Transientes Ultra-rapidos de Transporte no Nitreto de Galio
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Resumo

Utilizando uma Teoria Cinética Quantica Nao Linear, obtida a partir de uma formula¢io mecanico-estatistica, o Método do
Operador Estatistico de Nao Equilibrio na forma de Zubarev, obtém-se as equacdes que governam a evolugdo do estado de
ndo equilibrio de um semicondutor polar intrinseco de gap direto altamente fotoexcitado (plasma fotoinjetado) submetido a
um campo elétrico constante. Particularmente, o semicondutor analisado foi o Nitreto de Gélio na forma zincblende. Sao
obtidas as equagdes de evolucdo temporal para: o momento dos portadores, para a energia dos portadores, a energia dos

fonons Opticos longitudinais e transversais.

1 Introducao

O objetivo fundamental da Mecénica Estatistica
de sistemas longe do equilibrio € determinar as
propriedades termodindmicas e a evolugdo temporal de
quantidades macroscOpicas em termos das leis dinamicas
que governam o movimento das particulas que formam o
sistema. Os fendmenos de transporte em sistemas fora do
equilibrio termodindmico constituem um tema relevante
em dreas tdo distintas quanto a Fisica da Matéria
Condensada, Fisico-Quimica, Biologia, Engenharia e
outras. Todos os sistemas de muitos corpos destas
diferentes dreas exibem comportamentos que, a nivel
macroscOpico, acredita-se poderem ser descritos por
equacoes de movimento de algumas varidveis
macroscopicas (uma contracdo do nimero de varidveis do
sistema).

Uma érea de testes para a Mecanica Estatistica de
Nao Equilibrio tem sido o estudo da evolugdo temporal das
excitacdes elementares de Plasmas em Semicondutores
Altamente Excitados (PSAE) [1-3]. Um plasma em um
semicondutor é um fluido de elétrons e buracos gerados por
iluminacdo ou dopagem, sofrendo influéncia direta da rede;
no caso de fotoinjecdo temos um plasma duplo (elétrons e
buracos movimentando-se no “background” da rede), e no
caso dopado um plasma simples (tipo n de elétrons ou p de
buracos).

Propriedades de transporte em semicondutores
ttm sido vastamente estudadas através de métodos
experimentais (técnica de microondas, espectroscopia
Optica, etc.) e também por modelos tedricos (solugdes
aproximadas da equacdo de transporte de Boltzmann,
método de Monte Carlo, etc.) [4,5].

A investigacdo desses fendmenos ultra-rdpidos em
semicondutores € de grande interesse, tanto do ponto de
vista tedrico, pois, envolve a descri¢do de processos de nao
equilibrio (e estdo acompanhados por uma vasta produgdo
experimental de notdvel qualidade), quanto pritico uma vez

que tem se tornado indispensdvel a utilizagdo tecnoldgica
de dispositivos que operem nessas condicdes ultra-rapidas.
Hoje existem transistores que apresentam tempos de
transito eletrdnico que podem ser inferiores a um
picossegundo [6]. Para o desenvolvimento de dispositivos
de alta velocidade torna-se necessario, entdo, conhecer em
detalhes as propriedades dindmicas dos elétrons em se-
micondutores, na escala de tempo de picossegundos (10'%s)
e de femtossegundos (1015 S).

Medidas de propriedades relacionadas a elétrons
fora do equilibrio em semicondutores na escala de pico e
femtossegundos constituem um grande desafio ao
experimentador. O uso de instrumentacao eletronica de alta
velocidade falha nestas escalas de tempo, pois, o melhor
instrumento existente deste tipo opera a base de
componentes semicondutores e estes apresentam limitagdes
em relacdo a muitos efeitos fisicos que se desejam
observar. Assim, a solucdo € usar uma ferramenta de
medida alternativa, com resolucdo temporal superior:
pulsos de laser ultra-curtos [7-9] e deteccdo dptica. Do
ponto de vista tedrico o estudo dessas situagdes nao
apresenta menos dificuldade.

Neste trabalho estudamos a evolugdo das
propriedades de transporte de portadores em um plasma
semicondutor duplo partindo de um estado inicial
altamente fora de equilibrio térmico. Para esta finalidade
fez-se uso do Método do Operador Estatistico de Ndo
Equilibrio na forma de Zubarev [10,11], que permite a
construcdo de uma Teoria de Transporte Quéntica Nao
Linear, apropriada a descri¢do do estado macroscopico de
sistemas fisicos arbitrariamente fora de equilibrio
termodinamico. Das aproximagdes tedricas existentes para
a dinamica dos processos de relaxacdo de sistemas de
muitos corpos longe do equilibrio, 0 Método do Operador
Estatistico de Nao Equilibrio (MOENE) tem se mostrado
bastante eficaz no tratamento de sistema dissipativos para
uma grande variedade de problemas fisicos.
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Atualmente existe um grande interesse em
semicondutores de gap largo pois heteroestruturas destes
materiais podem emitir luz no azul, o que tem grande
interesse para aplicacdes tecnoldgicas no armazenamento
Optico de dados, producdo de displays com as trés cores
basicas, lampadas para sinais de transito, etc. Entre estes
materiais podemos destacar os nitretos III-V (GaN, AIN,
InN e seus compostos terndrios AlxGal-xN, AlxInl-xN,
etc.), compostos de zinco (ZnS, ZnSe, ZnTe, etc. e
compostos terndrios com Mn, Cd, etc.). Como estes
materiais tém recebido mais aten¢do somente nos ultimos
cinco anos, ndo hd abundancia de trabalhos publicados
sobre eles e mesmo dados sobre alguns parametros
fundamentais [6].

Os nitretos III-V, que sdo os mais estudados,
existem em duas fases, wurtzite e zincblende. A fase
wurtzite € a mais comumente crescida, mas consideravel
progresso tem sido obtido no crescimento de cristais na
fase zincblende.

Uma das grandes dificuldades do estudo do
transporte em semicondutores com campo elétrico aplicado
€ que ha falta de resultados experimentais disponiveis para
o regime transiente ja que é muito dificil medir fendmenos
ultra-rdpidos de transporte. Este fato torna dificil a
comparagdo de resultados tedricos com os medidos
experimentalmente, dai se reveste de grande importancia
que se possa obter propriedades Opticas (que sdo
relativamente fdceis de medir) a partir de dados dos
transientes de transporte.

2 Meétodo do Operador Estatistico de
Nao Equilibrio

Enquanto a Mecanica Estatistica das situacdes em
equilibrio € uma disciplina bem estabelecida, 0 mesmo nao
ocorre para as situacdes de ndo equilibrio. Na natureza nem
sempre é possivel tratar com sistemas em equilibrio, isto &,
com sistemas cujas propriedades macroscopicas sao
constantes no tempo e ndo apresentam fluxos de grandezas
fisicas (energia, massa, etc...) através de seus contornos.
Faz-se entdo necessaria, a formulacdo de uma estatistica de
ndo equilibrio que forneca subsidios tedricos a
termodindmica dos processos irreversiveis, isto €, aqueles
que se desenvolvem em sistemas ndo equilibrados. Um
grande niimero de tratamentos tem sido propostos sem que,
até o momento, uma formulagdo geral tenha sido alcancada
[12]. Existem dois problemas bdsicos: o primeiro é como
conciliar a  irreversibilidade do  comportamento
macroscopico com as leis microscopicas da mecéanica, que,
como se sabe, sdo reversiveis e o segundo é como obter
equacdes de evolugdo e transporte generalizadas que
descrevem o comportamento do sistema considerado. Essas
equacdes que relacionam a variacdo do comportamento
temporal médio de grandezas fisicas observdveis com o

movimento das particulas que o constituem, sdo equagdes
integro-diferenciais ndo lineares com amplas aplicacdes,
desde sistemas fisico-quimicos a biolégicos, e sua obtencio
permanece um campo de estudo ainda aberto.

A funcdo da mecanica estatistica de sistemas fora
do equilibrio é determinar as propriedades termodinamicas
e a evolucdo temporal dos observdveis macroscopicos de
tais sistemas a partir de leis dindmicas que governam o
movimento das particulas constituintes. Seus objetivos
basicos sdo: obter equagdes de transporte e compreender
sua estrutura, entender como se desenvolve a aproximagao
ao equilibrio, estudar as propriedades de estados
estaciondrios, calcular os valores instantaneos e a evolugao
no tempo de quantidades fisicas que especifiquem o estado
macroscOpico do sistema. Vejamos como tratar esses
problemas seguindo o método proposto por Zubarev.

Dado um sistema fisico particular afastado do

equilibrio, estamos interessados no comportamento
temporal e espacial  de certas quantidades
{Q,(F,0),0,(F,1),...0, (F,1)} as quais chamaremos

macrovaridves, embora elas nem sempre descrevam
quantidades macroscépicas no sentido wusual. Estas
macrovaridves podem ser, por exemplo, nimero de
particulas, energia, magnetizacdo, fluxos de particulas,
fluxos de energia, etc. O objetivo central € obter as
equacdes para estas quantidades. Este conjunto de
macrovaridveis tem associado um conjunto de operadores

Hermitianos {IA’I(?),IA’Z(?),...IA’n(?)} que, na representacio

de Schrodinger, ndo dependem do tempo mas podem
depender da posicdo, isto é, sdo as densidades locais das

grandezas P, . Estes operadores podem ser Hamiltonianos,

operadores densidade espacial de particulas, operadores
nimero de particulas, etc.. Chamaremos a estas
quantidades varidveis dindmicas de base. A relagdo entre
as macrovaridveis e as varidveis dindmicas de base estd
dada na forma usual por:

0,(F.) =Tr{P,()P(1)} (1)
com j=L12,...,n, onde pP(¢t) designa o Operador

Estatistico de Nao equilibrio definido sobre o espago de

Hilbert H dos estados quanticos do sistema e Tr{I%} éo

traco do operador R em H. No limite cldssico, p(t) é uma
funcao real definida no espaco de fase I' do sistema e
Tr{ﬁ} deve ser interpretado como uma integral da funcio
R sobre T,

Um caminho associado ao MOENE, o qual mostra
estar proximamente conectado com a termodindmica

fenomenoldgica irreversivel [13], é baseado na separacdo
do Hamiltoniano total do sistema em duas partes:
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F =) 0¥}, )

onde } , € chamado parte relevante (ou secular) composta

das energia cinéticas das particulas do sistema e a parte das
interacdes suficientemente fortes relacionadas com os
efeitos de relaxagdo rapidos [14,15], isto €, com tempos de
relaxa¢do muito menores que o tempo caracteristico At do
experimento (usualmente a resolucdo temporal do

instrumento de medida). Por outro lado }A , contém o resto

do Hamiltoniano do sistema, ou seja, as intera¢des que
produzem efeitos de relaxagdo lentos, isto é, com tempos
de relaxacdo suficientemente longos (>Af). Este
procedimento de separacdo é fundamental e estd baseado
no principio de Bogoliubov sobre os tempos de decaimento
de correlacdes [16-18], o que permite definir uma
hierarquia de tempos de relaxa¢do no sistema dissipativo
sob consideracgdo.

Uma das questdes fundamentais da teoria é a
escolha apropriada das varidveis de base [16-19].
Evidentemente o conjunto {Q,(7,r)} deve conter, em

particular, todas as quantidades que estamos interessados
em descrever. Nao obstante ndo existe um critério geral que
permita obter o conjunto completo de varidveis de base
para descrever adequadamente um determinado problema.
Existe, porém, um critério auxiliar na escolha destas
varidveis; este critério, chamado condi¢do de fechamento

de Zubarev-Peletminskii consiste em que, dado } , as

varidveis microdinamicas de base, os operadores P, devem
satisfazer [15,16]:

[} 0.2M1=Y QB 3)
k=1

com j=1,2,...,n, onde , sdo em geral nimeros reais,

ou eventualmente, fungdes da posicio 7, ou ainda,
operadores diferenciais. Esta condi¢do estabelece que para
uma adequada descri¢do do sistema devemos considerar
todas as varidveis de base que satisfazem as n relagdes
dadas pela equacdo (3). De alguma forma oferece uma
condicdo de necessidade (mas ndo de suficiéncia) para a
escolha das macrovaridveis, isto €, a definicdo do espaco de
estados macroscopicos (termodinamico) do sistema, dadas
pela equacdo (1).

Uma vez escolhidas as varidveis de base devemos
obter uma expressdo para o operador estatistico P(r). Os

detalhes do procedimento para a construcio deste operador
podem ser encontrados na extensa bibliografia sobre o
tema [12,10,11] e nd3o nos deteremos aqui nesta questdo; é
suficiente dizer que a construcdo deste operador estd

baseada no critério de Jaynes [20-22] (por sua vez com
base nas idéias de Shannon sobre a teoria matemdtica da
informag@o) de maximizagdo da entropia informacional de
Gibbs [23], isto é, S@)=-Tr{p(®)Inplt)}, com os
vinculos que impde o conhecimento parcial que se tem
sobre o sistema (informacdo ao nivel macroscopico
imposta pelas condicdes num dado experimento), a todo
instante 7°, no intervalo 7, <t"<r, entre o instante inicial

de preparagdo do sistema, f,, e o instante final, ¢, no qual

se faz a medida de um dado experimento.

Chamamos a atencdo ao importante fato de que o
mesmo principio variacional, quando aplicado a sistemas
em equilibrio com reservatdrios, proporciona as bem
conhecidas distribui¢des de probabilidade de Gibbs, neste
caso, de equilibrio. Também comentamos que o operador
ou distribui¢do de ndo equilibrio P(z), que o formalismo

proporciona quando o sistema é desacoplado de todas as
perturbagcdes externas que o afastam do equilibrio e é
deixado somente em contato com um dado conjunto de
reservatdrios, tende assintoticamente no tempo para a
correspondente distribui¢do de Gibbs em equilibrio.

O Operador Estatistico de Ndo Equilibrio p(z),

na versdo devida a D. N. Zubarev (a ser consistentemente
usado por nés), € dado por [10,11]:

eid-1) d

p. ()= exp{ln f)(z,O)— J. dre ?ln ﬁzt',t'—t)} 4

onde ﬁ (,0) € um operador auxiliar que tem a forma:

p(t.0)=exp| (=Y. [drF, 7.0 B,(7) )

Jj=1

2, L, o~ = L, -
p,t —t)=exp{—'—(t -1} }p(r,O)exp{—(z -1} }
ih il

O parametro € que aparece na equacgdo (4) € uma
quantidade infinitesimal positiva que vai para zero
(€ = ,0) apds os cdlculos dos tragcos serem efetuados.

Este processo de limite estd relacionado com a quebra de
simetria temporal na equagdo de Liouville, o que permite
selecionar s6 as solucdes retardadas garantindo, desta
forma, a irreversibilidade das equacdes de evolucdo e,
portanto, uma correta descricdo do processo dissipativo,
que &, insistimos, uma hipétese ad hoc. Chamamos a
atencdo ao fato de que este procedimento em MaxEnt-
MOENE introduz irreversibilidade a partir das condi¢des

iniciais e como dito ad hoc. Na equagdo (5), ¢(r) e o
conjunto {F;(r,1)} sdo os multiplicadores de Lagrange que

o método de maximizac¢do da entropia de Gibbs introduz.
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Em particular, ¢(r) garante a normalizagdo de P(r), isto é,

Tr{p(t)} =1, paratodo t, ou seja:

¢(t)=1In Tr{exp[—ijd%ﬂ(f, 0P (7) ]} (©6)

Jj=1

De (4) podemos mostrar que o operador estatistico
pode ser separado em dois termos:

p)= DO+ p() ()

onde o operador auxiliar ﬁ(r) d4 o valor instantdneo no
tempo das macrovaridveis e ndo contém os efeitos de
relaxacdo. Por outro lado, ﬁ'(z) € o responsavel pela
descricdo da evolucdo irreversivel do sistema [24] e
portanto estd incluido no cdlculo da derivada temporal de

Q,(#,1). Derivando no tempo a equagdo (1) obtemos as

equacdes de evolugdo para as macrovaridveis Q;(7,1):

p)= DO+ p() ()
%Q, (F1) = %Tr{ [B.(7),} 15,0} ®)

isto €, sdo as equagdes mecanico quanticas de Heisenberg
para as quantidades P,(r) mediadas sobre o ensemble de
ndo equilibrio caracterizado por P, () .

Usando as equagdes (2), (3) e (7) podemos
escrever:

%Q (=00 F 0+ T F )+ () 9)
onde:
1 KA s
J_j.°>(f,z)=ETr{[Pj(f),} P} (10)
1 N e
J;l)(r,t)ZETr{ (B, 1p(0}) (11)
1 a ~ N
3,¢.0=—Tr{1B,().) 150} (12)

Os termos J;U)(?,t) e Ji.l)(?,t) estdo associados

ao operador auxiliar p(r) que, como dito anteriormente,
determina o valor instantdneo das macrovariaveis. O termo
3 ;(F,1) estd relacionado com 0’(t) e é o responsével pela

evolucdo irreversivel do sistema [25]. Uma teoria
perturbativa completa que permite calcular o termo J; na

ordem de interacao v , desejada foi obtida por Lauck et al.
[26]. Formalmente este termo pode ser escrito na forma:

)

S,F.n=Y JVGEn (13)

n=2

onde o indice (s) indica a ordem das intera¢des presentes

em cada termo (pensando em termos de um gis de
moléculas corresponderia a contribuicdo resultante da
colisdo de § particulas em uma teoria cinética tradicional).
Aqui vamos apresentar s6 os resultados do limite
Markoviano  (interagdo fraca) que consiste num
desenvolvimento até a segunda ordem nas interagdes [26],

que estd dado pelo termo J{*', ou seja:

0 ’
S/.(F,z)EJ}Z)(F,t):—h—lzéli%idt'egt { ([} @),
o NPV R (14)
+3 I’P"]Hh;P’”kﬁ—w])pm}'

Esta aproximagao serd usada ao longo do presente
trabalho. Ela descreve muito satisfatoriamente varios
resultados experimentais na drea de sistemas afastados do
equilibrio como certos aspectos no caso de polimeros,
semicondutores e sistemas bioldgicos. Em (14) a

dependéncia temporal explicita em Y | € dada por:

Py =exp{='y 1in}y exp{ry Jin} (15)

Assim, conhecendo as equagdes de transporte para
as macrovaridveis de base podemos obter as equagdes de
evolucdo para os multiplicadores de Lagrange, os quais,
ttm o papel de varidveis termodindmicas intensivas e
descrevem completamente o estado termodindmico de nao

equilibrio do sistema, assim como o fazem as

macrovariaveis Q;(F.0).

2.1 Plasma Fotoinjetado em
Semicondutor

O estudo dos fendmenos de transporte em Plasmas
Fotoinjetados em Semicondutores Altamente Excitados
(PSAE) constitui uma aplicagdo nova e particularmente
interessante da Mecénica Estatistica de Nao Equilibrio na
fisica dos semicondutores. Diferente do problema usual
quando elétrons (ou buracos) e fonons estdo inicialmente
em um estado de equilibrio termodinamico, o PSAE esta
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desde o inicio em um estado altamente fora de equilibrio
termodindmico, e com a presenga de ambos tipos de
portadores. Disto decorre uma interessante competicao
entre a relaxacdo do excesso de energia inicial dos
diferentes subsistemas, e a manuten¢do ou mesmo elevacgio
da energia devido ao campo elétrico aplicado.

Neste trabalho fizemos um estudo do PSAE
fotogerado em um semicondutor (intrinseco, polar e de gap
direto) através de um pulso intenso de radiacdo (laser). A
luz estimula transi¢des eletronicas da banda de valéncia
para a banda de condugdo, e produz uma distribuicdo de
elétrons energéticos na banda de condugdo e buracos na
banda de valéncia, altamente excitados [27]. Como o
momento do féton incidente € relativamente pequeno em
relacdo ao momento dos portadores, essas transicdes sao
essencialmente verticais, com mudancgas despreziveis de
momento. Uma concentracdo n (suposta homogénea) de
pares de elétron-buraco é entdo criada, possuindo um
excesso de energia A, —E,; por par, onde E; é o gap de

energia do semicondutor e Q, ¢é a freqiiéncia do laser

aplicado. Este semicondutor se mantém em contato com
um reservatorio que estd a uma temperatura 7, .

No primeiro estigio da relaxag@o, os portadores
quentes se encontram num estado altamente fora de
equilibrio. A duracdo temporal deste primeiro estigio
depende principalmente da concentracdo de portadores
fotoinjetados e do tipo de semicondutor. Num exemplo
tipico, para concentragdes iniciais 1, 210"cm™, os
portadores quentes no Arseneto de Gdalio s6 irdo se
termalizar internamente em tempos superiores a 500
femtossegundos. Principalmente através da interacdo
coulombiana e do espalhamento com os fonons Opticos
longitudinais, os portadores quentes chegam ao inicio do
segundo estdgio da relaxacdo, no qual podem ser

. %
caracterizados por uma pseudotemperatura 7. . Esta

* .
pseudotemperatura 7. € maior que a temperatura 7, do

reservatério em que o semicondutor se mantém em contato.
A interacdo dos portadores com os diferentes subsistemas
de fonons geram populacdes ndo equilibradas destes
dltimos.

No modelo aqui apresentado sdo consideradas as
interacOes piezoelétrica, polar e ndo polar Optica e
deformacdo acustica entre os portadores fotoinjetados, ja

termalizados a uma pseudotemperatura T,. (¢), e os fonons.

Consideramos nestas
longitudinais e

interacdes os foOnons Opticos
transversais  caracterizados  por

ES
T,,() e
Devido a pequena excitacdo que a pseudotemperatura dos
fonons actisticos sofre nos semicondutores polares, ela

poderd ser tomada como constante e igual a temperatura do
reservatdrio [28]. A partir do instante em que os portadores

* .
pseudotemperaturas T,,(t), respectivamente.

. %
se termalizam a uma pseudotemperatura 7. (0) , um campo

elétrico constante £ ¢é aplicado ao PSAE, fornecendo
energia € momento aos portadores, que por sua vez ao
interagirem com os fonons, determinam a evolugdo
dindmica das diferentes pseudotemperaturas € momentos
dos subsistemas. Chamamos a atencdo para o fato de que
como nao se define “temperatura” para sistemas fora do
equilibrio utilizamos a expressdo ‘“pseudotemperatura” a
qual seria uma espécie de excesso de energia cinética
medida em unidades de temperatura.

Neste trabalho trataremos da evolucdo temporal
do sistema no segundo estdgio, imediatamente apds o0s
portadores se termalizarem a uma

ES
pseudotemperatura 7, (0) .
A discussdo do MOENE apresentada na Secdo II
serd agora ilustrada. Para isso, tomaremos o Hamiltoniano
representativo do sistema acima descrito na seguinte forma:

F=) o+t (16)

} o refere-se aos subsistemas livres de portadores e
fonons, sendo constituido por dois termos:

A~

F o=t o+) o (17)

com } . relacionado aos portadores € } , aos fonons.

} , refere-se as interacdes internas de relaxagdo lenta e as
interacdes externas:

~

F =) at) at) a (18)

onde } ., € o Hamiltoniano da intera¢do dos portadores
com o campo elétrico, } ., € o Hamiltoniano da interacao

dos portadores com os fonons e } ,, € o Hamiltoniano da

interacdo anarmodnica entre os modos de fOnons.
Limitando-se a periodos de tempo em que os processos de
recombinacdo sejam despreziveis (tipicamente menores
que nanossegundos), omitiu-se em (18) o Hamiltoniano
associado a recombinacdo de portadores. Nao levaremos
em conta também a estrutura de multivales da banda de
conducdo dos semicondutores, limitando-se somente a um
vale central cujo minimo ocorre no mesmo ponto no
espaco-k do méiximo da banda de valéncia. A ndo
consideracdo da estrutura de multivales é vélida uma vez
que utilizemos campos baixos (inferiores a 110 KV/cm no
GaN), pois, para valores acima disto o campo elétrico
aplicado comeca a provocar transi¢des dos portadores para
outros vales. Na banda de valéncia nos limitaremos apenas
a buracos mais pesados.
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Desprezando-se qualquer anisotropia na massa
dos portadores, o Hamiltoniano para o subsistema livre dos
mesmos é [29]:

b= Z {eaCuCia (19)
k.a

sendo ¢!

7 o operador de criagdo de portadores € ¢, 0
k.,a k,a

operador de aniquilacio de portadores em estados de

Bloch caracterizados pelo vetor de onda k,com a=e

referindo-se a elétrons e a =/ a buracos. Na aproximacao
de massa efetiva:

'k’
.= 20
0= 5 (20)

onde m, € a massa efetiva do elétron e m, a massa efetiva

do buraco.
Para o Hamiltoniano dos fonons livres teremos
[30]:

}op= Zhwq.n (b;flbtiﬁl + 1/2) (1)
an

2 2

onde b, ¢ operador de criagdo e b,, € operador de
aniquilacdo de fonons do tipo 17 (com 1 =LO para fonons
opticos longitudinais e n=LO para fOnons O&pticos
transversais) com vetor de onda ¢ ; ha)q,.n é a energia

associada ao fonon do tipo 7.

O Hamiltoniano } ., associado a intera¢do entre o

campo elétrico E aplicado e os portadores é dado por:
V=) e, (22)

onde ¢, =—e, ¢, =¢ , sendo e o valor do médulo da carga

do elétron no vécuo, enquanto 7, determina a posi¢do do

i

elétron e 7, a posi¢do do buraco.

O Hamiltoniano }A cp associado a intera¢do entre
os portadores e os fonons é dado por [31]:

} cP= Z Ma[-n (q)bzivnc/i#q oia +MaMn (q)bqnék ack‘+q a’
<% it (23)
an.t

onde M zf.n (g) é o elemento da matriz de interagcdo entre o

tipo a de portador e o tipo 11 de fonon para o tipo de

espalhamento ¢ (aqui consideraremos os espalhamentos
Polar Optico, Deformacao Optico, Deformacgdo Actstico e
Piezoeléctrico). A estrela no elemento de matriz no

segundo termo de (23) representa o complexo conjugado
do mesmo.

Apesar da interagdo Coulombiana ndo estar
explicita na equacdo (19) ou através da blindagem da
interacdo portador-fonon na equacdo (23), dela decorre a
hipétese de uma temperatura tinica para a distribui¢do dos
portadores.

2.2 Equacoes de Transporte para o
Plasma Semicondutor Altamente
Excitado

O primeiro passo para a utilizacdo do Método do
Operador Estatistico de Nao Equilibrio para descrever o
estado macroscépico do sistema caracterizado na secdo
anterior, € a escolha do conjunto apropriado de varidveis

dindmicas {P;} cujos valores médios tomados em relagdo

ao ensemble de ndo equilibrio, sdo as macrovaridveis
extensivas capazes de descrever o estado do sistema.
O conjunto de varidveis intensivas {F;(1)},

termodinamicamente conjugadas ao conjunto de varidveis

dindmicas {13j } é:

A A~

{P1=() ¢} 1o} 10.PLB.N..N,)
0 (24)
{Fj (t)} = {ﬁc (t)’ ﬁLO (t)» ﬁm (t)’_ﬁcve(t)’
—BeV, (1), =B, (1), =B, (1)}

O conjunto de varidveis dinamicas {P;} mais
apropriado para a descri¢do do sistema em questao consiste

da energia dos portadores } ., da energia dos fonons

opticos longitudinais } ;,, da energia dos fonons Opticos
transversais } ;,, do momento dos elétrons P, e do

momento dos buracos P, :
13(1 = Zhlgc;acw (25)
T

do ndmero total de elétrons, N@ e do numero total de

buracos N, :

Nfl = ZCZA,aCIQA,a (26)

k
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O conjunto de varidveis intensivas {F;(1)},

termodinamicamente conjugadas ao conjunto de varidveis

dinamicas {P;} acima escolhido, serdo interpretadas como:

e o reciproco da pseudotemperatura dos portadores:
Be @) =k, To 0],

e o reciproco da pseudotemperatura dos
opticoslongitudinais: f8,, (1) =[k,T,, ("],

fonons

e o reciproco da pseudotemperatura dos fonons épticos
transversais: f3,, (1) = [kBT,; o1,

(€N

e as varidveis —fB-(1)\V,(1) e =B 1)V, (1), onde V, (1)
a velocidade de arraste dos elétrons e V, (1)

o

velocidade de arraste dos buracos,
e asvaridveis —f (O, (1) e —B- (W, ), onde w, (1)
o potencial quimico efetivo de elétrons e , (1)

(€N

=}

potencial quimico efetivo de buracos.

Aqui utilizamos kj para simbolizar a constante de

Boltzmann. Em resumo, inicialmente o conjunto basico de
macrovaridveis a ser usado (no que é relevante para o
subsistema de portadores) € composto pela energia e
concentragdo, as quais sdo quantidades fundamentais para
algumas descricdes termodindmicas. Como um campo
elétrico € aplicado, os portadores adquirem um movimento
de arraste na dire¢cdo do campo, e entdo o momento linear
para elétrons e buracos s@o incorporados ao conjunto
bésico.

Com este conjunto de varidveis intensivas e de
varidveis dinamicas, a equagdo (5) para o operador auxiliar
assume a forma:

pt)= eXp{-ﬂ)(t)— ﬁc () }A C_BLO )} ALo_ﬁro )} TA0+
+ B0V, (1) P+ B ()9, (1) P, - 27)
~ B O, (ON, = B (O, (DN, }.

Utilizando a equacdo (27) e as equacgdes de (9) a
(12) podemos descrever a evolucdo temporal das varidveis
dinamicas para o sistema fora de equilibrio. Calculando
todos os comutadores e as integrais, obtemos para as
diferentes interacdes entre os portadores e fonons:

d e E ..

ZE®O=Y =5 0O-1J2®I 2
o Be® Zm p.(O—-1J2 (1) (28)
%Ew O =172 1+12 () (29)

% 1o =T (D1 +Tp 4 (@) (30)

% B (0) = —nVeE+ (1) 31)

%ﬁh (t) = nVeE + ];,3 (t) (32)

sendo que nestas equagdes fizemos uso da seguinte
notagdo: E. (1) =Tr{ }Acﬁg(t)}, Ew(t)=Tr{}A P},

Eo) =Tr(} 1oP.0}, p,0)=Tr{P,p,(1)}.
A soluc@o destas equagdes, dadas as condigdes
iniciais, determinard a evolucdo temporal dos parimetros

de transporte do PSAE submetido ao campo elétrico £
aplicado. Em todas elas o primeiro termo da expansdo do

operador estatistico, J ;0) (confira equacido (10)), é nulo, ou
seja, ndo existe contribuicdo proveniente deste termo.

O primeiro termo da equagdo (28) para a evolugdo
temporal da energia dos portadores (proveniente de J ;”) é
a taxa de variacdo de energia dos portadores devido ao
campo elétrico £ aplicado. O segundo termo (proveniente
de ji») € a taxa de variacdo da energia dos portadores

devido a sua interagdo com os fonons, sendo as diferentes
contribui¢cdes dadas por:

2

J& 1) =
Pw==

Y g e )M, @F 8, =~
k.g.tm
~heo, DV, O f O f., () - (33)

Froga@U+V, ()1~ £, ()],

onde a soma em { ¢ feita sobre os diferentes tipos de
espalhamento dos fonons e:

1
~exp{B, (Do, ) -1

Vin(2) (34)

€ a funcdo de distribui¢do para fonons do tipo 717 obtida
através do MOENE, enquanto que:

1
[, 0= ——
. exp{ B ()({; ,—hk -V, (1) — 1, (1)} +1

€ a funcdo de distribui¢do para os portadores do tipo a
também obtida através do MOENE, que nas usuais
condi¢cdes experimentais (altas temperaturas) pode ser
aproximada pela expressio:

£ (0= 4n(ma)"” exp{-a)(k —m9, )/ 1)} (35)
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onde a(r) =h*B.(t)/2m, .
Nas equagdes (29) e (30) para a evolucio temporal
da energia dos fonons do tipo LO e TO, o primeiro termo do

lado direito (proveniente de J ;D) € a taxa de variacdo da

energia dos fOnons Opticos (longitudinais e transversais,
respectivamente) devido a sua interacdo com os portadores,
sendo dada pela expressdo (33). O segundo termo € a taxa
de transferéncia de energia dos fOnons Opticos
(longitudinais ou transversais) para os fOnons acusticos,
introduzido através da aproximac¢do do tempo de relaxacio,
sendo dada por:

v, -V}
J’;?AN zzhwq'ﬁl = = ’ 36
[ Tn,AN (36)

com 1 =LO,TO

onde 7, ,y € um tempo de relaxacdo fenomenoldgico

associado aos fonons Opticos longitudinais e transversais,
sendo que estes sdo pardmetros ajustdveis nas equacodes de
evolucdo, mas cuja ordem de grandeza pode ser obtida
através de espalhamento Raman, e:

A 1
Vin = N1’
exp{hwq.n /(k,T,)}—1 (37)
com 11 =LO,TO

sendo T, =T, .
Embora o termo de interacdo anarmonica entre 0s
fonons, } ,,, que aparece no Hamiltoniano da equacdo

(18) possa ser tratado explicitamente, a auséncia de
expressdes simples para as matrizes de interagdo torna
invidvel seu tratamento analitico e por isto as interacdes
entre os fonons foram introduzidas nas equacdes de
transporte na forma de tempos de relaxagdo associados a
cada tipo de fonon.

Nas equagdes (31) e (32) para a evolugdo temporal
do momento dos elétrons (buracos) na direcdo do campo
elétrico £ aplicado, o primeiro termo do lado direito
(proveniente de J l(/.” ) € a taxa de variagdo de momento dos

elétrons (buracos) devido ao campo elétrico aplicado e o
segundo termo (proveniente de Jj.z)) € a taxa de variagdo

de momento dos elétrons (buracos) devido aos processos
de espalhamento com os fonons, sendo dada por:

2 _ .
Jl(’f)(t) = Z hql Ma(J] (@) |2 6( {k'+q,a_{/(,a _hwq'ﬂ)x

K.G.em
AV, O f, O~ ;.. () (38)
~frrga OA+V, )= £, )]

A fungdo 6({

equacdes (33) e (38) representa, nada mais nada menos,
que os processos de absorcdo e emissdo de fonons, onde a
energia e 0 momento sdo conservados.

Notamos que a equacdo para a variagdo temporal
do nuimero total de portadores € nula. Este resultado se
deve ao fato de ndo termos considerado a recombinacio de
elétrons com buracos, ou seja, admitimos que estamos
numa escala de tempo tal que o nimero de elétrons e
buracos seja quase constante.

As macrovaridveis dindmicas se relacionam aos
parametros termodinamicos através das expressoes:

iria lia~hO;,) que aparece nas

Tr{P,p, (1)} =Y hk f. (1) =nVmY, (1) (39)
k
. 3nV Vim,V?
TS o)=Y 1 fo () =y Y 2TV ) (40)
3 Bcy % 2
. 1%
Tr{} 1P (1)} = Zhwq,qu,w 0= V_hwwvw Q) 41)
] cel
A 2V
Tr{} 10D (D} =Y 70, 10V, 10 (1) = V—hw,,ov,,o 0) (42)
] cel

onde V_, é o volume da célula unitdria.

3 Resultados e Discussao

Até o presente momento todas as equagdes obtidas
nas secOes anteriores sdo vdlidas para semicondutores
intrinsecos polares e de gap direto. Para a verificacdo
numérica dos resultados obtidos analiticamente iremos
considerar o caso especifico do plasma fotocriado no
semicondutor polar de gap direto do Nitreto de Galio
(GaN), na forma zincblende, nas condi¢des das Tabelas 1 e
2.

Tabela 1 - Condicdes iniciais tipicas correspondentes a
uma situacdo experimental de espectroscopia Optica de
resolugdo temporal ultra-rpida [27]

Parametro Valor
Temperatura inicial dos T..(0) 4640 K
portadores
Temperatura inicial dos T,y 10 (0) 300 K
fonons Opticos '

Temperatura do T, 300 K
reservatério térmico

Densidade de portadores n 2,6x10"% em™
fotoinjetados
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A escolha deste material semicondutor, o GaN, se
deve a natureza de seu gap direto e as suas vdrias
aplicacOes tecnoldgicas. Tais caracteristicas tornam o GaN
ideal para detec¢do e emiss@o Optica operando na porcio do
comprimento de onda do espectro eletromagnético, na
faixa que se estende do azul ao ultravioleta. Ja tem sido
demonstrada a possibilidade de diodos emissores de luz e
lasers usando heteroestruturas InGaN/GaN e AlGaN/GaN.
Outras interessantes propriedades deste material sdo sua
alta mobilidade eletronica e alta condutividade térmica.
Entre algumas aplicagdes do GaN podemos citar: a alta
definicdo de imagem em painéis de tela plana, aplicacdo
em altas freqiiéncias e dispositivos operando em elevadas
temperaturas, detector e emissor de ultravioleta. Como um
resultado de sua forte radiacio o GaN € conveniente
também em aplicacdes espaciais. O Nitreto de Gdlio é um
dos mais promissores materiais do grupo III-Nitreto para
dispositivos semicondutores, o que faz dele, entdo, um
material interessante para estudo de propridades de
transporte [6].

Tabela 2 - Parametros caracteristicos do Nitreto de Galio

Parametro Valor

Massa efetiva do elétron? m, 0,19 my
Massa efetiva do buraco® m, 0,86 my
Energia de Gap (300 K)° E, 34eV
Energia dos fbnons Opticos hw,, 92 meV
longitudinais®

Constante dielétrica 6pticad €. 5,35
Constante dielétrica estdtica’ £, 9,5
Constante de rede® a 45A
Velocidade média do som' v, 4,68x10° cm/s
Densidade® P 6,095 g/em’
Energia dos fonons opticos ha,, 69 meV
transversais®

Constante de Deformagdo FE,, 10,1 eV
Actstico (¢)"

Constante de Deformagdo E, 4,02 eV

Actstico (k)™
Constante  de
Optica®
Constante Piezoelétrica® h

Deformagdo D 1,04x10° eV/em

0,56 C/m’

PZ

“K. Kim et al., Physical Review B 56 (12), 7363 (1997);"T.
L. Lei et al., Appl. Phys. Lett. 59 (8), 944 (1991); “A. S.
Barker et al., Physical Review B 7 (2), 743 (1973); as.
Strite et al., J. Vac. Sci. Technol. B 10, 1237 (1992); eK
Miwa et al., Physical Review B 48 (11), 7897 (1993); M.
E. Sherwin et al., J. Appl. Phys. 69 (12), 8423 (1991); éH.
Hahn et al., Z. Allg. Anorg. Chem. 244, 111 (1940); hp,
Perlin et al., Physical Review B 45, 13307 (1992); 'J. D.
Wiley, Solid State Commun. 8, 1865 (1970); 1. H.
Oguzman et al., J. Appl. Phys. 80 (8), 4429 (1996); ‘M. E.

Sherwin et al., J. Appl. Phys. 69 (12), 8423 (1991); M. A.
Littlejohn et al., Applied Physics Letters 26 (11), 625
(1975).

Uma maneira de se obter um plasma duplo num
semicondutor é aplicando um pulso 6ptico de freqiiéncia
maior que o gap da banda, gerando uma distribui¢do de
portadores quentes pela absor¢do banda-banda [27]. Um
segundo pulso Optico menos intenso (pulso de prova) €
entdo usado para verificar uma mudanga ocorrida durante o
tempo transcorrido. Neste experimento o semicondutor
utilizado foi o Arseneto de Gélio.

Propomos entdo um experimento semelhante ao
realizado por Shank para o Nitreto de Gdlio na forma
zincblende. Podemos propor uma fonte laser de tal maneira
que ela possa produzir uma geragdo de portadores com uma
temperatura inicial de 4640 K. Na Tabela I sdo mostradas
as condi¢des iniciais correspondentes a esta situagdo
baseada no experimento de Shank.

A Figura 1 mostra a evolugdo temporal da

pseudotemperatura dos portadores Tc (r) para vdrios

valores do campo elétrico aplicado. Os portadores sofrem
um processo continuo de esfriamento, relaxando todo o seu
excesso inicial de energia para a rede em tempos inferiores
a 0,6 ps, ao final do qual sua pseudotemperatura
estaciondria € maior que a da rede (isto somente quando ha
um campo elétrico aplicado). Notamos que quanto maior o
campo elétrico aplicado, maior € a temperatura estaciondria
final atingida. No caso de um campo elétrico nulo, 0
kV/cm, a pseudotemperatura dos portadores, Tc (t) , atinge

no estado estaciondrio final a temperatura da rede de 300
Kelvin [2].

5000

<

= 1000

o 120 kV/cm

'_
90 kV/cm
60 kV/cm
30 kV/em

0 kV/icm
300

0.0 ' 0.1 0.2 ' 013 ' 0.4 0.5 ' 0.6
Tempo (ps)

Figura 1 - Evolugdo temporal da pseudotemperatura dos

portadores para diferentes campos elétricos aplicados.
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As Figuras 2 e 3 mostram, respectivamente, a
evolucdo temporal do moédulo da velocidade de
deslocamento dos elétrons, V, (1), e dos buracos, V,(1),

para diferentes valores do campo elétrico aplicado.

Destacamos que embora a velocidade de
deslocamento dos buracos tenha praticamente o mesmo
comportamento  daquela  dos  elétrons, ela é
aproximadamente uma ordem de grandeza menor que a
velocidade dos elétrons. Este fato é em razdo dos buracos
serem mais massivos que os elétrons, ou seja, os buracos
sofrem uma aceleragdo menor pelo campo elétrico aplicado
que os elétrons. Notamos também que quanto maior o
campo elétrico aplicado, mais rapidamente o sistema atinge
o estado estaciondrio.

22

120 kV/em

90 kV/cm

60 kV/cm

30 kV/em

v,(t) (10" cmis)

10 kV/em

wf—-"4"—+—F——+—+—
0.0 0.1 0.2 03 04 05 06

Tempo (ps)
Figura 2 - Evolugdo temporal da velocidade de

deslocamento dos elétrons para diferentes campos elétricos
aplicados.

As Figuras 4 e 5 mostram, respectivamente, a
evolugdo temporal da pseudotemperatura dos fonons
opticos T (1)
respectivamente, para diferentes valores de campo elétrico
aplicado. Por elas se comprova que a taxa de variagdo da
pseudotemperatura dos portadores é muito maior do que da
pseudotemperatura dos fénons LO e TO (vide Fig. 1).

Os fonons 6pticos sofrem inicialmente um rapido
aquecimento proveniente da energia térmica recebida dos
portadores e depois se resfriam para o meio (reservatdrio
ou banho). Este rdapido aumento inicial na
pseudotemperatura dos fonons se deve ao forte
acoplamento do espalhamento portador-féonon e a natureza
polar do semicondutor. Notamos ainda que a taxa de
variacdo da pseudotemperatura do subsistema de fonons
opticos cresce com a intensidade do campo aplicado e que
a variac@o na temperatura dos fonons LO € muito maior que

longitudinais TZO(t), e transversais

a dos fonons T0. Para um campo elétrico nulo os fonons se
resfriam para 300 Kelvin [2].

22

2.0 120 kV/em
184 90 kV/cm
1.6 60 kV/cm
1.4+

w

= 30 kV/em

£

o

©

o

—

=

>

10 kV/ecm
0.0 T T T T T T T T T T T
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 05 0.6
Tempo (ps)
Figura 3 - Evolucdo temporal da velocidade de

deslocamento dos buracos para diferentes campos elétricos
aplicados.

2050
1800
1550
1300
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800
120 kV/iem

90 kV/cm

550 60 kV/cm

30 kV/em

0 kV/iem

300+
T T T T
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6

Tempo (ps)

Figura 4 - Evolugdo temporal da pseudotemperatura dos
fonons longitudinais &pticos para diferentes campos
elétricos aplicados.

Resumindo, mostramos um estudo feito sobre os
transientes ultra-rdpidos de transporte em um Plasma
Semicondutor Altamente Excitado (PSAE). Para o nosso
propdsito recorremos a uma potente teoria de transporte
quéntica ndo linear proveniente do Método do Operador
Estatistico de Nao Equilibrio (MOENE) na forma devida a
Zubarev. Foi deduzido um conjunto acoplado de equagdes
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integro-diferenciais de transporte generalizadas nao
lineares para um conjunto bdsico de varidveis
termodindmicas de ndo equilibrio, supostas apropriadas
para a descricio do estado macroscopico do PSAE.
Relembramos que a escolha de um conjunto basico de
varidveis para a descricio do estado macroscépico do
sistema é uma das dificuldades fundamentais associadas
com a termodindmica de ndo equilibrio [33] e a mecanica
estatistica [12].

460

440 4

420 4

400

380

Tro () (K)

360

120 kV/em

340
90 kV/em

320 4 60 kV/em

30 kV/em
0 kV/em

300

T T T T T T
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6

Tempo (ps)
Figura 5 - Evolugdo temporal da pseudotemperatura dos
fonons transversais opticos para diferentes campos elétricos
aplicados.
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