>t = hwga <Cfxcﬁ + C}*Ca*> T 2 (1o — ng) Vaa (t) —

— 1Y gq <ch5 - cg*ca~> . (4.21)
t

Dado que

gt-n (3,t) = —iw %ww; (chea), = =15 gﬂ: (clics + chcar ) st (4.22)
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e
»__h : )
V= ¥ L iV~ V] () (4.23)
ou equivalentemente
\Y2 3= i Zwag <cJr cp— cT*ca*> IR T (4.24)
245 i VAN

pode-se demonstrar que a equacao de movimento para <c‘;cﬁ + cg*ca*> expressa a con-
t
servacao da corrente local para cada par de transicdo (a3).
Resolvendo o sistema de equagdes (4.19) e (4.21) para (cl,cs), e utilizando a equacao

de continuidade encontramos que

1 w+w
t — Be
<c°‘cﬁ>t hw? — w%a + iy oW

(R — ng) 6Vsa (1) - (4.25)

4.7 Equagoes autoconsistentes

Como vimos,

8V (t) = 6V (£) + 6V (1) (4.26)

é o potencial total agindo sobre o sistema eletroénico. Consideremos primeiramente o caso
de FDC. Utilizando a eq.(4.25), temos que a flutuagao de carga induzida associada ao

segundo termo da equacgao acima é

- 2hwgana(l — ng)
6 t} = " §Viaqo (t 4.
" (ac, ) g{;@ﬁ 2 (w? — wga + iY5,w) Vaa (1) (427)

onde
Dpe =5 (3) 05 (7).
Na eq.(4.27) gostarfamos de frisar que o elemento de matriz 6V, (t) é constituido da

contribuicdo do potencial externo mais o induzido. Este ltimo, por sua vez, depende do

potencial total. Temos entao que resolver um problema de equagoes autoconsistentes.
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Associemos uma coordenada harménica z, a cada par de transicao (Ba) definindo-a

como:
. 2&0[3&71,)30
2 (w? — wk, + iygaw)

Ve

xﬁa

onde ng, = ny(1 — ng). Como cada par de transicdes interage através de suas flutuacoes

de densidade associadas, as vérias amplitudes z, se acoplam entre si através da equacao:

R? (w? — why + iwYp,) Taa = Z UsasvToa + v/ 2AwgangabVia',
¥é

onde os elementos de matriz Ug, sy sdo definidos como:

2

Usa () = /e salicamaatie, | ol (3)] +U8(E - VAT AT

er(w) z— 37]
Desta forma o problema ficou reduzido a encontrar a resposta de um conjunto de os-
ciladores harménicos acoplados forgados e amortecidos.

Ao invés de considerar a situacao geral onde o potencial externo pode depender das
coordenadas perpendiculares ao eixo da estrutura semicondutora, iremos nos restringir ao
caso de campos externos aplicados longitudinalmente & direcao de crescimento da mesma
(definido como diregao z). Assim a flutuacio de densidade serd funcao somente de z
e portanto o potencial induzido produziré uma oscilagao coletiva entre duas subbandas
(af3) em que todas as transicoes verticais participam com amplitudes iguais. Correspon-
dentemente, definimos entao uma nova coordenada harménica dada por

v/ 2hwaoNgq sV
Ba

B2 (w? — w?, + iYgaw)

i3a=

onde
Noa =2 na(ky)(1 = na(ky))
K
sendo que o fator 2 se deve a soma sobre os graus de liberdade de spin. A partir de agora

os subescritos (a3) denotam nimeros quénticos de subbandas da estrutura semicondutora
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8Via (t) = foa(t) + 8Vind (1) (4.28)

£ Dk, ek 1 — np(ky)]6 Vit (ky)
o Zk” na(k”)[l - nﬁ(k”)]

Com estas definicoes, a equacdo de movimento de Zs,permanece a mesma do que

(4.29)

aquela para z, sendo que o fator ng, é agora substituido por Np, e 6‘/;366? por f;[ali em
todas as equagoes anteriores. Equagdes similares podem ser obtidas para flutuacoes de
densidade de spin. Elas sao obtidas simplesmente retirando o termo coulombiano (termo

de Hartree) e substituindo o potencial U, pelo termo equivalente U,y nas expressoes

previamente definidas para a matriz de acoplamento U.

4.8 Funcgoes resposta para FDS e FDC

As secoes de choque de espalhamento para os casos de FDC e FDS podem ser obtidas a

partir do conhecimento da seguinte funcao resposta:

(MYO)),, = D 16V k)l { chy e (Oey) = el (ep)eay (iy) ) -

ofk v
Esta pode ser reescrita a partir das eqs.(4.27), (4.28) e (4.29) como:

« 2hwgana (ky)[1 — ng(ky)]
R (w? — Wk, + iyg,w)

(MY(0)), = > [6Visz'(iy)]

aBk”

[6VEZt(ky) + Voo — fo0].

Usando as definicoes

Sk, (k)1 — ng(ky)] |6V (key) |
2k, Malky)[1 — np(ky)]

12 = 2hwgaNga

2k, malky)[L = np(k))]6Vsat (ky)

Joo = \/2hwpaNgg Zk,; no(ky)[1 — ng(k))]

temos que:

2 __ 2
<M1’(0)>w _ Z (fﬁa 'f,@a' ) + Zf;arfﬁa ’ (430)
af

> R (w? — wh, + 175,w)
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onde os T, sao componentes da equacao matricial
[f2w? — U(w) +iThw] - X = f (4.31)

com I'g, = Aryg,-

Como o segundo termo da eq.(4.30) possui pélos nas auto-frequéncias do sistema
acoplado, ele é interpretado como responsdvel pela resposta coletiva do sistema. O ou-
tro termo possuindo pdlos nas frequéncias naturais do sistema representa excitagoes de
particula independente.

De forma a obter as partes real e imaginaria da matrix X multiplicamos & esquerda da
eq.(4.31) por

(U - BPw?) - T7! +ihw.

Como U e T sao reais obtemos,

[(U— i2w?) T - (U — #2w?) + BT %= = [(U - F*w?) - . f; — hwh)

(U — R2w?) - T (U = B%w?) + BT Xo= —[(U — i%?) - T - 5 — hwfy]

onde X, (f;) e X, (f;) denotam as partes real e imaginaria de X (f) respectivamente. Estas
equagbes matriciais podem ser resolvidas usando decomposicao LU seguida de “back-
substitution” para cada frequéncia w. Achada a solucao para a matriz X substituimos
a mesma na eq.(4.30) achando assim para cada frequéncia a secao de choque de espa-
Jhamento do sistema. Voltemos agora nossa atengao para o caso especifico do sistema
multicamadas delta-dopadas.

Supondo um vetor de onda de espalhamento ¢ ao longo do eixo do sistema multi-
camadas e funcoes de onda eletrénicas com condigoes periédicas de contorno sobre as N
celas, a conservagao de momentum de Bloch nos assegura que somente pares de excitacoes

(Ba) e (67) possuindo mimeros de onda que diferem entre si de (g + g) sao acopladas.
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Neste caso os elementos da matrix de acoplamento coulombiano U para o caso de FDC

se tornam:

AP g i 5 N N Are? pha(9)Psy(9)
Uﬁa,&y(w) — \/7 ¥ it [Z 3 6y

NAd L) |‘1+9|2 +d /cem Uea(2) @5, (2) @6, (2)d2]+

9

+6ﬂa,67(hwﬁa)2

onde A é a area da secao reta perpendicular 4 diregao de crescimento da super-rede, d
é o tamanho de sua cela unitiria, ¢ conforme ja dito é o momento transferido para a
excitacio ao longo do eixo da super-rede e g = (27/d X inteiro) ¢ o nimero de onda da

rede reciproca. Na equacao acima

poalo) = [ e (2)dz
CEeLq

Nestas integrais cada funcio de onda ¥4 ou ¢, do produto ®;,(2) é normalizada na cela

unitdria.
4.9 Conclusoes

Para finalizar este capitulo teceremos alguns comentarios a respeito da teoria desenvolvida.
Em primeiro lugar, pelo nosso conhecimento, este é o primeiro célculo de espalhamento
Raman eletrénico em situacoes de extrema ressonéncia para os mecanismos FDS e FDC.
O célculo mostra que neste regime é possivel coexistirem excitagoes do sistema de caréter
coletivo e de particula independente. O regime de espalhamento em ressonéncia préxima
se reduz a uma situacéo particular da teoria. A formulacao desenvolvida para o calculo de
secoes de choque de espalhamento é de carater geral e bastante simples quando comparada
com as teorias nao ressonantes existentes. Na realidade o problema se reduz a inversao
de matrizes evitando como em Katayama e Ando [8] a resolucdo de equagoes integrais
complicadas ou como em Wolf [3], Hamilton [6] ou Blum [39] o célculo de comutadores

via método da equacio de movimento. Além disso, o cdlculo inclui o acoplamento entre
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as celas do sistema multideltas via mimeros de onda da rede reciproca. No cilculo de
Katayama e Ando, apesar de se tratar de uma super-rede (de pogos quanticos), este
acoplamento nao foi considerado. De uma forma simples em nossos célculos efeitos de
muitos corpos foram incluidos .

A inclusao do acoplamento elétron féonon na teoria € um efeito médio. Na verdade
terfamos que considerar os detalhes da estrutura de bandas j4 que o processo se dd em
regime de extrema ressonincia. A validade deste célculo tem que ser testada com os
resultados do experimento. De uma forma geral podemos adiantar que o comportamento
bésico dos gréficos experimentais foram reproduzidas na regiao do fénon LO.

Nossos célculos permitem testar a validade de se usar o método de TDLDA em regime

de extrema ressonéncia.



Capitulo 5

RESULTADOS E DISCUSSOES

5.1 Introducao

Neste capitulo serao apresentados e analisados os resultados numéricos da teoria desen-
volvida nos Caps. 3 e 4 aplicada ao sistema de multicamadas §-dopadas. Em primeiro
lugar serdo apresentados os dados referentes a estrutura eletronica e em seguida aqueles
referentes ao espalhamento ineldstico de luz para os mecanismos de flutuacoes de densi-
dade de carga e de spin. Nos cdlculos os seguintes parametros do GaAs foram utilizados
e mantidos fixos: a energia do gap F, = 1.861 meV, a massa efetiva da banda de con-
ducio, m, = 0,067mg, a massa efetiva da banda de split-off, m,, = 0, 154my e a constante

dielétrica €o = 12,53. [45]
52 Resultados da estrutura eletronica

Nesta seciio apresentamos os resultados autoconsistentes referentes a estrutura eletronica
das bandas de condugao e de split-off de uma estrutura periodicamente é-dopada do tipo-
n. As caracteristicas da super-rede por nés utilizada seguem aquelas encontradas no
artigo de Maciel et al [12]. Basicamente o sistema consiste de uma sequéncia periédica de
planos §-dopados com Si separados espacialmente por uma camada de GaAs intrinseco.
No total consideramos 11 periodos igualmente espacados de uma disténcia d = 500 A e

com uma densidade de portadores n, = 1.0 x 10'2cm=2. Como mencionado no Cap. 2, na

53
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Figura 5.1: Espectro de minibandas com as respectivas ocupagoes calculadas autoconsis-
tentemente para um sistema multicamadas delta-dopados de 11 perfodos e distribuicao
Gaussiana de 50 A com condicoes periédicas de contorno. No alto & direita encontram-se
a densidade eletrénica e o periodo utilizados. As densidades relativas de cada minibanda
e o potencial gerado se encontram no lado direito da figura.

prética, efeitos de difusdo ocorrem, de forma que a distribuigao discreta de doadores em
cada camada foi substituida por uma distribuigdo Gaussiana com D = 50 A de FWHM
(largura total a meia altura) na direcao perpendicular ao plano de dopantes. De forma a
tornar o célculo mais realista supusemos ainda a existéncia de uma distribuicao uniforme
nao intencional de aceitadores negativamente carregados com N, = 1.0 X 10%cm ™3 de
densidade.

Na fig.5.1 encontram-se os dados referentes & banda de condugao do sistema de mul-
ticamadas delta obtidos pela TFD dentro da aproximacio de massa efetiva utilizando
condigoes periédicas de contorno. No lado esquerdo da figura € mostrado o espectro dis-
creto de subbandas E. (i,k,). Nele podemos observar a existéncia de trés minibandas

ocupadas sendo que, a de mais baixa energia, correspodendo a 76% da ocupacao total dos
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Figura 5.2: Espectro de minibandas da banda de split-off, densidades relativas para k, = 0
e o potencial de Hartree autoconsistente. As energias sao consideradas positivas tomando-
se o nivel de Fermi como referéncia.

estados disponiveis, nao apresenta dispersao. As outras duas formam um quasi-continuo
de estados. Desta forma pode-se concluir que o gds de .elétrons formado por esta es-
trutura em particular constitui um sistema hibrido onde coexistem um gés de cardter
estritamente bidimensional (caracteristico de uma estrutura 6 isolada) e outro de cardter
quasi-tridimensional andlogo a um sistema uniformemente dopado. A ltima destas ca-
racteristicas é corroborada por medidas de fotoluminescéncia e Raman onde espectros
de estruturas de periodo curto se mostram similares aqueles de materiais uniformemente
dopados [12]. Na figura encontramos ainda o perfil do potencial da super-rede e as den-
sidades relativas de cada minibanda.

Na fig.5.2 estao contidos parte dos resultados numéricos obtidos para a banda de split-

off. No grifico constam o potencial efetivo de Hartree, algumas densidades de probabilida-

I Estritamente falando séo subbandas. No entanto utilizaremos o termo minibanda para expressar o
conjunto de subbandas com o mesmo nimero quéntico orbital 1.
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de em k, = 0 e algumas minibandas de energia. As energias dos buracos compreendendo
uma faixa total ao redor de 200 meV foram consideradas positivas e escaladas em relagao
ao nivel de Fermi. Isto equivale ao cédlculo de 13 minibandas cujas fungoes de onda

constituem uma base completa em uma parte em 10%.

5.3 Resultados do espalhamento ineldstico de luz

Esta secao compreende a parte mais importante deste trabalho. Nela sao apresentados
os resultados das secoes de choque de espalhamento ineldstico de luz para a obtencao
do espectro despolarizado associado ao mecanismo de flutuacoes de densidade de spin
(FDS) e para o espectro polarizado associado ao mecanismo de flutuacoes de densidade
de carga (FDC). As segbes de choque Raman correspondentes aos espectros de transigoes
de ambos mecanismos sao numericamente calculadas para vérias energias de excitacao do
laser em condicoes de extrema ressondncia com o gap de split-off, Ey + Ag. Por razoes
de comensurabilidade com a discretizacao das minibandas de energia, iremos supor que o

médulo do vetor de onda de espalhamento seja,
qg= lk_; — IZS» = 0.685 x 108cm ™1,

ao longo da direcao de crescimento (geometria de retro-espalhamento). Este valor é muito
préximo dacquele dado pela relacao de dispersao do f6ton [38]. Os resultados serao con-
frontados com resultados experimentais contidos na referéncia [12] perfazendo um total
de doze espectros.

A fig.5.3 mostra a distribuicao espectral das forcas de oscilador, onde efeitos excitonicos
foram desconsiderados, para o mecanismo de FDS no regime de ressondncia prérima para
a super-rede e para um gés de elétrons uniforme com a mesma densidade tridimensional
e satisfazendo as mesmas condigoes de contorno. Para uma melhor vizualizagao, forcas

de oscilador de baixa intensidade foram suprimidas.
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Figura 5.3: Distribuicao das forcas de oscilador no caso FDS em condigoes de ressonéncia
préxima para o sistema de multicamadas delta-dopadas. No alto a direita esta indicado
de quais minibandas as transigoes se originam. No grafico também estao representadas as
forcas de oscilador para um gés de elétrons uniforme com a mesma densidade tridimen-
sional do sistema multi-deltas.
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Conforme mencionado na introducao, por ressonincia préxima entendemos um limite
imposto na frequéncia da luz incidente tal que a diferenca de energia entre o gap de spin-
split e a energia da luz seja muito maior do que a diferenca de energia entre os estados
de subbandas. Neste regime podemos substituir todos os denominadores ressonantes de
energia da eq.(4.3) por um denominador médio com a consequente eliminagao dos estados
intermedidrios via relacio de completeza. Feita esta aproximacao vé-se facilmente que hd
um cancelamento do termo atribuido a excitacoes de particula independente da funcao
resposta eq.(4.30), resultando que apenas excitagoes de caréter coletivo sao responsaveis
pelas intensidades de espalhamento. Como no mecanismo de FDS estao ausentes efeitos
de campo de despolarizacio resultantes da interacio elétron-elétron e como efeitos de
muitos corpos foram desconsiderados, a matriz de acoplameno U é diagonal com elementos
dados pelo quadrado das frequéncias naturais de transicao. Desta forma as excitacoes
apresentadas na figura representam transicbes intersubbandas nao acopladas e portanto
de cardter de particula independente.

Ao analisarmos a figura um aspecto imediatamente se ressalta. A despeito do forte po-
tencial confinador que mantém a maioria dos elétrons dentro da primeira minibanda, uma
fracao considerével das forcas de oscilador se encontra na regiao espectral compreendida
pelo gés de elétrons uniformemente dopado. Donde se conclui que a fracao do espec-
tro confinado a esta regifo ¢ proveniente de transigoes do quasi-continuo de estados (de
cardter 3D) com a densidade espectral distorcida por processos umklapp. Por analogia, o
restante da fracio, que se encontra em regioes de mais alta energia, é associado a tran-
sicoes oriundas da minibanda de carster estritamente bidimensional. Fica entao evidente
que a presenca do potencial confinador resulta em transferéncia de forcas de oscilador.

Antes de passarmos a andlise dos espectros despolarizados em ressonéncia extrema
¢ importante mencionar que no célculo anterior assim como nos subsequentes estd im-

plicita a invariéncia translacional ao longo da direcao paralela a camada de dopagem de



5.3. RESULTADOS DO ESPALHAMENTO INELASTICO DE LUZ 59

forma que cada transicao representa uma superposigao coerente degenerada de oscilagoes
verticais. No entanto em um sistema real excitagdes deste tipo nao devem ser estrita-
mente estdveis dada a presenca de varios potenciais espalhadores dentre os quais o mais
importante se deve a flutuacoes de potencial induzidas por impurezas doadoras distribui-
das aleatoriamente no plano de dopagem [46]. Desta forma a partir de um determinado
tempo médio as impurezas induzem transigbes nao verticais. Esse tempo pode entao ser
considerado como o tempo de vida da excitacao.

Em teoria de transporte de sistemas metalicos normais, dois tipos de tempos carac-
teristicos sdo definidos: um é o chamado tempo de relaxacao de particula independente
T, € outro tempo de vida de espalhamento 7;. O primeiro est4 relacionado com a parte
imaginéria I da funcio de auto-energia de particula independente por, I' = 1/27,. Ele é
uma medida do tempo na qual um autoestado de momentum pode ser definido na pre-
senca de centros espalhadores. Por outro lado o tempo de espalhamento estd relacionado
com a condutividade dc o por, ¢ = ne?r,/m, onde n é a densidade de portadores e ¢ e
m sao carga e massa efetiva eletrénica respectivamente [47]. Estes tempos estao ligados
as chamadas mobilidades quanticas e mobilidades de transporte. A primeira representa a
probabilidade por unidade de tempo que um portador seja espalhado para qualquer estado
de momentum com conservacao de energia. A 1ltima representa esta probabilidade medi-
ada por um fator que suprime o espalhamento para frente (“forward scattering”) [46] [47].
Para amostras de alta mobilidade como por exemplo em heterojungoes Al,Gai_,As-GaAs
mostrou-se que T; é substancialmente maior que 7, [47]. No entanto medidas de mag-
netoresisténcia e Shubinikov-de Haas em amostras de baixa mobilidade indicam tempos
de relaxacao de transporte 2,5 maior que os tempos de relaxacao de particula indepen-
dente [46]. A partir do mimero acima inferimos diferentes fatores de alargamento para as
vérias minibandas e comparamos com dados de mobilidade de transporte existentes na

literatura. Por exemplo, para transicoes oriundas da primeira minibanda assumimos um
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fator de alargamento, I'; = 11 meV, que é consistente com uma mobilidade de transporte
da ordem de 2.000 c¢m?/Vs observados em espectros de mobilidade em amostras com
densidades de dopantes comparaveis [48]. Vale observar que ao compararmos os dados
numéricos com os dados experimentais fatores de alargamento em torno de 11 e 16 meV
também se mostraram plenamente aceitéveis .

Para transicoes oriundas de minibandas de mais alta energia onde, pelo nosso conheci-
mento, nenhum dado se encontra disponivel, assumimos um fator comum de alargamento
I',, como um pardmetro a ser ajustado baseado nos espectros experimentais. E interes-
sante notar que recentemente a existéncia de fatores comuns de mobilidade de transporte
foram relatados na literatura em estruturas é-simples. Calculos para uma estrutura, com
trés subbandas ocupadas e com largura de distribuicdo de dopantes andloga a adotada
neste trabalho, resultaram em mobilidades idénticas entre a segunda e terceira subban-
das [49]. A explicacao de tal comportamento se fundamenta no carater fmpar da funcao
de onda da segunda subbanda pois, a presenca de um nodo em z = 0, permite a reducao
do “overlapp” com a regiao dopada implicando num consequente aumento de mobilidade
da mesma dentro de uma certa regiao de distribuicdo de dopantes. Isto possibilita a
igualdade na mobilidade das duas subbandas. Fazendo uma analogia com o nosso sistema
que apresenta trés minibandas ocupadas, segunda minibanda de cardter essencialmente
fmpar e distribuicao de dopantes comparavel acreditamos ser plausivel nossa suposigao a
respeito de um fator comum para I';,.

Na fig.5.4 estao representadas as segoes de choque de espalhamento experimentais e
teéricas para vérias energias incidentes de laser para o mecanismo de flutuagoes de den-
sidade de spin onde A) efeitos de correlacao e troca ndo estao presentes e B) efeitos de
correlacao e troca estao presentes. Os espectros foram obtidos no regime de extrema
ressonancia. Neste regime a energia do laser incidente é comparavel com a do gap nao

permitindo mais as simplificagées sobre os denominadores de energia efetuadas no regime
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Figura 5.4: Secoes de choque de espalhamento via mecanismo de FDS experimentais
(circulos abertos) e tedricas (linhas continuas) para vérias energias de laser em regime de
extrema ressondncia. A) sem efeitos de correlacao e troca. B) com efeitos de correlagao
e troca.
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anterior. Desta forma o papel exercido pelos buracos de spin-split é relevante e nao pode
ser desconsiderado. Utilizamos como constante fenomenolégica de amortecimento no de-
nominador de energia da eq.(4.3) , v, = 7 meV, compilada da referéncia [45]. As secOes
de choque de espalhamento foram recalculadas utilizando a eq.(4.30) onde estd embutida
a funcao espectral proposta no Cap.4. Fruto de nossas simulagoes, neste e em todos os
espectros tedricos a serem apresentados a seguir, desconsideramos o acoplamento entre ex-
citagoes provenientes da primeira minibanda com aquelas provenientes do quasi-continuo
de estados. Este desacoplamento pode ser entendido se observarmos que efeitos coletivos
de uma banda localizada sao localizados enquanto da ltima sao extendidos. A necessi-
dade desta consideracio se mostrou necessiria devido basicamente a andlise dos efeitos
coletivos nos espectros polarizados em situacio de extrema ressonéncia. Os resultados
tesricos foram ajustados com os experimentais considerando a largura e a intensidade do
pico da curva (c) da figura. O fator de alargamento resultante deste ajuste foide I'y = 2,3
meV, que é fisicamente aceitével pois implica em mobilidade de transporte da ordem de
9.300 cm?/V's, para a segunda e terceira minibandas [48]. O restante das curvas tedricas
segue como consequéncia deste ajuste sem parametro adicional. Comparando a posi¢ao
do pico da curva (c) das fig.5.4A) e 5.4B) verifica-se que efeitos de correlacao e troca
sao do tipo exciténicos e pequenos, j4 que houve um desvio para o vermelho em torno
de 1 meV. Nota-se ainda que a auséncia de efeitos de muitos corpos parece resultar num
melhor ajuste entre experimento e teoria. Este fato, pelo nosso entendimento, deve ser
reflexo da presenca de desordem no sistema. No entanto voltaremos a tocar nesse ponto
somente apés a apresentacao dos espectros polarizados em extrema resonincia.

Apesar da ressalva feita acima, o acordo entre experimento e teoria em ambas figuras é
muito bom e de pronta interpretaciao. Baseando-nos no espectro de forcas de oscilador em
ressonéncia préxima e sabendo que os efeitos tipo excitonicos sao pequenos, as formas de

linha dos espectros despolarizados em extrema ressonincia sao manisfestacoes explicitas
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do carster hibrido do sistema onde coexistem um gés de elétrons bi- e tridimensional a
saber: a) uma estrutura de baixa energia produto de excitacoes oriundas do quasi-continuo
de estados e b) uma estrutura larga, em altas energias, produto de transigoes originérias
do sistema de multicamadas formada pelo gés bidimensional.

A fig.5.5 mostra o espectro de forcas de oscilador para o caso de FDC em ressonancia
préxima sem efeitos de correlagao e troca e onde, conforme j4 dito, estao desacopladas
excitagoes coletivas localizadas e extendidas. Para melhor comparagao, o grafico apresen-
ta a mesma escala que o caso correspondente de flutuagbes de densidade de spin. Neste
caso a matriz U ¢ fruto apenas do acoplamento coulombiano e, devido ao desacoplamento
de excitagoes localizadas e extendidas, nao mais diagonal, e sim, bloco diagonal. Este
resultado se traduz na figura por quadrados (bloco resultante de acoplamentos oriun-
dos da minibanda localizada) e circulos (bloco resultante dos acoplamentos oriundos do
quasi-continuo de estados). Comparando com o espectro correspondente de flutuagoes de
densidade de spin (fig.5.3), observa-se que o efeito do acoplamento coulombiano ¢ deslo-
car o espectro como um todo para regides de mais alta energia deformando as forcas de
oscilador. Além do que, picos pronunciados em torno de 15 meV e 24 meV se destacam.
Analisemos primeiramente o tltimo. Nossos dados numéricos indicam que o mesmo se
origina de transigoes provenientes da primeira para a segunda minibanda. Isto correspon-
de na fig.5.3 & estrutura circular em torno de 17 meV . Analisando esta estrutura pode-se
observar que ela possui forcas de oscilador de intensidades compardveis € possul uma
dispersao em energia de aproximadamente 3 meV. Desta forma este bloco de transicoes
forma um conjunto de osciladores aproximadamente degenerados.

Pode-se mostrar que um sistema constituido de um conjunto de N osciladores de-
generados forcados e que sejam submetidos a um mesmo acoplamento, apresenta como
solugao, dois tipos de modos normais. O primeiro representa (N-1) oscilages de particula

independente com frequéncias iguais s frequéncias naturais do sistema. O segundo repre-
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Figura 5.5: Espectro de forcas de oscilador o sistema multicamadas delta-dopadas para o
caso de excitacoes de densidade de carga em ressonéncia préxima. Os quadrados indicam
acoplamentos entre excitagdes provenientes do quasi-continuo de estados e os circulos
acoplamentos entre excitagoes oriundas da primeira minibanda. O enxerto apresenta o
mesmo célculo para um gés uniforme de densidade tridimensional igual & densidade 3-D
correspondente do sistema multi-deltas.
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senta um modo de oscilacao coletiva tipo-plasma deslocada para uma regiao de mais alta
energia devido a efeito do campo de despolarizagao. Se o bombeamento externo for igual
para todos os osciladores, toda a forca de oscilador é transferida para a parte coletiva
e portanto o aspecto de particula independente do sistema é completamente blindado.
Situacao andloga a esta ocorre com a estrutura circular em torno de 17 meV, no regime
de ressonincia préxima. De forma que este pico ¢ interpretado como de excitagoes coleti-
vas tipo-plasma. O mesmo acontece com o pico em torno de 15 meV, interpretado como
devido a oscilacoes coletivas tipo-plasma oriundas das bandas de elétrons quasi-livres. A
existéncia de tal efeito coletivo ¢ similar ao modo coletivo elétron-fénon LO observada em
GaAs uniformemente dopado [50].

O enxerto da fig.5.5 mostra nossa simulacao para o GaAs uniformemente dopado onde
se exemplifica a discussao apresentada no pardgrafo anterior. Dela podemos observar
a existéncia de excitacoes de particula independente na faixa de energia correspondente
compreendida na fig. 5.3 e também de um modo coletivo de frequéncia bem definida
w,. Comparamos o resultado numérico obido para a frequéncia w, com aquele dado pela
expressao analitica da frequéncia de plasma de um gds uniforme considerando corregoes

até primeira ordem em ¢? e dada por:

3 [qu 2
wqgwp{l—{—l—o(—u-}—f-) +}
P

onde w, = 47ne*/m é a frequéncia de plasma, ¢ é o vetor de onda de espalhamento e vy é
velocidade de Fermi do sistema [51]. O resultado obtido é que os dois célculos forneceram
uma frequéncia para o médulo coletivo em torno de 21 meV com um erro relativo entre
as duas de menos de 1,0%.

Podemos concluir portanto que plasmas degenerados igualmente acoplados possuem
dois tipos de excitacio caracteristicas: uma de carater de particula independente e outro

de carster coletivo. Em ressonéncia préxima apenas o modo coletivo é excitado. No
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Figura 5.6: Secao de choque de espalhamento via mecanismo de FDC para vérias energias
de laser obtidas em regime de extrema ressonéncia com o gap de spin-split. A esquerda
se encontram os dados tedricos. A direita se encontram os dados experimentais. Letras
idénticas identificam os espectros tedricos e experimentais correspondentes.

entanto o modo de particula independente existe, pode ser excitado € o ¢ de fato no regime
de ressonancia extrema. Enfatizamos que este tipo de andlise é absolutamente geral e deve
valer para qualquer tipo de gés de elétrons formado por estruturas semicondutoras. De
fato excitacoes de particula independente e coletivas tem sido observadas em gases de
elétrons com diferentes dimensionalidades € nas mais diversas estruturas como: pogos
quénticos, fios quénticos, etc.

Como andlise final aplicamos a regra de soma [52] (f-sum rule) vélida em condicao de
ressonancia préxima (vide Apénd. A). Ela é dada pela integral do produto da frequéncia
de excitacao do sistema pela soma das forcas de oscilador (alargadas pela funcao espectral
proposta no Cap. 4). Nossos cslculos resultaram que 99, 5% das forcas de oscilador estao

compreendidas na faixa de energia apresentada pela fig.5.5 € que, a concordéncia da regra
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——termo coletivo
-———termo de part. indep.

wL=1 872 meV
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Figura 5.7: Espectro de excitacoes coletivas e de particula independente para energia do
laser incidente em 1872 meV.

de soma entre o caso de flutuacoes de densidade de spin e de carga ¢é perfeita.

Na fig.5.6 sao apresentados espectros despolarizados teéricos e experimentais para
vérias energias de excitacao do laser no regime de ressonéncia extrema onde foram uti-
lizados os mesmos pardmetros do caso correspondente de flutuacoes de densidade de spin.
A despeito da grande diferenca de intensidade da estrutura em torno de 15 meV (teoria)
e 16 meV (experimental) (compare por exemplo os espectros para energia de excitagao
wr, = 1880 meV), todas as caracteristicas experimentais sao reproduzidas . Uma andlise
do espectro das forgas de oscilador na fig.5.5 indica que esta estrutura se origina a partir
de excitagoes coletivas tipo plasma do quasi-continuo de estados. Esta constatacao estd
em contraste com a interpretacao original dada por Maciel et al [12] onde a mesma era
atribuida a transicoes entre a primeira e segunda minibandas. Para uma melhor visuali-
zacio desta estrutura apresentamos, na fig.5.7, separadamente as contribuigoes coletivas

e de particula independente para uma energia de excitacao de 1872 meV.
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Zxxjz " (A)-1855 me
(C) = (B)-1863 me
= (C)-1872 me
« (D)- 1880 me
= (E) - 1897 me
F)-1910 me

Intensidade (u.a)

20 30 40
Energia (meV)

Figura 5.8: Secoes de choque de espalhamento para o mecanismo de FDC experimentais
(linha continua) e teéricas (quadrados) para varias energias de excitagao. Os espectros
tedricos foram calculados utilizando 7, = 2 meV.

Da contribuigao de particula independente verificamos que a forma de linha, como
esperado, possui a mesma dependéncia que o caso de flutuagoes de densidade de spin,
uma estrutura de baixa energia e uma estrutura larga na parte de alta energia e portanto
com a mesma interpretacio. Estrutura de baixa energia constituida de transicoes de
particula independente provenientes da banda de elétrons quasi-livres enquanto a segunda
de transicoes oriundas da primeira minibanda.

Resta saber no entanto a razao da grande diferenca de intensidades entre a parte
coletiva e de particula independente. Por exemplo, para wi = 1880 meV, o resultado
experimental na fig.5.6 mostra que a estrutura devido a transicoes de cardter de particula
independente do quasi-continuo de estados e seu respectivo modo coletivo apresentam
relagoes de intensidade compardveis. Numa, primeira andlise acreditdvamos que se inten-

sificassemos as estruturas de particula independente teriamos uma relagao correta. Isto
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pode ser feito diminuindo a constante fenomenoldgica de amortecimento ;. O melhor
ajuste foi obtido para 7, = 2 meV conforme mostra a fig.5.8. No entanto da figura obser-
vamos que ao realizarmos este ajuste, picos de particula independente nao tao ressonantes
com a energia do laser perdem intensidade relativa (a curva A por exemplo). Este fato foi
confirmado ao recalcularmos os espectros despolarizados utilizando o valor de vy, definido
acima. Desta forma descartamos a opcao de aumentarmos a contribuicao de particula
independente e procuramos ao invés, uma outra que diminuisse a contribuicao coletiva.

A discrepancia entre as intensidades dos espectros coletivos tedricos e experimentais
pode ser explicada por efeitos de desordem inerentes ao processo de dopagem e que im-
plicam na quebra das regras de conservagao de momentum. Nos termos correspondentes
a excitacoes de particula independente de certa forma efeitos de desordem foram con-
siderados através da inclusao de amortecimento. No entanto o mesmo nao aconteceu
ao tratarmos os termos de acoplamento que dao origem aos efeitos coletivos do sistema
onde conservacao de momentum foi estritamente considerada. As flutuagoes de poten-
cial introduzidas pela desordem implicam em nao verticalidade das excitacoes coletivas
intersubanda e isto destroi parcialmente a coeréncia destas excitagoes. Efeitos de desor-
dem explicariam ainda por que os espectros despolarizados sem efeitos de muitos corpos
aparentemente forneceram melhores resultados do que aqueles onde efeitos de muitos
corpos estavam presentes.

A nao verticalidade das excitagoes com a consequente quebra das regras de conservacao
de momentum foram sistematicamente observadas em trabalho de Pinczuk et al 53] em
MQW de GaAs-(Aly15Gaggs) dopadas seletivamente (“modulation doped”). Neste traba-
lho mostrou-se que existe uma correlagao entre os espectros ressonantes e as mobilidades
eletrénicas ao longo do plano de dopagem. Além disso mostrou-se existir uma dependéncia
das larguras de linhas espectrais com as energias dos fétons incidentes em amostras de

baixa mobilidade. Verificou-se que as mobilidades mostravam uma clara correlagao com
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a largura da camada espacadora.

Para interpretar estes resultados, Pinczuk et al, propuseram que o espalhamento ine-
listico de luz por excitagoes intersubbanda fosse afetado por processos de relaxacao do
vetor de onda relacionados com aqueles que limitam as mobilidades eletrénicas. Estes
processos de relaxacao, devido ao espalhamento dos elétrons pelo potencial coulombiano
dos doadores ionizados, deve depender da camada espacadora. Sob estas circunsténcias a
condicao de conservacao do vetor de onda é quebrada. As transigoes intersubanda ativas
nos espectros nao seriam mais necessariamente verticais ou seja, poderiam ocorrer com
transferéncia de momento ao longo do plano.

Um aspecto complementar pode ser visto no espectro despolarizado na regiao do fénon
LO onde hinhas assimétricas surgem. Em condicoes de ressondncia prérima com o gap
de split-off, conforme mencionado na introdugao, estas linhas foram teéricamente inter-
pretadas [16] e experimentalmente confirmadas [17] como interferéncia do fénon LO e
um continuo de transicoes de particula independente. No entanto aqui as assimetrias sao
originarias de efeitos da funcao dielétrica da rede dependente da frequéncia que medi-
am o acoplamento coulombiano entre as transigoes. Quando a frequéncia da excitacao
eletrénica coincide com aquela do fénon LO, a fungao dielétrica é zero o que implica num
acoplamento infinito levando portanto a uma auséncia de excitagoes nesta regiao. Por
outro lado na regiao de frequéncia do fénon TO a constante dielétrica da rede é infinita o
que implica num acoplamento igual a zero. Consequentemente na regiao do fénon TO, os

espectros polarizados e despolarizados possuem apenas cardter de particula independente.



Capitulo 6
CONCLUSOES

Neste trabalho apresentamos uma teoria autoconsistente para o ;:élculo das segoes de
choque de espalhamento ineléstico de luz via mecanismos de flutuagoes de densidade spin
e de carga para o gés de elétrons nao uniforme de um sistema multi-camadas de GaAs
delta-dopadas em regime de extrema ressonéncia com o gap de spin-split do GaAs a
temperatura T=0.

No célculo da estrutura eletronica das bandas de conducao e de split-off do sistema foi
utilizada a teoria do funcional densidade dentro da aproximacao de densidade local usando
condigoes periédicas de contorno sendo que, como “input” inicial, utilizamos o potencial
obtido através da teoria de Thomas-Fermi. Os resultados para a banda de conducao
mostraram que o gés de elétrons modulado para um sistema periédico de multi-deltas
com cela unitéria de 500 A e com dopagem de 1,0 x 102¢m =2 possui simultaneamente
carateristicas bi- e tridimensionais [15]. Estas caracteristicas se refletiram nos espectros
Raman de ambos os mecanismos através da forte dependéncia com as energias de exci-
tacao.

O formalismo desenvolvido neste trabalho simplifica bastante os clculos para a obtencao
das segoes de choque de espalhamento reduzindo o problema a achar fungoes resposta
através da inversio de matrizes. Nele estio presentes efeitos de troca e correlacao dinimi-

cos (para ambos mecanismos), além dos efeitos de campo de despolarizacao produzi-

71



72

dos pelas flutuacoes de densidade dependentes do tempo (para o mecanismo de FDC) e
acoplamento com fénons LO. Na obtencao das flutuacoes de densidade utilizamos o méto-
do TDLDA-“Time Dependent Local Density Aproximation” que é uma generalizacao da
teoria do funcional densidade de Hohenberg-Kohn-Sham aplicado & situacoes dindmicas
(w # 0) [37]. Este método j& havia sido utilizado por Katayama e Ando em sistemas de
muiltiplos pocos quanticos porém em situacoes de ressondncia prézima [8]. No entanto
na formulacao desenvolvida por Katayama e Ando o problema da ressondncia extrema
é intratdvel pois as funcoes resposta devem ser calculadas a partir de equagoes integrais
envolvendo operadores de espalhamento nao locais. Além do que nao foi levado em conta
o acoplamento entre os pocos. Ao contrério, neste trabalho leva-se em conta esse acopla-
mento e as equacoes das fungoes respostas sao discretas. O formalismo em principio é
geral e se aplica para o estudo de gases de elétrons nao uniformes sendo que a limitacao
estd na capacidade de se inverter matrizes.

A geometria de espalhamento utilizada neste trabalho a saber, de retroespalhamento,
permitiu que apenas espectros de excitagoes intersubbandas fossem calculadas. Estas ex-
citacoes para cada par de subbandas constituem um conjunto de osciladores degenerados
acoplados forcados e amortecidos que, em condigoes de extrema ressondncia, apresentam
secoes de choque Raman compostas de dois termos: um de cardter de particula inde-
pendente e outro de cardter coletivo. Isto nos faz crer que a presenca de excitacoes de
particula independente, em espectros Raman em regime de extrema ressonéncia obser-
vadas nos mais variados tipos de estruturas semicondutoras, estejam ligadas a existéncia
de tais tipos de osciladores. Para levar em conta o amortecimento dos osciladores uma
funcao espectral foi proposta baseada na conservagao de corrente local.

Os espectros despolarizados calculados para diferentes energias incidentes de laser
mostraram boa concordéncia com os dados experimentais disponiveis. Para estes cdlculos,

assim como para o caso dos espectros polarizados, foram utilizadas ao todo 6 minibandas
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de conducio e 13 minibandas de valéncia. A inclusdo de efeitos de correlacao e troca
dinAmicos nos espectros despolarizados apresentou um efeito tipo exciténico pequeno da
ordem de 1 meV. Aparentemente o conjunto de espectros onde nao foram incluidos os
termos de correlagio e troca forneceram melhores resultados. Ao nosso ver este fato es-
t4 ligado a efeitos de desordem provenientes da distribucao aleatéria de dopantes e que
resultam em quebra das regras de conservagao de momentum. Esta desordem induz trans-
feréncia de momentum da luz ao longo do plano de dopagem, quebrando a verticalidade
das excitages intersubandas, diminuindo consequentemente efeitos de caréter coletivo.

Nos espectros polarizados onde os efeitos coletivos, devido a campo de despolariza-
¢io e excitonicos, sio bem maiores o acordo entre teoria e experimento se deu de uma
forma apenas semi-quantitativa sendo que a razao da discrepéncia é atribuida aos efeitos
de desordem acima citados. No entanto todas as caracteristicas bdsicas dos espectros
experimentais foram reproduzidas. Em relacdo a uma estrutura em torno de 16 meV e
anteriormente interpretada como sendo devido a transigdes intersubanda, nossos célculos
indicam que a mesma é fruto de oscilagdes coletivas tipo plasma oriundas de excitagoes do
quasi-continuo de estados. No tocante as assimetrias que surgem na regiao do fonon LO
nossos resultados indicam que as mesmas sao reflexos de efeitos da constante dielétrica
da rede. O zero da constante dielétrica se d4 justamente quando o deslocamento Stokes é
igual & frequéncia do fénon LO resultando num acoplamento infinito entre as excitagoes
o que implica na auséncia de auto-oscilagbes do sistema nesta regiao.

Verificamos que todos os espectros teéricos possuem um desvio para mais baixa en-
ergia em relacao aos dados experimentais. No entanto um melhor ajuste é obtido ao
aumentarmos a densidade dos portadores em torno de 20% o que é consistente com um
aumento de densidade de portadores devido a neutralizacao da contribuicao dos aceita-
dores carregados nas camadas de deplecao durante a incidéncia de luz laser [46]. Com a

iluminacéo pares de elétron-buracos sao criados. Os elétrons sao incorporados ao géds de
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elétrons enquanto os buracos se recombinam com os aceitadores carregados. Um melhor
ajuste também é conseguido ao aumentarmos o tamanho da largura média da camada
de difusao dos doadores. Por tltimo notamos que os nossos cdlculos sao extremamente
sensiveis ao valor do gap utilizado. A sensibilidade é de tal ordem que variacoes de 1 meV
afetam de maneira marcante as relagcoes de intensidade entre as formas de linha.

Em resumo os resultados obtidos atestam a validade da formulacao desenvolvida neste
trabalho para situacoes de extrema ressondncia. No entanto seria interessante aplicd-
las em sistemas com diferentes mobilidades € menos “sujos” ou seja, em sistemas em
que o espectro de transigoes nao estejam tao superpostas, a fim de se estudar efeitos de

desordem.



Apéndice A

Funcao resposta e regra de soma em
ressoniancia proxima

No caso de ressonincia préxima a fungao resposta é proporcional somente a parte imagi-

néria do termo coletivo da eq.(4.30), isto é:

Gw) = —7—}? Im<MT(O)>w = —g Imega.‘fﬁa (A1)
af

onde T, ¢ solugao da eq.(4.31). Rotulando cada transicio Sa por ¢ temos:
Gw) = ~ 2B Y (f7F) =~ Im(f" %) (A2
=-—Im i i%i)=——Im .

Desprezando a dependéncia da matriz de acoplamento U com a frequéncia, assumindo
por simplicidade que a parte imagindria de f seja zero e devido ao fato das matrizes U e

I" serem reais, a equacao para X toma a seguinte forma:
(U — h%w?) - T (U - B2w?) + B2 - xp = —hwf (A.3)

onde X, é a parte imaginiria de X (tomamos a parte imagindria de X por causa da
eq.(A.2)). Como U é real e simétrica sua decomposicao espectral é dada em termos da
seguinte equacao de autovalores:

U-A=AA (A.4)

Supondo ainda que o amortecimento seja o mesmo para todas as transigoes ou seja, que
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I' = v1 e colocando /i = 1, a equacao para X, ¢ reescrita como:

(A=) T (A=) + 0 TIA - xp = —wA - f (A.5)
ou ainda,
(A= w2+ A - xp = —wyA - f, (A.6)
o que nos fornece:
Axg = — il A-f (A7)

[0 =2 + w2
Podemos expandir a matriz X, em termos dos autovalores da matriz U com isso,

X2 =Y (A X, (A.8)

A

obtendo entao que

()\ — w2)2 + LUZ’}/Z]

Assim a funcao resposta para o regime de ressonéncia préxima ¢ dada por:

X = — 2; [ il (A-)A. (A.9)

=1 wy )2
Glw) =~ z; R T (A-f) (A.10)

A funcio resposta deve obedecer a seguinte regra de soma (conforme ref. [52] ):

L e (V)
V/o wG(w)dw = o (V) o (A.11)

onde 1/7, é o fator ressonante de energia para o espalhamento em ressonincia préxima
dado pelo denominador de energia da eq.(A.12). Nesse regime os componentes da matriz

f sao dados por:
iqz
fi=+ 2wiNi—‘__—‘<ﬁ—e L ; (A.12)

I
Eg — Wy
onde E, é um denominador médio de energia (um gap efetivo), wy, ¢ a frequéncia do laser
incidente e onde utilizamos a relacao de completeza para eliminar os estados intermedidrios

de buracos da eq.(4.3) e onde desprezamos a constante —g% sendo que,

(A.13)

__é Eﬁ"EaSeEg<EF
i~ 95 Br—FE, se Es>Er
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Na forma em que se apresentam os NV;, foi feita a soma nos estados de onda plana per-
pendiculares & direcao de crescimento sendo que no primeiro caso o fundo da subanda
do estado final 3 se encontra abaixo da energia de Fermi, Er, € no segundo, o fundo se
encontra acima. Na expressao (A.13), A representa a drea da amostra ao longo do plano

de dopagem. Desta forma temos que a regra de soma é dada pela seguinte expressao:

YT S NS o ) FRe

onde o sfmbolo * significa que retiramos a dependéncia com a 4rea da matriz f, N, é

o ntimero de periodos da super-rede € d o tamanho de sua cela unitéria. Resolvendo a

integral da eq.(A.14), temos:

1—/mmu why —a/mmh——i——— (A.15)
= A [()\ _ wz)z +w2,),2] - o (% _ u)2 + a2 .

onde fizemos a seguinte mudanca de varidveis u = w/v/A e a = 7/V\. Facamos agora a

seguinte mudanca de varidveis na integral (A.15): y = 1/u e em seguida, y = —y obtendo:

0 dy 1
I=a/my0"my+@ (A:16)

Somando as integrais (A.15) e (A.16) e fazendo a substituicio £ = y — 1/y obtemos
finalmente que
* 1
2I=a/_oodac T o2 =7
Vemos entao que a integral da frequéncia multiplicada pela funcao resposta onde estd

imbutida a funcao espectral proposta no Cap.3, independe de como o sistema é amortecido.

Com isso a regra de soma toma a seguinte forma final adimensionalizada:

R L = (7)) (A7)
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