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“Nothing in life is to be feared,
it is only to be understood.”
— MARIE CURIE



RESUMO

O objetivo neste trabalho é estudar as propriedades termoelétricas e épticas nao
lineares de pontos quanticos semicondutores, e para tal fim o trabalho é dividido em duas
partes. Na primeira parte, analisamos os efeitos de interferéncia quantica e interacao
eletronica sobre as propriedades termoelétricas e a eficiéncia termoelétrica de um sistema
composto por dois fios quanticos ferromagnéticos acoplados a um ponto quantico semi-
condutor, que apresenta interagao spin-6rbita Rashba e interacao de Coulomb entre seus
elétrons, além de estar na presenca de um campo magnético externo. O sistema ¢é descrito
mediante o método de enlaces fortes (tight-binding) e a interacao de Coulomb entre os
elétrons no ponto quantico é feita através do modelo de Hubbard. Para o calculo das
propriedades termoelétricas do sistema utiliza-se o formalismo de Landauer-Biittiker, o
qual depende da funcao de transmissao, calculada através das func¢oes de Green. Ade-
mais, fazendo uso da expansao de Sommerfeld obtém-se expressoes analiticas para as
condutancias elétrica G e térmica K, thermopower S, como também para a taxa de Lorenz
L e a figura de mérito adimensional Z7T. Considera-se que o elétron pode tunelar através
do sistema sem mudar a polarizacao de seu spin. Por outro lado, a interacao spin-érbita
Rashba cria um segundo caminho para o passo do elétron através do ponto quantico, no
qual o spin do elétron é invertido. A interferéncia entre ambos caminhos da origem ao efeito
Fano-Rashba, pelo que a funcao de transmissao, além de apresentar um pico simétrico
tipo Breit-Wigner, também apresenta um pico antissimétrico tipo Fano. Os resultados
mostram que nas regioes antirressonantes, presentes na funcao de transmissao do sistema
em estudo, ha violacao da lei de Wiedemann-Franz, e melhoramento da thermopower e da
eficiencia termoelétrica. Quando os valores da interacao spin-orbita Rashba sao proximos
do valor do acople direto reporta-se alta eficiéncia, ZT > 1, cujo valor incrementa quando

a interacao eletronica é considerada.

Na segunda parte, estudamos a contribuigao excitonica a susceptibilidade elétrica
de terceira ordem de pontos quanticos semicondutores unidimensionais com potencial de
confinamento semi-parabdlico e mostramos que o efeito screening sobre a interacao elétron-
buraco tem uma forte influéncia sobre as propriedades 6pticas nao lineares no regime de
confinamento fraco. Baseados na formulacao da matriz de densidade, nds estimamos o
espectro da susceptibilidade elétrica de terceira ordem e sua contribuicao ao indice de
refracao e coeficiente de absorcao. Em particular, mostramos que o espectro multi-picos
da susceptibilidade nao linear, que resulta do carater hidrogenoide dos auto-estados do
éxciton para uma interacao puramente Coulombiana elétron-buraco, é revertido a uma
estrutura de um tnico pico quando a interagao torna-se fortemente screened, portanto,
conduzindo a um melhoramento das propriedades épticas nao lineares de pontos quanticos

semicondutores.



Palavras-chave: Pontos quanticos semicondutores, éxciton. Transporte eletronico,
transporte termoelétrico, interacao spin-érbita Rashba, efeito Fano, interagao de Coulomb,
condutancia elétrica, condutancia térmica, thermopower, violagao da lei de Wiedemann-
Franz, figura de mérito. Propriedades opticas nao lineares de terceira ordem, geragao de

terceiro harmonico, efeito screening.



ABSTRACT

The objective of this work is to study the thermoelectric properties and nonlinear
optical properties of semiconductor quantum dots, for this purpose the work is divided into
two parts. In the first part, we analyze the effects of quantum interference and electronic
interaction on the thermoelectric properties and the thermoelectric efficiency of a system
composed of two ferromagnetic quantum wires coupled to a semiconductor quantum dot,
which exhibits Rashba spin-orbit interaction and Coulomb interaction between its electrons,
on the influence of an external magnetic field. The system is described by a tight-binding
approximation and the Coulomb interaction between the electrons in the quantum dot is
described by the Hubbard model. For the calculation of the thermoelectric properties of
the system, the formalism of Landauer-Biittiker is used, which depends on the function of
transmission, calculated through Green’s functions. In addition, using the Sommerfeld
expansion, we obtain analytical expressions for the electric G and thermal K conductances,
thermopower S, as well as for the Lorenz ratio L and the dimensionless figure of merit
ZT. Tt is considered that the electron can tunnel through the system without changing
the polarization of its spin. On the other hand, the Rashba spin-orbit interaction creates
a second path to the electron passage through the quantum dot, in which the electron
spin is inverted. The interference between both paths gives rise to the Fano-Rashba effect,
consequently, the transmission function, in addition to showing a symmetrical peak like
Breit-Wigner, also, shows a Fano-type antisymmetric peak. The results show that in
the antiresonant regions, in the transmission function of the studied system, there is a
violation of the Wiedemann-Franz law; and an improvement of both thermopower and
thermoelectric efficiency. When the Rashba spin-orbit interaction values are close to the
direct coupling value, high efficiency is reported, ZT > 1, whose value increases when the

electronic interaction is considered.

In the second part, we study the exciton contribution to the third-order electric
susceptibility of one-dimensional semiconductor quantum dots with a semi-parabolic
confining potential and show that the screening of the electron-hole interaction has a
strong influence on the nonlinear optical properties in the weak confinement regime. Based
on a density matrix formulation, we estimate the spectrum of the third-order electric
susceptibility and its contribution to the refraction index and absorption coefficient. In
particular, we show that the multi-peaked spectrum of the nonlinear susceptibility, which
results from the hydrogenoid character of the exciton eigenstates for a purely Coulombian
electron-hole coupling, is reverted towards a single-peaked structure as the interaction
becomes strongly screened, thus leading to a substantial enhancement of the nonlinear

optical properties of semiconductor quantum dots.

Key-words: Semiconductor quantum dots, exciton. Electronic transport, thermo-



electric transport, Rashba spin-orbit interaction, Fano effect, Coulomb interaction, electric
conductance, thermal conductance, thermopower, violation of the Wiedemann-Franz law,
figure of merit. Third-order nonlinear optical properties, third harmonic generation,

screening effect.
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1 INTRODUCAO

Gracas a teoria de bandas foi possivel entender porque alguns materiais condu-
zem corrente elétrica, outros nao e outros sé conduzem sob certas circunstancias, cujos
materiais sao conhecidos como condutores, isolantes e semicondutores, respectivamente.
Aqui no6s focaremos nos semicondutores, os quais tiveram e tém diversas aplicacoes em
dispositivos eletronicos, termoelétricos e optoeletronicos, por causa da facil mudanga de
suas propriedades fisicas [1], seja por dopagem ou forgas externas. Além disso, o rdpido
progresso das técnicas de crescimento de materiais permitiu a produgao de estruturas
semicondutoras de tamanho nanométrico (isto é, estruturas com dimensdes espaciais onde
as leis da mecanica quantica regem e, portanto, novos efeitos fisicos sdo manifestados),
o que nos abriu a porta a uma grande variedade de aplicacoes, inclusive em dispositivos

spintronicos [2].

Nesse contexto, um tipo de nanoestrutura que tem atraido grande interesse nos
ultimos anos sdo os pontos quanticos semicondutores (PQ’s semicondutores), cujos por-
tadores de carga sao confinados nas suas trés dimensoes espaciais e, como consequéncia
disso, apresentam propriedades similares aos atomos, pelo que também sao conhecidos
como atomos artificiais, e cujas propriedades e aplicacoes dependem fortemente da maneira

como eles sao obtidos.

Alguns estudos recentes mostraram um grande melhoramento da eficiéncia ter-
moelétrica, medida através da figura de mérito [3], de dispositivos termoelétricos baseados
em pontos quanticos semicondutores devido a diversos fatores, por exemplo, sua baixa
dimensionalidade [4], efeitos de interferéncia [5] ou correlacao eletronica [6]; o que leva em
muitos casos a violacao da lei de Wiedemann-Franz [7, 8] chegando a gerar grandes valores
da figura de mérito adimensional (Z7 > 1), motivando a visar suas futuras aplica¢oes
em dispositivos termoelétricos [9-11]. Com o propésito de contribuir na procura por
sistemas que apresentem alta eficiéncia termoelétrica, para suas futuras aplicagoes em
dispositivos termoelétricos, aqui estudamos as propriedades termoelétricas de um sistema
similar ao proposto por Datta e Das [2]. Tal sistema é composto por um ponto quantico
semicondutor com interagao spin-érbita Rashba [12], onde estudamos também a interagao
entre os eletrons [13], acoplado a dois fios ferromagnéticos, a baixas temperaturas. O
sistema é estudado na aproximacao de tight-binding de primeiros vizinhos e as propriedades
termoelétricas sdo calculadas com base no formalismo de Landauer-Biitikker [14-16], onde

a funcao de transmissao sera calculada usando as funcoes de Green fora do equilibrio.

Por outra parte, devido ao fato que os pontos quanticos semicondutores apresentam
estados discretos de energia, como os atomos, os comprimentos de onda da radiacao
que sao emitidos ou absorvidos em transicoes eletronicas internas sao bem definidos.

Portanto existe uma vasta faixa de aplicagoes para estas nanoestruturas. Por exemplo,
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estes podem ser utilizados em dispositivos optoeletronicos como fotodetectores [17, 18]
e lasers [19, 20]. Este dltimo possue aplica¢oes em diversos campos como na medicina,
industria, telecomunicacoes e pesquisas cientificas. Nesse sentido, uma diversa gama
de comprimentos de ondas sao requeridos. Uma forma de aproveitar um tnico laser
seria a producao de lasers de diversos comprimentos de ondas, através da excitacao e
misturas de ondas (ou geracao de harmonicos) em PQ’s semicondutores, isto é, através
do aproveitamento das propriedades Opticas nao lineares das nanoestruturas. Nesse
sentido, PQ’s semicondutores tem mostrado melhoras na suas propriedades 6pticas nao
lineares quando estes apresentam éxcitons em vez de s6 elétrons [21, 22], isso no regime de
confinamento forte. No regime fraco, onde a interagao de Coulomb entre as particulas do
éxciton é mais intensa, se reporta uma redugao das mesmas [23]. Com o fim de abortar
nesse estudo e visando futuras aplicacoes, neste trabalho também estudamos a repercussao
sobre a geracao de terceiro harmonico, o indice de refracao e o coeficiente de absorcao
nao lineares devido ao efeito screening sobre as particulas do éxciton, elétron e buraco,

confinadas num potencial semi-parabdlico num ponto quantico semicondutor.

Comegamos o trabalho falando brevemente, no capitulo 2, sobre os pontos quanticos
semicondutores, confinamento dos portadores de carga, algumas técnicas de fabricacao,

assim como algumas aplicagoes.

Com a finalidade de estudar as propriedades termoelétricas dos PQ’s semicondutores,
no capitulo 3 se farda uma breve explicacao do transporte eletronico através do formalismo
de Landauer-Biittiker [14, 15], assim, como sua implementacao para o estudo do transporte
termoelétrico. Para isso é necessario o calculo da funcao de transmissao que sera feita

através das fungoes de Green fora do equilibrio, apresentado também no mesmo capitulo.

No capitulo 4 se estudam as propriedades termoelétricas de um ponto quantico
semicondutor que apresenta interagao spin-6rbita Rashba [12] acoplado a dois fios fer-
romagnéticos, onde efeitos de interferéncia tipo Breit-Wigner [24] e tipo Fano [25] sao
esperados na fungao de transmissao [26-28]. Nesse sentido sao calculadas as condutancias
elétrica e térmica, a thermopower, a taxa de Lorenz assim como a eficiéncia do sistema em
questao através da figura de mérito adimensional, e como estas grandezas sao afetadas
devido a interacao de Coulomb entre os elétrons no PQ, para o qual consideramos interacao
de Hubbard tipo I [13].

Por outro lado, com a finalidade de estudar propriedades 6pticas nao lineares em
PQ’s semicondutores, no capitulo 5 se apresenta uma breve introducao a éptica nao linear
com énfase nas propriedades opticas nao lineares de terceira ordem. No capitulo 6 se
estuda as repercussoes do efeito screening de Thomas-Fermi [29-31] sobre um éxciton com
confinamento semiparabdlico em um P(Q) semicondutor sobre suas propriedades opticas
nao lineares de terceira ordem através do formalismo da matriz de densidade e fazendo

uso da aproximacao de massa efetiva.
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Por ultimo, no capitulo 7 se darao as concludes gerais do presente trabalho como,

também, futuras perspectivas.

Alguns célculos demonstrativos e breves teorias relacionadas ao trabalho sao apre-

sentados nos apéendices e anexos, respectivamente.
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2 PONTOS QUANTICOS SEMICONDUTORES

2.1 Confinamento quantico

Gracas ao desenvolvimento da teoria da estrutura de bandas podemos saber que
quando os atomos sao colocados juntos de forma organizada para formar um cristal, eles
interagem entre si e as funcoes de onda de seus elétrons se superpoem, dando origem a
conjuntos quase continuos de estados possiveis e energeticamente distintos, resultando em
bandas de energia, densidade de estados continuos, e gaps. A energia do gap (E,) é aquela
necessaria para retirar um elétron da banda de valéncia (BV') para a banda de condugao
(BC) [1, 32, 33].

Em um semicondutor granulado (também conhecido como bulk) os elétrons se
movimentam em trés dimensoes (3-D). A densidade de estados p(F) é uma fungao continua
dentro da banda de energia, como pode ser visto na Fig. 2.1a. Porém, se qualquer uma
das dimensoes do bulk for reduzida a uma espesura da ordem do comprimento de onda de
de Broglie do elétron, limitando o movimento eletronico em uma das direcoes espaciais,
verifica-se que ocorre uma mudanca na densidade de estados de energia permitidos, pois o

confinamento altera os estados de energia que o elétron pode ocupar [34].

e E
(a) 3-D (b) 2-D (c) 1-D (d) 0-D
D(E) D(E) D(E) D(E)
£ > E E > E £ — E LH—|——EC E

Figura 2.1: Representagao esquematica de uma heteroestrutura (a) granulada,
(b) poco quantico, (c) fio quantico e (d) ponto quantico; cujos portadores de
cargas podem se mover livremente em 3-D, 2-D, 1-D e 0-D, respectivamente.

Também é mostrado suas respectivas densidades de estado.
Fonte: Grundmann (2002) [35]

Quando se faz crescer trés capas de diferentes materiais semicondutores, tal que
a do meio possua menor gap que a de seus extremos, de tal forma que seus portadores
de carga na BV e na BC nao consigam ultrapassar a barreira criada nas extremidades
pela banda proibida dos semicondutores que se encontram nos extremos, estamos frente
aos conhecidos pogos quanticos, mostrado na Fig. 2.1b, onde o movimento dos elétrons e
buracos sao limitados em uma das trés direcoes, ou seja, os portadores estao livres para se

mover em duas dimensoes (2-D).
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Se continuarmos limitando as dire¢oes de movimento do elétron, como representado
nas Fig. 2.1c e 2.1d, teremos os fios quanticos, e os pontos quanticos, onde os portadores
de carga estao livres para se mover em uma dimensao (1-D) e zero dimensées (0-D),
respectivamente. No caso dos fios quanticos, a densidade de estados é caracterizada por
singularidades. J& a densidade de estados dos pontos quanticos, diferente dos outros, é
discreta e tem caracteristicas similares a de dtomos. Por isso sao muitas vezes chamados
de atomos artificiais. [34]. Além disso, a redu¢ao do tamanho dos pontos quanticos faz
com que os portadores de carga sofram um maior confinamento quantico, o que causa um
aumento do gap de energia. Ou seja, quanto menor é o tamanho do ponto quantico, maior

¢ o gap.

2.2 Producao de pontos quanticos

O rapido desenvolvimento nas técnicas de crescimento epitaxial, juntamente com o
progresso nos métodos de litografia, tém aberto novas possibilidades para a criacao artificial

de sistemas fisicos ultra pequenos com propriedades que podem ser controladas [36].

Desde os 80’s, o crescente progresso nas técnicas laboratoriais tem permitido um
completo confinamento de elétrons em pequenas caixas artificiais construidas com dimensoes
da ordem de poucos nanoémetros, os ja mencionados pontos quanticos. A forma dos pontos
quanticos e suas varias outras propriedades podem ser modeladas, dependendo somente da
maneira como eles sao produzidos. Em continuacao, descreveremos de forma sucinta, trés
métodos utilizados para a produgao de pontos quanticos, sendo eles: a auto-organizacao, a

litografia e o campo elétrico modulado [36].

2.2.1 Auto-organizacgao

Quando queremos fazer crescer um material (material A) sobre outro (material
B), como representado esquematicamente na Fig. 2.2a, e estes possuem parametros de
rede (distancia entre os planos cristalinos vizinhos) diferentes, trés principais mecanismos
de crescimento tem sido identificados: Frank-van der Merwe, Volmer-Weber e Stranski-
Krastanov [36].

O regime de Frank-van der Merwe, ou crescimento 2-D, ocorre quando o material e o
substrato sobre o qual ele é crescido possuem a mesma estrutura cristalina e um parametro
de rede muito parecido ou idéntico. Neste caso ¢é dito que o crescimento é coerente ou seja o
material depositado adota o mesmo parametro de rede do substrato e o filme cresce camada
por camada (Fig. 2.2b). Por outro lado, nos regimes Stranski-Krastanov e Volmer-Weber,
o material a ser crescido possui um parametro de rede consideravelmente diferente daquele

do substrato, e fenomenos diferentes sao observados.
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™ Material A

(1 1 11 1111 111].]
Substrato == Material B

(b)

Cobertura

Figura 2.2: Representacao (a) das ligas de substrato (Material B) e do filme
a ser crescido (Material A) e dos modos de crescimento (b) Frank-van der
Merwe (FM), (c) Volmer-Weber (VW), (d) Stranski-Krastanov (SK) (e) Pontos

quanticos cubertos.
Fonte: Thn (2010) [37]

No crescimento de tipo Volmer-Weber, também conhecido como crescimento 3-D
ou crescimento de ilhas, que pode ser visto na Fig. 2.2¢, ocorre uma nucleacao de pequenos
aglomerados (clusters) diretamente sobre o substrato. Neste caso, as particulas tém energia
de ligagao maior entre si do que com o substrato, de modo que se aglutinam em ntcleos

sobre o substrato, crescendo gradualmente até a coalescéncia.

No modo de crescimento denominado de Stranski-Krastanov, a camada em cresci-
mento assume o parametro de rede do substrato, surgindo assim, uma tensao mecanica que
aumenta a medida em que a quantidade de material depositada é aumentada. Mesmo sob
tensao, o crescimento ainda é coerente e a camada crescida tem parametro de rede idéntico
ao do substrato. Entretanto, em uma certa espessura critica, que depende dos materiais

do substrato e o que esta sendo crescido, e também das condigoes de crescimento, a tensao
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nao pode ser mais mantida pelas camadas epitaxiais e ocorre a formacao de pequenas ilhas
tridimensionais, relaxando a tensao que nao pode mais ser mantida pela camada epitaxial
2-D. Apés a relaxacao, estas ilhas assumem o parametro de rede do material do qual elas
sao constituidas, como indicado na Fig. 2.2d, o que fica situado logo abaixo dos pontos
quanticos recebe o nome de wetting layer ou camada molhante [35, 36, 38]. E finalmente

pode ser coberta pelo substrato, como mostra a Fig. 2.2e

Figura 2.3: Imagem AFM de pontos quanticos organizados sobre uma superficie
de GaAs (001). Os pontos tem um diametro de 30 —40nm, uma altura de 4 —8nm

e sao estatisticamente distribuidos sobre a superficie.
Fonte: Thn (2010) [37]

Pontos quanticos auto-organizados podem ser crescidos por epitaxia de feixe mo-
lecular ou por deposi¢ao de vapor quimico metal-organico (MBE ou MOCVD, pelas
suas siglas em inglés, respectivamente) para uma grande variedade de materiais se-
micondutores como: In(Ga)As/GaAs, InP/InGaP, InSb/GaSb, Si(Ge)/Si, InAs/Si,
InAlAs/AlGaAs, InAs/InGaAs e também com materiais dos grupos [1/V I e IV /V I |35,
36, 38, 39].

Na figura 2.3, como exemplo, mostra uma imagem de PQ’s de InAS sobre um
substrato de GaAs (001), onde os PQ’s encontram-se distribuidos estadisticamente sobre

o substrato.

2.2.2 Litografia

Implementado por Reed et al. nos 80’s, a litografia foi uma das primeiras técnicas
para obter pontos quanticos a partir de pogos quanticos. Na Fig. 2.4 podemos apreciar um
esquema ilustrativo dos passos do processo utilizado para a fabricacao de pontos quanticos

por meio desta técnica.

Como pode-se observar na Fig. 2.4, a superficie contendo um ou mais pogos quanticos

é coberta completamente por um polimero, para logo expor uma pequena parte (Fig. 2.4a).
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Figura 2.4: Processo da fabricagao de pontos quanticos através da Litografia.
Fonte: Reed (1993) [40], adaptada pelo autor.

O padrao exposto é o que gerara a forma da nanoestrutura que se deseja fabricar. Diferente
do que normalmente é feito nos casos de litografia comuns, a camada polimérica nao é
exposta a luz visivel, pois se deseja elevadas resolucoes devido as dimensoes necessarias
para construir um ponto quantico, pelo que sao utilizados feixes de elétrons/fons (litografia
por feixe de elétrons/{ons). Nas dreas expostas, o polimero é removido (Fig. 2.4b). Depois
toda superficie é coberta com uma capa metélica fina (Fig. 2.4c). Usando uma solugao
especial, remove-se a camada polimérica restante e o filme metalico sobre ela, deixando
uma superficie limpa, com excecao da area exposta inicialmente onde a capa metalica
permanece (Fig. 2.4d). Continuando com o processo, a area nao protegida pelo filme
metalico é corroida quimicamente (Fig. 2.4e), criando um pilar fino, produzindo, assim,
pontos quanticos (Fig. 2.4f). Desta forma, o movimento dos elétrons, o qual era inicialmente
confinado ao plano do poco quantico, é ainda mais restringido a um pequeno pilar com

diametros da ordem de 10 — 100nm.

A facilidade em produzir pogos quanticos finos e homogéneos faz do GaAs o material
mais utilizado para a fabricacao de pontos quanticos por meio da técnica de litografia. Na

Fig. 2.5 mostra-se um exemplo de pontos quanticos obtidos usando este método.
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Figura 2.5: Pontos quanticos com didmetros de 200nm obtidos a partir de pogos

quanticos de GaAs/AlGaAs através da técnica de litografia.
Fonte: Jacak (1998) [36]

A Fig.2.5 mostra uma imagem de pontos quanticos sobre um substrato de GaAs
(100). Os elétrons e buracos sao armadilhados nas ilhas de InAs devido ao band gap
do InAs ser mais pequeno comparado ao do GaAs (heteroestrutura tipo I). Um elétron
experimenta uma forte reducao do potencial localmente, isto é, um poco de potencial com

confinamento na suas trés dimensoes espaciais, pelo que apresenta estados discretos.

2.2.3 Campo elétrico modulado

Uma outra técnica muito utilizada para produzir pontos quanticos é o campo
elétrico modulado que consiste na criacao de eletrodos micrométricos sobre a superficie
de um poco quantico por meio de técnicas de litografia, como observado na Fig. 2.6. A
aplicagao de uma voltagem apropriada aos eletrodos produz um campo elétrico modulado
espacialmente, o qual localiza os elétrons dentro de uma pequena area. Algumas vantagens
desta técnica é que o confinamento lateral criado nao apresenta defeitos de bordas, os quais
sao caracteristicas das estruturas produzidas por litografia; permite controlar muitas das
variaveis que definem um ponto quantico, como, por exemplo, seu tamanho e o nimero de

elétrons confinados.

2.3 A respeito das aplicagoes dos PQ’s semicondutores

No ambito da termoeletricidade, alguns estudos recentes mostraram um grande
melhoramento na eficiéncia termoelétrica (medida através da figura de mérito [3]) de
dispositivos termoelétricos baseados em pontos quanticos semicondutores devido a diversos

fatores, por exemplo, sua baixa dimensionalidade [4], efeitos de interferéncia [5] ou cor-
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Figura 2.6: Heteroestrutura de GaAs/AlGaAs com um gds de elétrons bidimen-
sional abaixo da superficie e um ponto quantico definido via modulagao de

campo elétrico.
Fonte: Thn (2010) [37]

relagao eletronica [6]; o que levaria a violagoes da lei de Wiedemann-Franz [7, 8] gerando
grandes valores da figura de mérito adimensional (Z7 > 1) permitindo assim suas futuras
aplicagoes em dispositivos termoelétricos [41], como nanotermometros [9, 10], geradores de

poténcia [11], refrigeradores [42], retificadores térmicos [43], entre outros [6].

O efeito de interacao spin-6rbita Rashba [12] que algumas nanoestruturas semicon-
dutoras apresentaram [44, 45] inspirou a Datta e Das, em 1990, a propor um dispositivo
tipo transistor de spin, baseado na precessao do spin do elétron e controlado por um campo
elétrico externo via interacao spin-drbita [2]. Esta proposta, desde entao, tem motivado
a realizagao de diversos trabalhos visando aplicagoes em dispositivos spintronicos como:
chaveamento termoelétrico e termospin [46], dispositivos l6gicos baseado no spin [47],

sensor de campo magnético [48, 49|, e gerador termoelétrico de spin [50], entre outros.

Por outro lado, devido ao fato que os pontos quanticos semicondutores apresentam
estados discretos de energia como os atomos, os comprimentos de onda da radiacao
que sao emitidos ou absorvidos em transicoes eletronicas internas sao bem definidos.
Portanto, existe uma vasta faixa de aplicagoes para estas estruturas como, por exemplo, em
dispositivos optoeletronicos como fotodetectores [17, 18] e lasers [19, 20]. Também podem

possuir aplicagdes em chaveamento 6ptico [51], células solares [52], entre outras [35].
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3 TRANSPORTE ELETRONICO E TERMOELETRICO

Gracas ao avanco da ciéncia e tecnologia, e as propriedades fisicas que apresentam
os semicondutores, nas ultimas décadas foi possivel a fabricacao de diversos dispositivos
eletronicos, alguns dos quais podemos apreciar no nosso dia a dia, como sao os computadores
e os celulares. A ano apos ano, estes vem melhorando sua velocidade de processamento
gracas a diminuicao das dimensoes dos transistores que os compoem, o que permite
criar circuitos mais complexos e mais eficientes. A reducao de tamanho, até hoje, segue
a lei de Moore [53], predita ha mais de 50 anos. Com a diminui¢do do tamanho dos
materiais a dimensoes nanomeétricas, novos efeitos sao apreciados. Em 1990, ja com a
descoberta da interacao spin-érbita Rashba [12], que surge da assimetria do potencial de
confinamento em heteroestruturas semicondutoras, Datta e Das [2] propuseram a criagdo
de um dispositivo eletronico analogo a um modulador eletro-6ptico, mas cuja ideia foi
colhida por cientistas e engenheiros para a criacao de transistores de efeito de campo de
spin (conhecido como spin-FET, pelas suas siglas em inglés), mediante o uso de fios e
pontos quanticos semicondutores [54-56]. Estes fariam possivel a fabricagao de diversos
dispositivos spintronicos [46-50], e por isto suas propriedades de transporte eletronico e

de spin sao amplamente estudadas.

Por outro lado, as propriedades termoelétricas de pontos quanticos semicondutores
também tém chamado muito a atenc¢ao nos ultimos anos [57], pois apresentam uma alta
eficiéncia (maior que as mostradas por seus analogos granulados), como reportaram alguns
estudos [4, 5], o que lhes permitiria futuras aplicagdes em nanodispositivos termoelétricos [9,
11, 42, 43].

Com a reducao do tamanho dos sistemas a dimensoes nanométricas, suas proprieda-
des fisicas se veem afetadas devido ao alto confinamento dos portadores de carga [58, 59],
interagao entre os elétrons [57, 60, 61] e efeitos de interferéncias [5, 27, 62, 63]. Desta
forma torna-se muito importante o estudo de tais efeitos sobre suas propriedades elétricas
e termoelétricas. Para estudar tais propriedades, faremos uso do formalismo de Landauer-
Biittiker [14, 15] (o qual depende da fungao de transmissao, que neste caso serd calculada
através das fungdes de Green) e o transporte termoelétrico através do uso da forma

generalizada do formalismo de Landauer-Biittiker [16].

3.1 Transporte eletronico

A segunda lei de Ohm para sistemas bidimensionais estabelece que a condutancia
(G) de uma amostra condutora retangular é dada pela lei de escalonamento oW /L, onde
o ¢é a condutividade, que é uma propriedade do material independente das suas dimensoes,
e L e W sao o comprimento e a largura da amostra, respectivamente. Essa lei ¢ valida

enquanto L e W sejam muito maiores que (i) o comprimento de onda de de Broglie, (ii) o
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caminho livre médio /,,, e (iii) o comprimento de relaxacao de fase I, dos portadores [64].
Quando um desses critérios nao ¢ satisfeito, a segunda lei de Ohm nao vale e a mostra é
dita mesoscopica. Principalmente, quando L « [,,, a condutancia se aproxima de um limite
(o inverso da resisténcia dos contatos); quando W « [,,,, G varia discretamente [64]. Essas
caracteristicas foram mostradas experimentalmente por van Wees et al. [58] ¢ Wharam et

al. [59] em 1988.

No caso em que L,W <« [, o transporte é balistico e podemos fazer uso do
formalismo de Landauer-Biittiker [14, 15] para expressar a condutancia como um problema

de transmissao e em termos das propriedades da amostra perto do nivel de Fermi.

O formalismo de Landauer-Biittiker [14, 15] é uma descrigao do transporte de cargas
que expressa a corrente elétrica entre dois (ou mais) pontos em termos da probabilidade
do elétron ir de um ponto para outro. Trata-se de uma alternativa as descri¢oes de Kubo,
Boltzmann e Drude [1, 65, 66].

Noés estamos interessados em tratar sistemas nanoscépicos nos quais hé conservagao
de coeréncia de fase eletronica, ou seja, as dimensoes dos dispositivos em estudo sao menores
que o comprimento de coeréncia de fase L, W « [,. Também estamos considerando que o

comprimento L estd associado com a direcao de propagacao da corrente eletronica.

Os processos de dispersao no nosso sistema, através do formalismo de Landauer-
Biittiker, ocorrem unicamente nas interfaces entre o ponto quantico semicondutor e os fios
quanticos ferromagnéticos. Nos estamos interessados no célculo da condutancia através do

ponto quantico semicondutor, o qual sera explicado a seguir.

3.1.1 Formalismo de Landauer-Biittiker

Considera-se um condutor balistico conectado a dois contatos grandes, como mos-
trado na Fig. 3.1, e que os contatos sao nao refletores, isto é, os elétrons podem entrar
do condutor aos contatos sem sofrer reflexao [67]. Também se considera uma pequena
diferenca entre os potenciais quimicos 1 — po, assim como uma pequena diferenca entre as
densidades eletronicas dos contatos. Inicialmente, consideramos o problema a temperatura
zero. Nesse caso, os estados k™ (k é o vetor de onda na dire¢ao x) no condutor sao ocupados
por elétrons origindrios do contato 1 e os estados £~ no condutor sao ocupados por elétrons
originarios do contato 2. Em um condutor estreito, os estados pertencem a sub-bandas
(ou modos transversais) distintas que se originam do confinamento transversal. Podemos
analisar o transporte eletronico dessas sub-bandas independentemente e depois somar a
contribui¢ao de todas elas. Consideramos um modo cujos estados k£ estao ocupados de
acordo com a distribuigao de Fermi-Dirac f(F) (ver anexo A). A corrente eletronica I;"

carregada pelos estados k1 através do condutor pode ser dada por
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Figura 3.1: Representacao de um condutor ligado a dois contatos.
Fonte: S. Datta [64]
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Ao usarmos a transformacao ), — % { dk, considerando estados nao degenerados,

obtemos

I = f fH(E)dE (3.2)

onde £ é o minimo de energia da sub-danda. Podemos estender este resultado para a

corrente de todas as sub-bandas transportadas por estados k£ no condutor como

0
It = ff FHE)M(E)IE (3.3)
hd o
onde M(FE) é o nimero de modos transversais com energia F. Se considerarmos que o

fluxo de corrente toma lugar inteiramente no intervalo de energia entre p; e s e que M é

constante nesse intervalo, obtemos

I+ = (e/h)M[p — pia] (3.4)

em cujo calculo se considerou T' = 0, entao f*(E) = O(u; — E), pelo qual

f#wmwmsz’ﬂﬂmw=MM—m. (3.5)

p2
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Figura 3.2: Representacao de um condutor ligado a dois contatos através de

dois terminais.
Fonte: S. Datta [64]

Consideremos agora que um condutor é conectado a dois contatos grandes (com
potenciais quimicos p; e pg) através de dois terminais como mostrado na Fig. 3.2. Cada
terminal é um condutor balistico com M sub-bandas e a probabilidade média de um
elétron ser transmitido do terminal 1 para o 2 é 7. Ao considerar temperatura zero, o
fluxo de corrente ocorre somente no intervalo de energia entre p; e us. A corrente que flui

no terminal 1 na direcao z é dada por

I = (e/h)M[py — po] (3.6)

e a corrente que flui no terminal 2 na mesma direcao é o fluxo entrante no condutor 1

vezes a probabilidade de transmissao

I = (e/m)M T — i) (3.7)
O resto do fluxo que incide no condutor ¢ refletido de volta ao contato 1, ou seja
Iy = (e/h)M(1 = T)[p — pa]. (3.8)

A corrente liquida I que flui em qualquer ponto do dispositivo é dada por
=17 =1y =1y = (e/h)MT[m — pa]- (3.9)
Portanto, comparando a eq. 3.9 com a lei de Ohm, I = GV = G(u1 — u2)/|e|, onde

V é a voltagem aplicada entre os contatos do sistema, obtemos a férmula de Landauer-
Biittiker:
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2

e
G=—MT. (3.10)
h
Cuja inversa é a resisténcia total do sistema G~!, composta pela resisténcia devido
as processos de dispersao, G;! = 62@\4 % , e pela resisténcia devido a interface ou por
-1 _ _h
contato, G, " = 4.

3.1.2 Corrente de carga

A partir de agora consideramos o dispositivo a uma temperatura 7" > 0 e uma
diferencia de potencial aplicada sobre os contatos ((u; — p2)/|e]). Nesse cendrio, elétrons
sao injetados pelos dois contatos, representados na Fig. 3.2, e a probabilidade de um
elétron ser transmitido por sub-banda, através do condutor central, do terminal 1 para o
2 e vice-versa, é T, e T/, respectivamente. A corrente eletronica que entra no condutor

central pelo terminal 1 é dada por (eq. 3.3)

I = LD M(E)f,(E)dE, (3.11)

onde M(FE) é o nimero de sub-bandas no terminal 1 e fi(F) = fi(F, u1) é a fungao de
distribui¢ao de Fermi-Dirac (ver anexo A) do contato 1, que além da energia depende

também do potencial quimico no contato 1, ;. Esta corrente pode ser redefinida como
a0
It = J iy (E)dE, (3.12)
—0

onde a corrente eletronica por unidade de energia i} é dada por

it (B) = 7 M(E)fi(E). (3.13)

A corrente eletronica por unidade de energia que entra no condutor central pelo

terminal 2 é dada por

iz (B) = > M'(E) f»(E). (3.14)

onde M'(E) é o nimero de sub-bandas no terminal 2 e fo(E) = fo( E, pu2) é a funcao
de distribui¢ao de Fermi-Dirac (anexo A) do contato 2, dependente da energia E e do
potencial quimico no contato 2, us. Por outro lado, as correntes que saem pelos terminais

1 e 2 sao dadas respectivamente por
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it (E) = (1 Ti(E))if (E) + T(E)iy (E) (3.15)

iy (E) = T(E)iy (E) + (1 - T{(E))i; (E). (3.16)

Portanto, a corrente liquida, por unidade de energia, que flui em qualquer ponto do

dispositivo é dada por

i(E) = if(B) - i1 (B) = i () - i5 () = T(E)i} () — T(E)i; (E)
= T[MB)T.(B)A(E) - M(E)T(E)f(B)]
= S TA(E) ~ R(B)] (3.17)

onde consideramos que nao hé dispersao inelastica e definimos a func¢ao de transmissao

CcOomo

T(E) = M(E)T,(E) = M'(E)T{(E) (3.18)

Finalmente, obtemos a corrente total ao utilizar a eq. 3.12

I L,o T(E)A(E) - fo( E)dE (3.19)

Cuja funcao de transmissao 7 pode ser expressa em funcao da matrix de transmissao

t como

T = Tr[t't] (3.20)

demonstrado por Fisher e Lee em 1981 [68].

3.1.3 Transporte linear eletrénico

Se ambos contatos, mostrados na Fig. 3.2, sao mantidos no mesmo potencial, entao
p1 = o e a eq. 3.19 prevé corrente zero, ja que fi(E) = fo(E) = [ = 0. Para pequenas
variagoes deste estado de equilibrio (eq), a corrente é proporcional ao campo aplicado, e

pode ser expressa como
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1 = 2 [ (TN E) — LB+ A(E) — SNl T(EN) 4B (321

—00

O segundo termo é claramente zero pelo exposto anteriormente. Por outro lado, o

primeiro termo pode ser simplificado usando as séries de Taylor

SA(E) = 2B ~ (-5 ) S (3:22)

onde fo(E) é a fungao de distribuigdo de Fermi-Dirac em equilibrio (ver anexo A) e

SLfi(E)] ~ fo+du (2{{1) O—fo+5u<—%), (3.23)
S[f2(E)] ~ fo+dp (2{{2) O—fo—5u< Zg) (3.24)

com 20 = Ap = py — po e considerando que fi1 = fleg + Opt € flo = fleg — OfL.

Portanto, substituindo a eq. 3.22 na eq. 3.21, obtemos a féormula de resposta linear

a temperatura 7' > 0

5 = %JOO T(E)( ?;)) dEAp. (3.25)

—0o0

De onde se tem que

G= :—J T(E ( af“) dE (3.26)

e quando a temperatura é zero, T' = 0, obtem-se:

_ _J T(E)§(ep — E)dE = ;T(sp) (3.27)

onde §(ep — E) é a funcao delta de Dirac e ep é a energia de Fermi.
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3.2 Transporte termoelétrico

O estudo de transporte termoelétrico em baixas dimensoes é muito importante ja
que o transporte de calor e dissipacao deste limita fortemente o funcionamento dos nano-
dispositivos, além de futuras aplicacoes na criacao de nanodispositivos que transformem
energia térmica em elétrica e vice-versa com aplicagoes relacionadas a recuperacao do
calor ou resfriamento, geragao de poténcia [11, 42, 69]. Entre outras possiveis aplicagoes
estao os retificadores térmicos [43], medida da temperatura a nanoescala [9, 10]. Estudos
recentes [4, 70, 71] mostram melhoramento da eficiéncia de alguns nanomateriais o que
cada vez torna suas futuras aplicacoes mais viaveis. A medida da eficiéncia é feita através
da figura de mérito adimensional ZT = S?GT/K onde S é a thermopower, G' a condutancia

elétrica e K a condutividade térmica.

3.2.1 Efeitos termoelétricos

Efeitos termoelétricos sao fendomenos que associam o fluxo de calor com a corrente
elétrica [72, 73]; tais efeitos podem ser utilizados na construcao de conversores de energia e
por esse motivo tém sido muito estudados, sobretudo apds algumas pesquisas terem indicado

um aumento na resposta termoelétrica de materiais semicondutores nanoestruturados.

Existem trés tipos de efeitos termoelétricos, os quais receberam o nome de seus

descobridores: efeito Seebeck, efeito Peltier e efeito Thomson.
e O efeito Seebeck, descreve o surgimento de uma diferenca de potencial em resposta
a uma diferenca de temperatura aplicada no material.

e O efeito Peltier, é o inverso do efeito Seebeck, acontece quando ha o desenvolvimento

de uma diferenca de temperatura em funcao de uma diferenca de potencial aplicada.

e O efeito Thomson, descreve o aquecimento ou esfriamento (incluindo o efeito

Joule) de um material com um gradiente de temperatura.

Assim, estes efeitos podem ser aplicados para gerar energia e recuperar excedentes

de calor [69, 74] (Seebeck), e como refrigeradores e aquecedores [69, 74] (Peltier).

3.2.2 Corrente de calor

Até agora temos considerado que todo o sistema (Fig. 3.2) estava a uma mesma
temperatura, mas a partir de agora vamos a considerar que os contatos estao a diferentes

temperaturas. O contato esquerdo estd a temperatura 7 e o contato direito a 7. Para
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estudar o transporte termoelétrico através do sistema faremos uso da forma generalizada

do formalismo de Landauer-Biittiker e consideramos estados nao degenerados.

A corrente de calor Iy pode ser calculada considerando que a parte central do
sistema esta a temperatura constante 7. A taxa com a qual o calor aparece na regiao é
precisamente a temperatura 1" vezes a taxa com a qual a entropia dos elétrons dentro da
regiao central muda (6Q) = T'6S). Assim, a corrente de calor I nao é mais que o produto

da temperatura com a corrente de entropia, Is [32].

Io =TIs. (3.28)

Como o volume da regiao é fixo, as mudancas na entropia na regiao central estao
relacionadas as mudangas na energia interna e no nimero de elétrons através da identidade

termodinamica [32]:

T5S = 6E — pdN, (3.29)

ou, em termos das correntes,

Tls = I — puly (3.30)

onde as densidades de corrente da energia Ir e do nimero de portadores Iy sao dados

por [66]

- L fo ET(E)[f1(E) — fu(E)|dE. (3.31)

nl,
1 o0
7| T - pene 332

Iy =

onde f;(E) = fi(F,u;, T;) é a fungao de distribui¢ao de Fermi-Dirac (Apéndice A) do
contato i (1 = 1,2), que, além da energia, depende também do potencial quimico e da

temperatura no contato <.

Substituindo as eq. 3.30 e 3.31 na eq. 3.30 obtemos a corrente de entropia

T fo [ — W T(E)AA(E) - fo(E)dE (3.33)

Finalmente, substituindo este resultado na eq. 3.28 obtemos a corrente de energia
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térmica, Ig, dada por:
o= | [E=WT(ENAE) - fuE)aE (334

3.2.3 Conservacao da energia

Por definicao os reservatérios de calor estao em equilibrio e satisfazem a identidade

termodinamica,

dQl = T1d81 = dE1 - ,quNl (335)
ng = TQdSQ = dE2 - ,LLQdNQ (336)
(3.37)

onde dE; e dN; sao a energia e o numero de elétrons no reservatério i (i = 1,2). Logo,
as Unicas mudancas na energia e no nimero de elétrons nos reservatérios sao devidas as

correntes de energia e de particulas entre eles. Assim,

dE, = —dFEy = dE dNy = —dNy = dN (3.38)
Por conseguinte,
d@g = TQdSQ = —dFE + ,ung (340)

Em termos da corrente e considerando as eqs. 3.31 e 3.32, temos

o, = Ip=mly =1 [ [B=mITEAE) - fE)NE (3.41)
loo = ~Ip+miy=7 [ B+ mTERE) - pENE  642)

Por outro lado, a energia extraida da fonte por unidade de tempo é dada por

I = avi="te [ TR - RENE (3.43)

€ —o0
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Portanto, a soma de todas as correntes de energia é:

Ig, +1g, + Ik = %f [E =1 — B+ pg + o — p2] T(E)[ f1(E) — f2(E)|dE = 0, (3.44)

cujo resultado era esperado, cumprindo, assim, com a lei de conservagao da energia [75].

A energia calorifica que flui no sistema é igual a energia cedida pela fonte.

3.2.4 Transporte linear termoelétrico

Se ambos contatos, mostrados na Fig. 3.2, sao mantidos no mesmo potencial e a
mesma temperatura, entao, pu; = ps e Ty = Th, as eqs. 3.19 e 3.34 prevem corrente elétrica
e de calor iguais a zero, respectivamente, ja que f1(E) = fo(E) = [ =0 a Iy = 0. Para
pequenas variagoes deste estado de equilibrio (eq), a corrente é proporcional ao campo

aplicado e as mudancas na temperatura, e podem ser expressas como

1 = £ [ (T E) - BB+ [L(E) ~ ENTE) E (345
o = 1 [ (1B =W TENS1AE) - 2B
FE) — P )1 — )T (B)]) dE (3.4

O segundo termo em ambas eqs. 3.45 e 3.46 sao claramente zero pelo exposto
anteriormente. Por outro lado, os primeiros termos podem ser simplificados usando as

séries de Taylor

STA(E) ~ LN = (5 ) s 2220 (-5 ar (3.47)

onde fo(E) = fo(E, 1o, To), po e Tp sao a fungao de distribuicao de Fermi-Dirac (ver anexo

A), o potencial quimico e a temperatura em equilibrio, respectivamente, e
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. o of:
i () (38),
~ o+ (-5 o B0 (- af‘)) (3.48)
. of of
I R A ¢
_ (?fo E— Ho afO
_ fo—(—a—E) - ( aE)éT (3.49)

com 20p = Ap = py; — po e considerando que py = g + S € po = pg — O € com
20T = AT =T —T5, considerando que T} = Ty + 01T e Ty = Ty — 0T

Portanto, substituindo a eq. 3.47 nas eqs. 3.45 e 3.46, e fazendo ug —» pe Ty — T,

obtemos as férmulas de resposta linear, dadas por

5T = eLoAp+ %ElAT (3.50)

1
(5IQ = EIAM+T£2AT (351)

onde os coeficientes Ls sao dadas pelas seguintes integrais:

b = L[ 7 (<) ar a3
£ — %JP_OO(E— u)T(E)( Zg) iE (3.53)
L, = %fi(E—ufT(E)( gfg)dE. (3.54)

Considerando Ap/e = AV =V, — V] reescrevemos as eqs. 3.50 e 3.51, em fungao

da corrente elétrica e da variagao de temperatura, obtemos:

AV = —6]— —=ZLAT (3.55)

1 2
5y = ﬁ51+ (c ﬁl)AT (3.56)
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3.2.5 Coeficientes termoelétricos

Primeiramente, a condutancia elétrica, G, é definida como a variacao de corrente
elétrica (01) através do sistema produto da diferenga de potencial (AV') aplicada entre os

contatos, quando o todo o sistema se encontra na mesma temperatura (AT = 0), assim

oI

G = A‘l/go A_V Areo . (357)
Portanto, da eq. 3.55 se obtem:
G =e*Ly (3.58)

Por outro lado, a thermopower ou coeficiente Seebeck, S, é definida em termos da
voltagem gerada AV através do sistema quando a temperatura dos terminais esquerdo (1)

e direito (2), 11 e Ty, diferem AT e a corrente através do sistema é nula (61 = 0):

. AV
S = Al’}go E S0 . (359)
Logo, da eq. 3.55, a thermopower é dada por
1 Ly
S=——— 3.60
el Eo ( )

Além disso, a condutancia térmica, K, é definida como a corrente de calor dada

pela variagao da temperatura quando o circuito esta aberto, isto é, a corrente elétrica é
nula (01 = 0),

= lim -9
K= Al:lrgo AT, (3.61)
Assim, da eq. 3.56, obtemos:
1 L3
K=—(Ly—F 3.62
T ( ? £0> (3.62)

3.2.6 Eficiéncia termoelétrica

Em geral, a eficiéencia de um dsipositivo termoelétrico é determinada por um
parametro caracteristico do material termoelétrico, conhecido como figura de mérito Z
definido por Ioffe em 1957 [3],
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2
Z = % (3.63)

onde S é a thermopower, G é a condutancia elétrica e K é a condutancia térmica.
Usualmente, Z é multiplicado pela temperatura média 7" para que o rendimento seja um

numero adimensional. Logo, a figura de mérito adimensional é dada por

_ S2GT

4T
K Y

(3.64)

Portanto, quanto maior for o valor da figura de mérito adimensional, maior sera a
eficiéncia do material termoelétrico. De acordo com a eq. 3.64, para obter valores altos
de ZT, os valores do coeficiente de Seebeck e da condutancia elétrica devem ser altos
e o valor da condutancia térmica deve ser pequeno. De modo geral, um bom material
termoelétrico deve ser, ao mesmo tempo, um bom condutor elétrico e mau condutor
térmico. A otimizacao do valor de ZT nao é tao simples, ja que em muitos casos o aumento
da thermopower leva a diminuicao da condutancia elétrica, e o aumento da condutancia

elétrica leva ao aumento da condutancia térmica.

Por outro lado, em 1853, Wiedemann e Franz estudaram a condutividade térmica
de alguns metais e notaram que, para uma dada temperatura, a condutividade térmica
k é proporcional a condutividade elétrica o para todos os metais em estudo [7]. Esta
caracteristica, depois, também foi confirmada por outros cientistas. Em 1872, Lorenz
através de seu trabalho [8] concluiu que a razao entre a condutividade térmica e elétrica
em metais é proporcional a temperatura absoluta 7', na forma da seguinte equacao

k
—=1LT (3.65)
o
a qual equagao ¢é conhecida como a lei de Wiedemann-Franz, e L é a taxa de Lorenz, cujo

valor teérico é dado por [65]

kg -8 -2
Ly = 3 e = 244 x 10°WK (3.66)
e

onde Ly é conhecido como o numero de Lorenz e kg é a constante de Boltzmann.

Em macroestruturas, as razoes entre as condutividades térmica e elétrica e as

condutancias térmica e elétrica de um mesmo material sdo iguais, isto ¢é [75]:

K kAL &k
G  oA/L o (367)

onde A e L sao a area e o comprimento do material em questao, respectivamente, assim,
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temos que

K
5=1LT (3.68)

Substituindo esta eq. 3.68 na eq. 3.64, temos

S2

4T
L’

(3.69)

Portanto, se esperaria que o coeficiente de Seebeck determine o valor da figura de
mérito, mas esta lei nem sempre se cumpre [76]. Em semicondutores a baixas temperaturas,
a razao encontrada entre a condutividade térmica e elétrica (L) é menor que o establecido
pela lei de Wiedemann-Franz (L), L < Ly [76]. Assim pois, violagoes a lei de Wiedemann-
Franz resultam em valores mais altos da figura de mérito adimensional ZT [4, 5, 61] que

aqueles encontrados em metais.

3.3 Funcoes de Green fora do equilibrio

Quase sempre é uma tarefa dificil calcular a funcao de transmissao e obter as
propriedades do sistema através da resolucao da equacao de Schrodinger. Mas o formalismo
de Green nos permite obter informagao acerca do sistema sem resolver o problema de

autoestados.

3.3.1 Funcoes de Green

A funcao de Green do sistema total, do ponto quantico acoplado aos dois fios

ferromagnéticos, é calculada através da equacao de Dyson,

~

G = §+gHG (3.70)

Estamos interessados na parte dispersora da funcao de Green, isto é, na do ponto
quantico, Gpp. Esta ¢é calculada projetando a funcao de Green total G nos estados do

ponto quéantico Gpp = (D|G|D), assim
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(DIG|D) = (D|3|D) +(D|gH;G|D) (3.71)
Gpp = gpp + Y, (DIgIMYM|H|NXN|G|D) (3.72)
M.N

= gpp +gpp Y. dpu(M|H;|NXN|G|D) (3.73)

M,N
= gop + gpp ) (DIH|NXN|G|D) (3.74)

N

= gop + gop((D|H | LYL|G|D) + (D|H;|R)XR|G|D)) (3.75)
= gop + 9pp(HprGrp + HprGrp) (3.76)
= gpp + 9ppHprGrp + 9ppHprGRrD (3.77)

com M,N = D,R, L; sendo D referente aos estados do ponto quantico, L aos do fio
esquerdo e R aos do fio direito. gpp € a fungao de Green do PQ isolado, antes de acoplar
aos fios FM e ¢ dado pela eq. A.48. Temos definido (D|H;|LY = Hp;, ((D|H;|R) = Hpg)
como sendo a interagao entre o fio esquerdo (direito) e o ponto quantico. Também definimos
as funcoes de Green Gp = (L|G|D) e Grp = (R|G|D), as quais podem ser calculadas

através da equacao de Dyson 3.70 da seguinte maneira:

(LIGID) = (L|§|Dy +(L|gHG|D) (3.78)
Gip = Y {LIgIM)}M|HINXN|G|D) (3.79)

= g ), Son(M|H{|N)YNI|G|D) (3.80)

= g1 Y (LIH/|NYNI|G|D) (3.81)

= 9LL<L|1LAI1|D><D|G|D> (3'82)

= gLLHLDGDD (383)

e de forma similar calculamos

Grp = 9rrHrpGDD (3.84)

onde g1, e grr sao as funcoes de Green superficiais dos fios esquerdo e direito, respectiva-
mente, antes de acopla-los ao ponto quantico, dado por B.47. Substituindo 3.83 e 3.84 em
3.77, obtemos
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Gpp = 9pp + gDDHDLgLLHLDGDD + gDDHDRgRRHRDGDD (385)
= 9pp + 9pp>1Gpp + gppXrGDD (3.86)

onde X7, = HprgrrHrp € Xr = HprgrrHRp sao os autoestados devido ao fio esquerdo
e direito, respectivamente. Estes descrevem a influéncia dos contatos sobre a estrutura

eletronica do PQ. Deixando Gpp em evidéncia, obtem-se

GDD = (gBlD — EL - ZR)_l (387)

Agora que obtivemos a FG do sistema total, podemos calcular a funcao de trans-

missao presente nas eqs. 3.26, 3.27, 3.52, 3.53 e 3.54, como sendo dada por [77]

T(E) = [ILGpp(E)rGDp(E)] (3.88)

r (a) indica que é a Fungao de Green retardada (avancada), e

FL(R)(E) = —IW{ZZ(R)(E) - (EE(R)(E))T} (3.89)

contendo a informacao representativa dos eletrodos semi-infinitos e descrevendo a intensi-

dade do acoplamento do contato esquerdo (direito) com o PQ.

3.3.2 Densidade de estados

A densidade de estados (DOS), p(E), é a medida do nimero de estados disponiveis

com energia F. Qualquer mudanga na DOS é refletida na medida da condutéancia [77].

A DOS esta relacionada com a fungao espectral A(E) da seguinte forma

p(B) = 5-TrA(E)] (3.90)
A(E) = =2Im{Gpp(E)} (3.91)

Portanto, a DOS pode ser calculada apartir das fungoes de Green como
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1
p(E) = — Im{Tr{Gpp(E)]} (3.92)
p(g) p(e)
@ | @ | "
/ /
0 :sp £ 0 £ £
fo(e) fo(e) - | |« kT
_________ .I e
(b) | (e) \
' \
! AN
0 £p € 0 éF E-Imax £
Niveis Niveis
p(e)fo(e)| Niveis desocupados p(e)fo(e) | Niveis desocupados

ocupados ocupados

(©

0 €F € 0 £F Emax £

T=0 T=>0

Figura 3.3: (a,d) Densidade de estados de um gas de elétrons livres em trés
dimensoes, (b,e) a probabilidade de ocupagao do estado e (c,f) a densidade de

estados ocupados respecto a energia. Para (a,b,c) T =0 e (d,e,f) Tr » T > 0.
Fonte: Kittel (2005) [1]

Conhecendo a DOS (Fig. 3.3a,d) de um sistema e considerando a probabilidade de
ocupagao dos estados (Fig. 3.3b,e) podemos calcular os estados ocupados desse sistema
(Fig. 3.3¢,f). A DOS é uma quantidade muito importante porque a partir dela podemos

calcular muitas propriedades fisicas, tais como, o ntimero de elétrons N, obtido como

N - foo o(E) fo( E)dE (3.93)

onde fo(E) é a fungao de distribuigdo de Fermi-Dirac (ver anexo A).

Para um certo estado eletronico com spin ¢ a DOS e o niimero de elétrons sao

dados por

po(B) = ~~ Im{Gr, b, (E)} (391



43

= | " po(B)fo(E)E, (3.95)

—00

respectivamente.

3.3.3 Auto-consisténcia

Escolher os valores de todos os pardmetros e
os valores iniciais para {ngy;) e {ng)

- * 2
Calecular: Ny = (ngr) + (ng,) <
. vy
4 : N
Caleular: Gpp, p1, pu, {n1), {ny) Substituir: {(ngr) = {ny),
N = (1) + (ny) (noy) = (ny)
- vy -
k.
<
se: AN = WMol 196 ~
No Nao
vy
Sim
b

Calculara condutancia G

Figura 3.4: Fluxo para calcular o nimero de elétrons (com spin para acima e

para abaixo) e a condutancia.
Fonte: Autor

No caso em que os elétrons no ponto quantico interagem, precisamos conhecer o
numero de elétrons com spin para cima e para baixo. Para isso fixamos a intensidade da

interacao de Coulomb U e calculamos auto-consistentemente ditos nimeros. Ver Figura 3.4
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4 PROPRIEDADES TERMOELETRICAS DO SISTEMA
FM-PQ-FM

Nos ultimos tempos as propriedades termoelétricas de diversos nano-sistemas tém
sido estudadas, devido as suas possiveis aplicagoes como geradores de energia, resfriadores
para sistemas eletronicos, entre outros. Alguns trabalhos reportaram melhoras na eficiéncia
termoelétrica em casos de interferéncia [5] e de correlagao eletronica [6]. Com o fim de
abordar este aspecto, neste capitulo estudamos os efeitos da interagao spin-érbita (ISO)
Rashba e da interacao de Coulomb entre os elétrons, presentes em um ponto quantico
semicondutor, nas propriedades termoelétricas de um sistema composto por esse PQ
acoplado a dois fios ferromagnéticos, ver figura 4.1. O sistema é estudado na aproximacao
de tight-binding de primeiros vizinhos e as propriedades termoelétricas sao calculadas com
base no formalismo de Landauer-Biittiker [14, 16, 78], cujo célculo é feito usando a funcao
de transmissao, calculada mediante as funcoes de Green fora do equilibrio, apresentada no
capitulo 3. Utilizando a expansao de Sommerfeld sao obtidas expressoes analiticas para as
condutancias elétrica G e térmica K, thermopower S, assim como também para a taxa de
Lorenz L e a figura de mérito adimensional Z7T'. Para estudar a interacao entre os elétrons

utilizaremos o modelo de Hubbard [13].

“®C0
-tSO ’ -tSO
QD

Figura 4.1: Representacao grafica do sistema em estudo.
Fonte: Autor

4.1 Modelo e formalismo

O Hamiltoniano do sistema total, H , ¢ modelado por um do tipo de Anderson [79],

]:I=EC:L7RIA10+IA{D+£’[ (41)

onde He representa o Hamiltoniano dos fios FM, dado por

FIL(R) = ZZ sgczacw —v Z Z(czacjg + c;Uc,-g) (4.2)

i#0 o (i#jy o
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aqui cZTo (¢iy) € operador de criacdo (aniquilacdo), o qual cria (aniquila) um elétron no sitio ¢
do contato FM com spin o (¢ =1, |). A energia em cada sitio é dada por ¢, = 2v—A[0, ],
onde A é a energia ferromagnética e é considerada ser A/2v = 0,1. O hopping entre os
primeiros vizinhos é —v. Por outro lado, (i, j # 0) representa a soma de i e j tal que i # j

e ambos sejam diferente de zero e 7 = i + 1. Por outro lado, o Hamiltoniano do PQ), Hp, ¢é

Hp = ) eoodlhd, + Udjdyd]d, (4.3)

sendo d! (d,) o operador de criacao (aniquilacdo), o qual cria (aniquila) um elétron no
ponto quantico com spin ¢ e com energia £o, = €g + 1B[0.]s0, onde €y ¢é a energia de sitio
no PQ, uB é a energia de Zeeman devido ao campo magnético B aplicado sobre o PQ e
[0.],.0 ¢ a representagao de um elemento da matriz de Pauli o,. U descreve a interacao de
Coulomb entre os elétrons no PQ, a qual é considerada como interacao de Hubbard tipo I

[13]. Por ultimo, o Hamiltoniano da interacao entre o PQ e os contatos, H 7, €

H; = —Z% d7010+010 ZVO ch 1U+chad)

— Z tso|0z]o dT 1c1s + CL, Z tso|Ox] UU(dT Ci15 + ch ) (4.4)

onde —Vj e —t,, descrevem o acoplamento entre o PQ e os fios FM’s via tunelamento
”direto”e "indireto”, isto €, com conservacao da polarizacao do spin e com inversao da
polarizagao do spin (devido a ISO Rashba), respetivamente. [0,],5 ¢ a representacao de

um elemento da matriz de Pauli o,.

As propriedades termoelétricas a estudar sao a condutancia elétrica G e térmica K,

e a thermopower S, que sao dadas pelas eqs. 3.58, 3.60, 3.62:

e as fungoes L’s sao dadas por:
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Lawt) =1 [ @ - wrre) (-2 (16)

onde T(F) é a fungao transmissao, que contém a informacao a respeito das propriedades

de transporte, calculada mediante o uso das fung¢oes de Green (eq. 3.88) e é dada por:

T(E) = (4.7)

Re{g11} N(E) 2
1+ [ Tmtore) T 2Im{gM}D<E>]

com
N(E) = g1 92, — 291 [9a) te0 + 921 Vo] (4.8)
2 _ _
D(E) = 2g (tio - Voz) - ngltio - gdllvo2 (4.9)

e as funcoes ¢’s sao as funcoes de Green dos sistemas isolados, dadas pelas eqs. B.47 e
A 48:

g o= - %—i\/l—(E;;T)Q
gy = - MJF\/(E;UQ)Q—]L (4.10)

e |

e |
DO
c

. _ (E—g{)(E—gf)
dt E— 5{] + (n U
(E—e))(E—¢lh)

—1
gy = (4.11)
l E— 5{] + {npHU

com e! = gy + [0.]oonB e el = ey + [0.]oopB + U, (nty e (n;) sao os ntimeros de
ocupacgao médio de elétrons com spin para cima e para baixo, respectivamente. Para o

caso sem interagao eletronica, U = 0:
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95 = E—e
920 = E—¢] (4.12)

Para avaliar as grandezas termoelétricas fazemos uso da expansao de Sommer-
feld [80]:

JOO F(E) (—ﬁ) dE ~ F(p)+ WQ(k§T>2 a?hff )

—0 E=pn
T4 (kgT)* O*F(E) 6
T 4.1
360 oE* Bep +0(T7) (4.13)
para o calculo das fungoes L’s (eq. 4.6), obtendo:

1 7T2<kBT)2 1" 77r4(kBT)4 )

tox (Tt + Oy o T T )
+ O(T°),

2kpT T2 (kpT)?

g~ T i + T D)) o),
3h 30

2(kgT)? T2 (kgT)?__,

Ly ~ % (fr(m + %&9)7 (u)) +O(T%). (4.14)

e p sendo o potencial quimico. A expansao de Sommerfeld é

com T () = A

valida para baixas temperaturas T' « T, Tr é a temperatura de Fermi.

A eficiéncia termoelétrica do sistema é dada pela figura de mérito adimensional ZT,

eq. 3.64:

7T = (4.15)

S°GT 5% L2
K L \LyLy— L3

sendo L a taxa de Lorenz, dada pela eq. 3.68:

p - K _ 1 (é_ﬁ> (4.16)
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que em macroestruturas metélicas é chamado de nimero de Lorenz dado por

7'('2 ]{IB 2
Ly = —|— 4.17
0 3 < e > ( )

4.2 Resultados

Primeiramente, analisaremos a fungao de transmissao em funcao da ISO Rashba, do
campo magnético e da interacao de Coulomb entre os elétrons no PQ. Depois, analisaremos
as propriedades termoelétricas para diferentes valores de ISO Rashba e interacao de
Coulomb. Para tal estudo consideramos que o acoplamento ”direto”entre o PQ e os
fios FM’s é —Vj/2v = —0, 14, a energia Zeeman é uB/2v = 0,003 e a energia térmica é
kT /2v = 4,3085 x 107° [27, 63].

4.2.1 Analise da funcao de transmissao

() tso =00 (d) tso = 0,12

(b) tso = 0,04 (@) teo = 0,16

~ ~
N N
& 3
=~ =~
of . . . N Of ! , , , §
1 ' ' ; ] 1 AR ‘ ‘ ]
(0) tso = 0,08 (f) tso = 0,20
ot X X X . § ot , , X X :
0,0 0,1 _ 0,2 0,3 0,4 0,0 0,1 _ 0,2 0,3 0,4
% %

Figura 4.2: Fungao de transmissao em fungao da voltagem de porta normalizada
Eo = €0/2v para diferentes valores do interacao spin-érbita Rashba normalizada
tso = tso/2v € U = U/2v = 0,0.

Fonte: Autor

A Fig. 4.2 mostra a funcao de transmissao em funcao da voltagem de porta
g0 = €o/2v para diferentes valores da interagdo spin-érbita Rashba normalizada (a)
tso = tso/2v = 0,0; (b) t5 = 0,04; (¢) tso = 0,08; (d) ts = 0,12; (e) t5 = 0,16 e (f)
tso = 0,20. Quando elétrons nio interagem (U = U/2v = 0,0) a fungio de transmissao
nao depende do nimero de ocupac¢ao médio dos elétrons no PQ (eq. 4.12), o campo
magnético externo produz um efeito Zeeman, o qual quebra a degenerecéncia dos niveis de
energia, no ponto quantico, separando os estados com spin para cima e spin para baixo. Na
auséncia da ISO Rashba, a funcao de transmissao apresenta um tnico pico assimétrico tipo

Breit-Wigner [24], ver Fig. 4.2(a), o qual é devido a interferéncia dos estados dispersados
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Figura 4.3: Func¢ao de transmissao (linhas azuis) em fung¢ao da voltagem de
porta normalizada £, para diferentes valores de interagao de Coulomb entre os
elétrons no PQ. As linhas tracejadas cinzas e vermelhas representam o nimero
de ocupagao médio com spin para cima e com spin para baixo, respetivamente.
Para (a,b,c) ¢, = 0,04; (d,e,f) ts, = 0,08 e (g,h,i) ¢, = 0,12.

Fonte: Autor

pelo estado quase-ligado com spin para cima [27, 28]. Quando o ponto quéantico apresenta
interagao spin-érbita Rashba [12], é criado um segundo caminho para a passagem dos
elétrons através do PQ, no qual a orientagao dos spins dos elétrons € invertida; neste caso,
na fungao de transmissao surge um pico assimétrico tipo Fano [25], produto da interferéncia
entre os estados continuos com spin para cima e os estados discretos com polarizacao de
spin oposta [27, 28, 63]. Este efeito é conhecido como efeito Fano-Rashba [26]. A medida
que a intensidade da t,, aumenta os picos se afastam e a largura do pico simétrico aumenta,
mas a largura do pico assimétrico ¢é reduzida até que a ISO Rashba atinge um valor igual
ao do acoplamento ”direto”, isto é, t,, = Vj; a partir desse ponto a largura do pico Fano
comeca a incrementar com a f,, e sua direcao de deslocamento muda. Por outro lado,
com o aumento da t,, a posi¢ao da ressonancia Breit-Wigner estd sempre se deslocando a
direita e aumentando a sua largura. Como observacao, das eqs. 4.7, 4.8 e 4.9, a funcao de

transmissao nao depende dos sinais de t,, e Vj.

A Fig. 4.3 mostra a fungao de transmissao (linhas azuis) e os nimeros de ocupagao
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médio dos elétrons com spin para cima (linhas cinzas tracejadas) e para baixo (linhas
tracejadas vermelhas) no PQ em fungdo da voltagem de porta normalizada &, = £¢/2v para
diferentes valores ISO Rashba normalizada (ts, = 0,04; t,, = 0,08 e t,, = 0,12) e para
diferentes valores da interacdo entre os elétrons no PQ (U = 0,0; U = 0,10 e U = 0, 15).
Quando os elétrons interagem, a fungao de transmissao também depende de tal interacao
e dos nimeros de ocupagao médio dos elétrons (eq. 4.12), e por médio desses, a fungao de
transmissao também depende dos efeitos da temperatura (eqs. 3.94 e 3.95), resultando em
um pequeno deslocamento dos picos de transmissao sem interacao e reducao da largura
do pico Fano. Além disso, é gerado mais um par de picos Fano e Breit-Wigner na funcao
de transmissao a esquerda dos picos sem interacao. A distancia entre os pico Fano é de,
aproximadamente, U ((b,e;h) U = 0,10 e (c,f,i) U = 0,15). A distancia entre os novos
picos aumenta com o incremento da £,, e da U. Com relacdo as antirressonancias Fano, a

interacao eletronica ajuda fracamente a agudizar tais regioes.

4.2.2 Analise das propriedades termoelétricas

A Fig. 4.4 mostra a Condutancia elétrica G e o valor absoluto da thermopower
|S| em fungdo da voltagem de porta normalizada £y e da ISO Rashba normalizada ¢, em
auséncia de interacdo entre os elétrons U = 0,0. A condutancia segue o comportamento
da funcao de transmissao exposto na se¢ao anterior (ver Fig. 4.2). Por outro lado, a

thermopower apresenta altos valores na regiao do pico Fano e valores despreziveis na regiao

ie;
0,90
Z 0,75
0,60
0,45
0,30
0,15
0 0,00

Figura 4.4: (Esquerda) Condutancia elétrica G, (Direita) valor absoluto da
thermopower |S| em fungao da voltagem de porta normalizada &, e da interagao

SO Rashba normalizada t,,. Quando os elétrons nao interagem U = 0, 0.
Fonte: Autor

do pico Breit-Wigner.
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Figura 4.5: Logaritmo da figura de mérito adimensional Z7T em funcao da
voltagem de porta normalizada &, e da interagao SO Rashba normalizada tsoe

Quando os elétrons nao interagem U = 0, 0.
Fonte: Autor

A Fig. 4.5 mostra o logaritmo da figura de mérito adimensional em funcgao da
voltagem de porta normalizada &, e da ISO Rashba normalizada t,,, em auséncia de
interacio entre os elétrons U = 0,0, mostrando claramente que para valores de i,

proximos a Vg/2v = 0,14 o sistema apresenta altos valores de eficiéncia térmica ZT ~ 1.
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Figura 4.6: (a) Condutancia elétrica G, (b) condutancia térmica K, (c) thermo-
power S, (d) thermopower ao quadrado S?, (e) taxa de Lorenz L e (f) figura de
mérito adimensional Z7T em funcao da voltagem de porta normalizada &,. Para

valores diferentes de interagdo de Coulomb entre os elétrons no PQ e t,, = 0, 04.
Fonte: Autor

As Figs. 4.6, 4.7 e 4.8 mostram as propriedades termoelétricas (a) a condutancia
elétrica G, (b) a condutancia térmica K e (c) a thermopower S para diferentes valores
de interacao de Coulomb: U = 0,0 (linhas tracejadas grises), U = 0,10 (linhas azuis)
e U = 0,15 (linhas tracejadas vermelhas); e para diferentes valores de ISO Rashba:
tso = 0,04 (Fig. 4.6), s = 0,08 (Fig. 4.7) e t5, = 0,12 (Fig. 4.8). A thermopower
apresenta valores altos entorno das regioes antirressonantes da fungao de transmissao, onde

a férmula de Mott [81] ndo é mais vélida,
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Figura 4.7: (a) Condutancia elétrica G, (b) condutancia térmica K, (c) thermo-
power S, (a) thermopower ao quadrado S?, (b) taxa de Lorenz L e (c) figura de
mérito adimensional ZT em fungao da voltagem de porta normalizada Z,. Para

valores diferentes de interagdo de Coulomb entre os elétrons no PQ e t,, = 0, 08.
Fonte: Autor
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porque T (1) desvanece em tal regidao, sendo necessério considerar termos de ordens maiores

que o primeiro de kg1 na eq. 4.14.

Ambas curvas de condutancias apresentam comportamentos similares ao da funcao
de transmissao exceto nas regioes de antirressonancia, como pode se observar na taxa de
Lorenz (Figs. 4.6(e), 4.7(e) e 4.8(e)) a qual é uma constante fora da regido da antirres-
sonancia e viola a lei de Wiedemann-Franz dentro de tal regiao. Perto das antirressonancias
Lo/Lo » (L1/L)? e considerando até a segunda ordem na expansao de Sommerfeld, a

eq. 4.16 resulta em:

m2(kg/e)* T (1) + WT”(M)
3 T(u)+ ZETE ()
21/5 + (T*/T)?
O 14 (T« /T)?

onde Ly é o numero de Lorenz e T* /T = /T (1)/T"(11)v/6/7kp. Quando T (1) e T' (1)
desvanecem e T”(u) > 0, a taxa de Lorenz L chega atingir um valor méximo de 4,2L
nas antirressonancias. Além disso, violagoes a lei de Wiedemann-Franz repercutem na
figura de mérito adimensional ZT', como se observa nas Figs. 4.6(f), 4.7(f) e 4.8(f). Da
eq. 4.15 sabemos que altos valores da figura de mérito adimensional ZT' estao relacionados

a grandes valores da thermopower S e pequenos valores da taxa de Lorenz L. Para valores
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Figura 4.8: (a) Condutancia elétrica G, (b) condutancia térmica K, (c) ther-
mopower S, (a) thermopower ao quadrado S?, (b) taxa de Lorenz L e (c) figura
de mérito adimensional Z7T em funcao da voltagem de porta ;. Para valores

diferentes de interagao de Coulomb entre os elétrons no PQ e t,, = 0,12.
Fonte: Autor

de interacao SO Rashba t,, préximos do valor do acoplamento direto Vj, o sistema em
estudo apresenta altos valores de thermopower e valores da taxa de Lorenz menores que
o numero de Lorenz o que resulta em altos valores da eficiéncia termoelétrica ZT > 1

(Fig. 4.8(F))

A interacao entre os elétrons possibilita mais duas regides com alta eficiéncia
termoelétrica. O incremento dessa interagao produz deslocamento dos picos nos espectros
das condutancias, da thermopower, da taxa de Lorenz e da eficiéncia térmica; ja que estes
estao relacionados ao espectro de transmissao. Levando em consideragao a interacao de
Coulomb, observa-se um incremento de aproximadamente 10% no valor da thermopower
e de 18% na eficiéncia térmica com relacao ao caso sem interacao, quando t,, = 0,12
(Fig. 4.8(d.f)).

4.3 Conclusoes

Tem-se analisado os efeitos de interferéncia quantica e interagao eletronica sobre as
propriedades termoelétricas de um sistema composto por duas semi-cadeias ferromagnéticas
acopladas a um ponto quantico com interagao spin-orbita Rashba e interacao eletronica,

na presenc¢a de um campo magnético externo e a baixas temperaturas.

Os elétrons tém a possibilidade de tunelar o ponto quantico de forma ”direta”, sem
mudar a polarizacao de seus spins. A ISO Rashba acopla estados de spins opostos inter-
bandas, o que cria um segundo caminho para a passagem dos elétrons através do ponto
quantico, através do qual a polarizacao do spin dos elétrons é invertida. Na auséncia de
ISO Rashba, s6 os elétrons com spin para cima atravessam o PQ, os quais sao dispersados

pelo nivel de energia do PQ produzindo assim ressonancia tipo Breit-Wigner. Quando
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o PQ possui ISO Rashba, a funcao de transmissao apresenta um segundo pico, uma
ressonancia tipo Fano, o qual é produzida pela interferéncia entre os estados continuos de
spin para cima e o estado quase-ligado com polarizagao oposta de spin, conhecido como
efeito Fano-Rashba.

A interacao de Coulomb entre os elétrons no PQ gera mais um par de picos
simétrico e antissimétrico na funcao de transmissao, que se vé refletido nas propriedades
termoelétricas; nas condutancias elétrica G e térmica K, e na thermopower S, e, em
consequencia, na taxa de Lorenz L e na eficiéncia termoelétrica ZT. Incrementos na
interacao de Coulomb produzem afastamentos dos picos gerados por esta interacao, em

relacao aqueles sem interagao, e entre eles mesmos.

Nas regioes antirressonantes da funcao de transmissao se obtém grandes valores
da thermopower, violacao a lei de Wiedemann-Franz e altos valores da figura de mérito
adimensional ZT ~ 1. Valores de ISO Rashba t,, proximos do acoplamento direto V}
geram altos valores de thermopower e de eficiéncia térmica ZT > 1, os quais sao melhorados

entre um 10% e 18%, respectivamente, ao considerar a interacao entre os elétrons.

Portanto, efeitos de interferéncias quanticas (neste trabalho devido ao efeito Fano-
Rashba) e interagoes eletronicas geram antirressonancias no espectro da fungao de trans-

missao, as quais melhoram a thermopower e a eficiéncia termoelétrica do sistema.

Espera-se que este estudo possa ajudar na interpretacao de dados experimentais de
propriedades termoelétricas através de nanodispositivos semelhantes ao apresentado, onde

interferéncia quantica e correlagoes de elétrons inevitavelmente surgem e coexistem.
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5 OPTICA NAO LINEAR

A Optica é o ramo da ciéncia fisica que estuda a interacao da luz com a matéria.
Quando a intensidade da luz é baixa as propriedades 6pticas do material nao dependem
da intensidade da luz. Por outro lado, se a iluminagao ¢é suficientemente intensa, entao, as
propriedades épticas comecam a depender da intensidade e outras caracteristicas da luz, e
as ondas da luz podem interagir umas com as outras e com o meio. Este ultimo é o campo
da éptica nao linear o qual dad uma visao mais profunda da estrutura da matéria e que
tem crescido a cada dia devido ao interesse no desenvolvimento de dispositivos puramente

opticos.

5.1 Introdugao a optica nao linear

A éptica nao linear é um subcampo da dptica que estuda o comportamento da luz
em materiais nao lineares, que sao materiais que exibem uma resposta nao linear a um
campo elétrico aplicado ou intensidade de luz. Assim, apds o desenvolvimento do laser
em 1960 por Maiman [82], foi possivel a descoberta da geracao do segundo harmonico
por Franken et al. [83], em 1961. Tais acontencimentos marcaram o inicio da éptica nao
linear e desde entao este ramo da ciéncia teve um rapido desenvolvimento pela sua beleza

e interesses cientifico e tecnoldgico.

Entre os fenomenos da éptica nao linear destacam-se os seguintes:

e Influéncia de alta intensidade (/) do campo eletromagnético de uma onda

— no indice de refragdo (n) dos materiais,
— no coeficiente de absorgao (a) dos materiais e
— na velocidade de fase (vy) da prépria onda.

e Geracao de ondas eletromagnéticas cujas frequéncias sao combinagoes lineares das

frequéncias das ondas originais.

e Alteracao das propriedades de propagacao de uma onda eletromagnética pela in-

fluéncia de uma outra.

A luz é uma onda eletromagnética formada por um campo elétrico E e um campo
magnético H, ambos variando rapidamente no tempo. Os campos estao relacionados entre
si através das equagoes de Maxwell da teoria eletromagnética, o que significa que uma

onda Optica pode ser caracterizada definindo-se apenas seu campo elétrico.

A equacao de onda deduzida das equagoes de Maxwell, que descreve a propagacao do

vetor de onda de um campo elétrico em um meio dielétrico sem magnetizagao macroscopica
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(meio sem dipolos magnéticos microscépicos), eletricamente neutro e nao condutor (nao
existem cargas livres ou densidade de corrente), é escrita no Sistema Internacional de

Unidades (SI) como [84, 85]:

\Y V><+182 E(r,t) 62P( t) (5.1)
X —— r,t) = —puo=——=P(r,1), .
2 o2 Ho 2

onde E(r,t) é o campo elétrico, P(r,t) é a polarizacao induzida, py é a permeabilidade
magnética no vacuo e c¢ é a velocidade da luz.

Para que a descricao esteja completa, é preciso conhecer a relagao entre a polarizagao
induzida P(r,t) e o campo elétrico E(r,t). Em geral, P(r,¢) é uma fungao nao linear
complicada de E(r,t) que descreve totalmente a resposta do meio ao campo e, isto, é

frequentemente conhecido como a equagao constitutiva. No entanto, no caso linear P toma

uma forma simples linearizada

P = oV E, (5.2)

onde xV) é a susceptibilidade linear.

No caso nao linear, P pode ser expandido em uma série de poténcias da intensidade
do campo E [84, 86, 87].

P = co(XV'E+x?: EEy + x®'EEE; +--)
= PY 4+ P® PO 4 ... (5.3)

onde as quantidades y® e ¥ sao conhecidas como susceptibilidades épticas nio lineares
de segunda e terceira ordem, respectivamente, ¢ P® = ¢,y : E,E, faz referéncia a
polarizacao nao linear de segunda ordem e P®) = gy E;E,E;3 & polarizacdo nao linear

de terceira ordem.

Os termos de ordens maiores e iguais aos dois da eq. 5.3 oscilam com frequéncias
que sao combinagoes lineares (soma, harmonicos e diferencas) dos campos envolvidos.

Desta forma atuam como novas fontes de radiagao na equacao de onda 5.1.

Alguns fenomenos originados pelos diferentes termos da série da eq. 5.3 quando se

aplicam campos 6pticos intensos sao:

1. Primeiro termo: fenomenos lineares ordinarios como a reflexao e a absorcao das

ondas, etc.

2. Segundo termo: fenomenos de segunda ordem
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e geracao do segundo harmonico, da soma e da diferenca de frequéncias através
da mistura de duas ondas,
e amplificacao paramétrica,

e efeito eletro-optico ou efeito Pockels, envolve uma mudanca no indice de refracao
proporcional ao campo elétrico aplicado, sendo este efeito imprescindivel para a
modulacgao da luz e comutacao de sinais 6pticos, amplamente empregados em

sistemas de comunicacao optica, etc.
3. Terceiro termo: fenomenos de terceira ordem
e geracao do terceiro harmonico e de outras combinacoes lineares através da
mistura de trés ondas,

e auto-modulacao de fase da onda,

e autofocalizacgao da onda quando esta provoca mudancas no indice de refracao

do material, fazendo o meio atuar como uma lente que focaliza a onda,
e amplificacao optica,
e conjugacao de fase da onda,

e propagacao de pulsos sem deformagoes (sélitons), etc.

Os fenomenos mencionados nesta se¢ao ilustram que a 6ptica nao linear oferece

amplas dareas de pesquisa e de aplicagoes tecnolégicas na construgao de dispositivos.

Neste trabalho serao estudados fenomenos de terceira ordem, mais especificamente
a geracao de terceiro harmonico, o coeficiente de absor¢ao nao linear e o indice de refracao

nao linear.

Para um melhor entendimento do surgimento da polarizagao nao linear na préoxima
secao explicaremos isto através de uma abordagem quantica, considerando um ensemble
de moléculas independentes e faremos uso do formalismo da matriz densidade e o método

de expansao de perturbacao.

5.2 Polarizacao nao linear: abordagem quantica

Consideramos nosso sistema como um ensemble de M moléculas distinguiveis,
independentes e similarmente orientadas. As moléculas estao bem diluidas em um pequeno
volume V', experimentando cada uma delas o mesmo campo elétrico, o qual é igual ao campo
macroscopico E(t) (onde a interagao entre os dipolos moleculares tem sido desconsiderada).

Sendo o Hamiltoniano do sistema

H = Hy + Hy(t), (5.4)
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onde Hy é o Hamiltoniano no estado de equilibrio de todo o ensemble na auséncia do
campo elétrico e é dado por Hy = Z]‘ H;, onde H; ¢ o Hamiltoniano nao perturbado da
j-ésima molécula; entretanto, Hj(t) representa a perturbacao introduzida pelo campo
elétrico e ¢ dado por H;(t) = —Q - E(t), onde Q = >;; er; é o momento de dipolo de todo

o ensemble, onde er; é o momento de dipolo da j-ésima molécula.

Por outro lado, definimos [1(t)) como a representagao do estado do sistema depen-
dente do tempo o qual descreve a evolucao temporal de nosso sistema mecanico quantico,
quer dizer, sua dinamica. A funcao de onda normalizada representa o estado na repre-
sentacao de coordenadas e dado por ¥ (x,t) = (x|¢), onde x é um conjunto completo de

coordenadas, e por normalizada entendemos que

@O®) = [0 v )iz = 1 (55)

Todas as propriedades fisicas do estado podem ser derivadas da funcao de onda,
mas esta nao pode ser calculada diretamente. Portanto, as varidveis dinamicas do sistema
(quantidades fisicas como coordenadas de posi¢ao, momento, energia, etc) sao representadas
por um operador linear. Em nosso problema, Q representa o operador momento de dipolo.
O processo de fazer uma medicao corresponde a operar o operador momento de dipolo
Q sobre a fungao de onda |¢(t)), e para extrair a informagao especifica que precisamos

temos que fazer muitas medidas, por conseguinte, calculamos o valor médio de Q como

Q) = W®)[Qly(t)) (5.6)

Assim, a polarizagao macroscopica é dada por

P(t) = VHQ), (5.7)

onde as flutuacoes da densidade do momento de dipolo sao negligenciadas considerando
que o volume V tem particulas suficientes para garantir isto. Como temos sé informacgao

estatistica do estado do sistema entao [88-90]

Q) =Tr[p1)Q], (5.8)

onde p(t) é operador densidade, ou operador matriz densidade, e fornece uma descrigao
fisica do sistema determinando completamente a resposta linear e nao linear do sistema sob

forcas externas. Para saber como o operador densidade muda como funcao do tempo vamos
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usar a equagao de Liouville [88-90], a qual governa a dinamica do operador densidade,

assim, temos

T 0)
= [Ho+ H;(t), p(t)]
= [Ho, p(t)] + [Hi(2), p(t)]- (5.9)

Supondo que no passado remoto (¢ — —o0) nao hé forgas externas e, portanto, o
sistema estd em equilibrio a uma temperatura 7. Assim, H;(—o0) = 0 e p(—w0) = po, onde
po = exp(—Hy/kT)/Z é o operador densidade em equilibrio térmico, k é a constante de
Boltzmann, e Z = Tr[exp(—Hy/kT)] é a funcao de partigdo. Na eq. 5.9, observamos que
quando H;(t) = 0, po satisfaz esta equagao, o que pode ser demonstrado notando que pg é
independente do tempo t, e que pode ser expressa em séries de poténcia de Hy, permitindo,
assim, a comutacao entre pg e Hy. Agora, para resolver a eq. 5.9 quando H;(t) # 0 e
cumprindo com a condi¢ao de contorno (p(—o0) = po), vamos expressar p(t) na forma de

uma série de perturbagoes (ou seja, uma série de poténcias de Hy(t)):

p(t) = p @+ pO () + pP(t) + -+ () + . (5.10)

onde p©@ = po, pM(t) é linear em H;(t), p'®(t) é quadrético em H(t), e assim por diante.
Também, observamos que a eq. 5.10 deve cumprir com a condicao de contorno em t — —o0,
portanto, os termos diferentes de py na equacao devem sumir no passado remoto, isto é,
pl")(—0) = 0 para Vr # 0. Em seguida, substituindo a eq. 5.10 na eq. 5.9 e igualando os

termos que envolvem a mesma poténcia de Hy(t), obtem-se:

m% — [Ho, po] =0 (5.11)
(1)

Dy 600+ (0. (0] (5.12)
(2)

0 [, 0] + [0, 0 (0] (5.13)

O 0]+ [0, 0 (0) (5.14)

dt

Se po for conhecida, podemos resolver o problema em primeira ordem, sujeito a

condigdo de contorno p™(—o0) = 0 e encontrar pM(t). Assim, procedendo iterativamente,
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qualquer ordem pode ser encontrada.

Para resolver a eq. 5.14 vamos introduzir o operador evolucao temporal nao per-
turbado definido como [ (t)) = U(t)|1)), onde o operador Uy(t) faz evoluir o estado |¢)
no tempo, e é dado por [88-90] Uy(t) = exp(—iHot/h). Em seguida, fazemos uso de uma
técnica empregada em equacoes diferenciais ordinarias, assim, multiplicando a eq. 5.14
por Uy(t) pela direita e Uj(t) = Up(—t) pela esquerda, e sabendo que ih%ﬁt) = HyU(t) e
ih% = —U(—t)H,, obtemos:

B LU~ (U0} = U~ (1), 0D (O)U(1) (5.15)

Seguidamente, integrando a eq. 5.15,

=05 0e) = [ ), (510

onde os limites de integracao tém sido fixados de acordo com a condicao de contorno
po(—x) = 0. A eq. 5.16 especifica p™(t) quando p™~Y(t) é conhecido. Para simplificar o
resultado, definimos H/(t) = Uy(—t)H(t)Uy(t). Também, fazemos uso das propriedades do
operador evolugao temporal: da comutacao [Uy(t), Up(—t)] = 0 e de Uy(t)Up(t') = Up(t+t');
onde, se t' = —t, Up(t)Up(—t) = 1. Assim, obtemos

G000 = W [ a0, 0D O] 67

Resolvendo a eq. 5.17 para n = 1, calculamos Uy(—t)p™ (¢)Up(t) em funcdo de py;

Us(—t)pM () Un(t) = (m)(l)f dri[H} (1), o), (5.18)

depois, resolvendo para n = 2 e pegando o resultado da eq. 5.18 obtemos Uy(—t)p® (t)Up(t)

em funcao de pg

U002 OU(0) = @)D [ dn [ dnlHin). [Hm)mll (619
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e assim em diante até encontrar Uy(—t)p™ (¢)Up(t) em funcdo de py, obtemos

P () = (ith) U (¢ J dﬁf dry - - J dr,

x[Hy(11), [Hy(72), - [H (), po] - 1]Uo(—1), (5.20)

onde os fatores ao lado de p(™(t) tém sido removidos multiplicando ambos lados da
equagao por Uy(—t) pela direita e Uy(t) pela esquerda. De Hy = —Q - E(t), H] =
Uo(—t)H(t)Uy(t) e sendo que E(t) é um vetor classico (e portanto comuta com Uy(t)),
temos que Hj(t) = Q(?) - E(), onde Q(t) = X;; er;(t) ¢ o momento de dipolo de todo
o ensemble na representagao de interagao, e r;(t) é o operador momento de dipolo da

j-ésima molécula no quadro de interagao, portanto, temos que

= —>ler;(t) - E(t) (5.21)

J

Voltando a eq. 5.7 e tendo em conta as equacoes 5.8 e 5.10, tem-se:

(0) 1 ) (n)
P(l) — TT[/;/OQ]+T7“[/;/1Q]+TT[@2Q]+,._+M+... (5.22)
= PO +PY®) +POt) + -+ PO({#) + -, (5.23)

onde PO (t) = Tr[p0Q]/V = Tr[p,Q]/V é um termo independente do campo E(t) e pode
representar a polarizacdo estdtica no sistema; P (t) = Tr[pMQ]/V é a polarizacdo linear,
dependendo linearmente do campo; P®(¢) = Tr[p? Q]/V é a polarizacio néo linear de
segunda ordem, dependendo quadraticamente do campo; e, P™(t) = Tr[p™Q]/V ¢ a

polarizacao nao-linear de n-ésima ordem e depende da n-ésima poténcia do campo elétrico.

Lembrando que nosso ensemble esta constituido de M moléculas distinguiveis e
independentes, e que o momento de dipolo é dado por Q = ] ; €rj, entao, temos que
PM(t) = 3. Tr[p§-n)erj]/V, onde pg.n) é o operador densidade de n-ésima ordem da j-
ésima molécula. Também, consideramos que as moléculas estiveram orientadas de modo
semelhante, no caso que foram consideradas idénticas temos que P (t) = MT r[pgn)erl] /V,
onde o traco estda em termos dos operadores da molécula 1 escolhida arbitrariamente.

Portanto, simplificando os resultados anteriores temos que

P (t) = NTr[p™er] = NeTr[p™r], (5.24)
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onde N = M/V é a densidade do niimero de moléculas e os operadores no traco agora sao

moleculares. Finalmente da eq. 5.21 e eq. 5.20 na eq. 5.24, obtemos

tn—1

t i1
P (t) = Nei(ih)™ J dry f dry - - J dr, Tr{Up(t)
—a0 —a0

x[r(r1) - E(n), [r(12) - E(72), - [v(7) - E(70), po] - - []Uo(—t)r} (5.25)

5.3 Susceptibilidade 6ptica nao linear.

Nesta secao descreveremos a resposta do meio ao campo elétrico nos dominios
temporal e de frequéncia. Partindo da relacao constitutiva baseada na funcao resposta no
dominio temporal (na se¢do 5.3.1), descrevendo as propriedades e restrigdes do sistema, para
depois encontrar na segao 5.3.2 a susceptibilidade éptica nao linear com suas propriedades
e restrigoes. No entanto, a funcao reposta e a susceptibilidade, ou a combinagao de ambas,
sao utilizadas em diferentes circunstancias, a escolha depende dos fatores como a largura

de banda ou duracao do pulso da luz aplicada e a rapidez de resposta do meio nao linear.

5.3.1 Funcao resposta: dominio do tempo.

A polarizacao P(t) é usualmente uma fungdo nao linear complicada de E(t). No
caso linear, porém, P(¢) toma uma forma simples linearizada. A polarizagdo de primeiro

ordem é dada por

Q0

PY(t) = 50J drTW (t;7)-E(7), (5.26)
—Q0

onde TW(¢;7) é a um tensor de segunda ordem o qual é funcdo de dois tempos t e 7.

No caso néo linear, a polarizacdo de n-ésima ordem P (t) é proporcional a poténcia

n-ésima do E(t), mas antes P(t) é expressado em termos do tensor T (t; 7, ..., 7,) de

n + 1-ésima ordem como

0 Qa0
P(")(t) = EOJ dr ... f dr, T™ (t;71, .y T0) | EB(11) ... E(7), (5.27)
—o0 —0
onde P (t) é invariante no tempo, qualquer deslocamento temporal da conducdo do
campo elétrico simplesmente resulta em um correspondente deslocamento temporal da
polarizacao induzida. Se trocamos t por t + ty na eq. 5.27, onde to é um tempo arbitrario,

obtém-se
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o0 o0
P(”)(t+t0)=sof dﬁ..f AT 4 b, m) | B(m).. E(r),  (5.29)

—00 —0o0

pelo principio de invariancia temporal, P deve ser idéntico & polarizacio induzida por

campos elétricos deslocados temporalmente E(m + 19), ..., E(r, + 79):

o0 o0
PO (t 1 1) — aof dﬁ..f AT (1) | B4+ to) .. E(r + ) (5.29)
—® —0

Fazendo 1y — 7 —to,...,7, — 7, — to; obtemos
o0 o0
PO (¢ 1 1) — gof dr .. J A T (7 —to,.. 7 — ) | B(7]) ... B(r)  (5.30)
—Q0 —0
Trocando 7{ — T1,...,7), — T,; obtem-se
o0 0
PO (¢ + 1) = EOJ in .. J dr T (b —t 10— 1) | B(n). . B(r)  (5.31)
-0 —0

Comparando as eqs. 5.28 e 5.31, observa-se que:

TO(t 4+ to;m, ..., 1) = Tt —t,. .. 1 — 1) (5.32)

Agora, trocamos t — 0 e ty — t na eq. 5.31 e obtemos

e0] o0
P<n>(t>:50f dﬁ...f AT 0 — 1, 7 — 1) | E(m). . B(r)  (5.33)

—00 —00

Deste processo, concluimos que

T, 1) =T — ..., 7 —t) =Rt — 1, .. t—7,), (5.34)

onde R™ ¢ a funcéo resposta da polarizacdo n-ésima ordem do meio, o qual, s6 tem

dependéncia da diferenca dos tempos 7 — ¢, onde 7 é o tempo do campo elétrico E e t é o
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tempo da polarizacao P,

Das equacgoes 5.27 e 5.34, obtemos

0 Q0
P (t) = 5of dry ... J A, R™(t —71,...,t — 1) | E(11) ... E(r), (5.35)

— —

o qual é equivalente a

a0 Q0
P™(t) = eof drm ... f dr,R™(rq,...,m) |E(t —7)...E(t — ) (5.36)
—o0 —0

Restricoes sobre R™:

1. Condig¢ao de causalidade. Implica que, se algum tempo 7; é menor que zero
(: < 0, para i = 1,...,n) entdo R™(r,...,7,) — 0, para garantir que P (t)

dependa s6 dos valores do campo depois do tempo t.

2. Condicao de realidade. Desde que, tanto os campos elétricos (E(7;),i=1,...,n)
e a polarizacdo (P™(t)) sdo reais, entdo, a funcdo de resposta (R™(r,...,7,))

também deve ser real.

Por outro lado, a propriedade de simetria de perturbagao intrinseca nos diz que a
funcao resposta nao muda quando permutamos tanto a direcao e o tempo de um campo

elétrico com a direcao e o tempo de outro campo.

5.3.2 Dominio da frequéncia: tensor susceptibilidade.

Na secao anterior as relacoes entre a polarizacao e o campo foram descritas como
fungoes do tempo. Mas fazendo uso da transformada de Fourier é possivel descrever esta
relagao no dominio das frequéncias. Portanto, o tensor susceptibilidade surge quando o
campo elétrico E(t) é expressa em termos de sua transformada de Fourier E(w) através da

integral de identidade de Fourier:

E(t) = J_OO dwE(w)exp(—iwt), (5.37)
onde
E(w) % f; drE(r)exp(ior) (5.38)
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considerando isto, na eq. 5.36 obtemos a polarizacdo nao linear de n-ésima ordem P (1)

da forma

0 0
PM(t) = 60J dwy .. J dwn X" (—weiwi, .. wn) | Blwy) . . E(w,)exp(—iw,t),
(5.39)

0

‘ o0
X™ (—weswi, . .. wy) = J dry ... f dr,R™ (74, . .. ,Tn)exp(iijTj) (5.40)
J

—00 —00

é a susceptibilidade éptica nao linear de n-ésima ordem e w, = wy + - -+ + Wy,.

A susceptibilidade (™ estd sujeito as restricoes de:

1. Condi¢do de causalidade. Implicando que x™(—w,;ws,...,wy) é analitica

quando todas as frequéncias se encontram no semi-plano superior.

2. Condicao de realidade. Esta condigao é generalizada para

Y (—wswi, . we) ] = XM (W =0, —w 5.41
o 1 n

A propriedade de simetria de perturbacao implica que X,(féé)l..,an(—wa; Wi, ..., wn) é

invariante para todas as n! permutacoes dos n pares (aq;wq),. .. ,(an;wy,); onde «; indica a

direcao do campo E(w;) para i = 1,...,n, e p indica a direcio da polarizacio P™.

5.4 Susceptibilidade nao linear de terceira ordem

A partir da polarizacao nao linear de terceira ordem podemos calcular a susceptibi-

lidade nao linear de terceira. Para isso fazemos n = 3 na eq. 5.25 e obtemos:

PO (t) = V' Trps(4)Q), (5.42)

com

palt) = @0 °00) | dr [ e | dml (). [ ). [ ), o U (—1) (5.43)
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Substituindo p3(t) em P®)(¢) e analisando s6 a direcio u da polarizacdo, temos:

t T1 T2
PO = VITr{(ih) U, tf dTJ dff drs %
w0 ()Tl e )T (5.44)

[H7(71), [H](72), [H](73), po]]]Us(=1)Qu}

onde:

Hi(t) Uo(=t)Hi(t)Uo(t) e (5.45)
Hi(t) = —Q-E(t) = —QaEa(t) (5.46)

Sendo E(t) um vetor clssico que, portanto, comuta com Uy(t) e definindo o operador

momento de dipolo como:

Q(t) = Uo(—t)QUo(?) (5.47)

assim:

Hi(t) = —Q(t) - E(t) = —Qa(t) Ea(t) (5.48)

Por consequeéncia:

[H7 (1), [Hi(72), [H(73), poll] = [-Qal(m1)Ea(m1), [~ Qp(12)Es(72),
[—Q+(73) E(73), po]]]
= —Eo(11)Es(12) E,(73)[Qa(1),

[Q5(72), [Q~(73), poll]

(5.49)

(5.50)

Substituindo este resultado em Pf) (t) e puxando fora do simbolo do trago o fator

(ih)~3 e o sinal de menos, temos que:

POW) = —V i) STr{Un(t) J_OO i, Lo dry LD 73 En(1) Eg(m2) B, (73) x
[Qa(71), [Q5(72), [Q4(73), po][]Uo (1) Q. } (5.51)
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Lembrando que, E(t) e Uy(t) comutam, deste modo, o operador Uy(t) pode ser
puxado através da direita dos campos elétricos. Também, a integracao e os campos elétricos

podem sair do simbolo do traco produzindo, assim:

PPt) = —v7'(in)® ) dn J_ d@f Ar3Eo(11) Es(12) E. (73) %
Tr{Us(t)[Qa(m1), [Qs(T2), [Q~(73), po]]]Uo (=) Q. } (5.52)

Expressando os campos elétricos em termos de sua transformada de Fourier,

0
Eu(n) = ( dwi Eq (wr)exp(—iwi 1) (5.53)
\wa(x)
Eg(m) = ( dwy Eg(ws)exp(—iwaty) (5.54)
J—ww
E,(r3) = ( dws . (w3)exp(—iwsTs) (5.55)
J—00
e escrevendo:
exp(—iwy T )exp(—iwaTe)exp(—iwss) = exp[—iwy (T —t) — iwa(Tme — 1) — iws(13 — )] %
exp(—iw,t), (5.56)
onde
Wy = Wy + Wy + w3 (5.57)

Depois, trocando a ordem da integracao do tempo e frequéncia, se encontra que

PF(LS) (t) aparece como:

Q0 o0 0
Ey(w)E (UJQ Ev wg)exp( iwyt) (5.58)

onde
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t T1 T2
ngm(—wg; w1, Wy, U)g) = —(€QV)_1(ih)_3 J_OC dTl J;OO dTQ f_oo dTgTT{U@ (t) X

[Qa(T1), [Qp(T2), [Q~(73), po] 11U (—1)Qpfexp[—iwi (11 — t) — iwa (e — 1) — iws(T3 — )]

(5.59)
¢ a susceptibilidade de terceira ordem, que resulta em [88, 91]
3
ij,ozﬁ'y( UJO—;(JJl,wz,WE}) = 3 3' ZPO Z
b,c,d
Tgbrl?crfdr;lya
(Qda — W3 — 7;Fda)(gzc — W — W3 — F )(Qba irba)
+ rtczybrl!jcrcﬁdrga
(Qda — W3 — iFda)(Qca — Wy — W3 — Fca)<Qba + w1 + ZFba)
+ TngchCdea
(Qda — W3 — iI’da)(Qba +wi + z'Fba)(Qca + Wy + Wy + zTca)
rab/rfcrcdrda
(Qba + wi + Zrba)(Qca + wy + wo + cha)(Qda + W, + dea)
(5.60)

com §; = (E; — Ej)/h (i,j = a,b,c,d) e Sy indica a soma sobre todas as possiveis

permutagoes dos pares (p,ws), (a,wi), (B,w2) e (7,ws).

5.4.1 Geracgao de terceiro harmonico

@) (b) ——g---r-
w
w “ __ﬂ__
— -4 - -
A
w
Y

Figura 5.1: (a) Geometria da interagao da geracao de terceiro harmoénico. (b)

Diagrama de energia mostrando o processo de geragao de terceiro harmonico.
Fonte: Autor [86]

A geragao de terceiro harmonico (em inglés Third Harmonic Geration, THG)

consiste da absorcao simultanea de trés féotons com a mesma frequéncia de radiagao
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(w1, w2, w3 = w) pelo meio e a emissao de um féton com tripla frequéncia (3w) por parte

deste, dada por

N ¢t
xﬂm(—i%w;w,w,w) = L0y
7“537“327“517“?0

(ng — 3w — irlg)(ng — 2w — irgo)(ng — 3w — iFgo)

I 7"8[37"527“517%

(QIO — W — iF10)<QQO — 2w — irgo)(ng + w + iF30)
I T6137"§27”51T¥0

(QIO — W — iF10)<ng +w + irgo)(QQO + 2w + irgo)
I 7’337"?{327‘;17‘%

(ng +w + iF30)(QQO + 2w + irgo)(Qlo + 3w + irlo)

(5.61)

onde consideramos inicialmente que o sistema estava no estado fundamental £, = FEy, quer
dizer que po(a) = d40, € se consideraram os trés primeiros estados excitados. Também se
considerou a soma de todas as possiveis permutacoes, dando 24 termos, isto é, os 4 termos

na eq. 5.61 se repetiam 6 vezes.

As ressonancias podem acontecer quando as frequéncias épticas e/ou combinagoes

delas coincidem ou estao perto das transicoes moleculares apropriadas.

A Fig. 5.1a descreve de forma simples, com niveis virtuais, a geracao de terceiro

harmonico.

5.4.2 Indice de refracao nao linear

A mudanca do indice de refracao devido a polarizacao eletronica ocorre quando a
frequencia da luz incidente esta longe de uma ressonancia do material, mas a amplitude
do campo elétrico é grande o suficiente para produzir uma distor¢ao na nuvem eletronica.
Neste caso a origem da refragao nao linear estd na redistribuicao espacial da nuvem
eletronica que produz uma contribuicao nao linear na polarizagao elétrica do meio. Em
meios dielétricos que possuam simetria de inversao, é o termo relacionado com a parte real
da susceptibilidade nao linear que oscila na frequéncia do campo incidente, o responséavel

pelo fenomeno da refracao nao linear.

Considerando uma onda monocromética incidindo sobre um meio centrossimétrico,
com nao linearidade de terceira ordem. A polarizacao nao linear induzida neste material

pode Ser expressa Comao:
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PV () = 3egx D, |E(w)PE(w), (5.62)

onde o fator 3 corresponde & soma de trés comutaces da onda incidente e ¥ toma a

forma de uma constante devido ao meio ser isotrépico.

A polarizacao total pode ser expressa como a soma dos termos da polarizacao linear

mais o da polarizacao nao linear, de forma que

P(w) = eoX(l)E(w) + 3eox® (W)|E(W))PE(w) = eoxefE(w), (5.63)

onde a susceptibilidade efetiva do meio, x.f, pode ser expressa como fun¢ao do campo
elétrico. Substituindo a eq. 5.63 na expressao que associa a polarizagao ao vetor de
deslocamento D = g/ + P, observa-se que a constante dielétrica do meio pode ser dada

portanto

e(w) = eo(1 + xPV(w) + 3eox® (W) |E(w) ). (5.64)

Por outro lado, sabemos que a constante elétrica de um material também pode ser

dada por:

c(w) = (n+ @'—)2, (5.65)

onde « representa o coeficiente de absorcao e ¢ a velocidade da luz. Para o caso em que a
absor¢ao do material é muito menor que o indice de refracao, de forma que esta possa ser
desprezada, e considerando somente a parte real desta equacgao, obtem-se que o indice de

refragao pode ser dado por

S (1 . 3Re{x(3)(w)}|E(w)!2)1/2 <y g SR WHE@PE

ng 2 no

Para um grande nimero de materiais, podemos modelar o indice de refracao como

uma funcao linear da intensidade do campo incidente, ou seja,

n = mng+ nsl, (5.67)

onde I = 2ngeoc|E(w)|? é a intensidade do campo incidente e ny é definido como o indice
de refracao nao linear de terceira ordem do material. Com as duas eqs. anteriores podemos

relacionar o indice de refracao nao linear a parte real do tensor susceptibilidade nao linear
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de terceira ordem.

3RO ()}

4 ndege

(5.68)

ng

5.4.3 Coeficiente de absor¢ao nao linear

Outro processo nao linear, associado com a interacao de um feixe laser com um
meio nao linear, é a absorcao nao linear. Mecanismos fisicos de diferentes naturezas podem
contribuir para a absor¢ao nao linear, por exemplo, pode estar associada com a absor¢ao

de dois fétons, absorcao do estado excitado, absor¢ao multifotonica em geral.

Aqui estudaremos a absorcao simultanea de trés fotons entre trés estados sem que
exista uma ressonancia real para uma transicao intermediaria de um féton. Este processo
ocorre envolvendo estados virtuais. Para que o processo de absorcao de trés fétons seja
eficiente, os fotons devem ser fornecidos numa taxa suficientemente alta para que exista
uma probabilidade razoavel de que os trés fétons estejam presentes simultaneamente, o
que torna o processo de absorcao de trés fétons dependente da intensidade do feixe do

laser incidente.

Este processo éptico nao linear estd relacionado com a parte imagindria da suscepti-
bilidade nao linear. Conforme o procedimento seguido para o indice de refragao nao linear,
deduzimos a expressao para o coeficiente de absorcao de trés fétons. Para isso, igualamos

as partes imaginarias das eqs. 5.64 e 5.65, e obtemos:

@ = 2 Infx® @)} + 22 Infx® (@)} B() P (569

Considerando o termo da refracdo nao linear (n = ng) e a intensidade do feixe

optico proporcional a amplitude do campo elétrico, temos:

w 3w
— iy — Im{x® (). 5.70
0 = e Iy (@)} + gtV ) (5.70)
Também podemos modelar o coeficiente de absorcao como uma funcao linear da

intensidade do campo incidente,

a =g+ asl, (5.71)

onde ag = 21 m{x"M(w)} é o coeficiente de absorcdo linear, e ay é o coeficiente de absorcao
nao linear que esta relacionado com a parte imaginaria da susceptibilidade de terceira

ordem mediante:
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(5.72)
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6 PROPRIEDADES OPTICAS NAO LINEARES DE PQ’s
SEMICONDUTORES

Neste capitulo estudamos as propriedades opticas nao lineares de terceira ordem de
um ponto quantico semicondutor unidimensional com confinamento semi-parabdlico na
aproximagao de massa efetiva e através do formalismo da matriz da densidade. Trabalhos
anteriores [21, 22] mostram que as propriedades 6pticas nao lineares melhoram muito
quando éxcitons estao presentes no PQ semicondutor no lugar de sé elétrons, isso no
regime de confinamento forte onde os niveis de energia encontram-se igualmente espacados;
mas quando o confinamento torna-se fraco a energia produto da interagao de Coulomb
entre as particulas que conformam o éxciton (um elétron e um buraco) fica mais intensa
que a energia potencial de confinamento causando mudancas no espectro de energia, o
que resulta na reducgao da intensidade do terceiro harmonico e no surgimento de mriiltiples
picos no espectro da x®, como também mudancas no indice de refracio e no coeficiente
de absorgao nao lineares [23]. Neste capitulo estudamos como as propriedades épticas nao
lineares de terceira ordem de um PQ semicondutor unidimensional sao afetadas pelo efeito

screening sobre as particulas do éxciton.

6.1 Modelo e formalismo

Na aproximagao de massa efetiva, o screening sobre as particulas do éxciton (o
elétron e o buraco) pode ser incluido no Hamiltoniano excitonico de um ponto quantico
unidimensional confinado por um potencial semi-parabdélico [21, 22, 92] como

qZGfks\xeth\

" 2 D

_ Ve . Vh
Zm: zm;kl + 0 (I’ ) + 0 (f]jh)

- (6.1)
dre|z, — xp)

onde o subindice e e h referem-se ao elétron e ao buraco, respectivamente. m; e mj

representam as massas efetivas e € é a permissividade do material semicondutor. O

decaimento exponencial atenua a interacao de Coulomb elétron-buraco original devido ao

efeito screening, onde 1/ks é o comprimento de screening. O potencial de confinamento Vj

é considerado um potencial semi-parabdlico com a mesma frequéncia de oscilacao para o

elétron e buraco, dado por

; smiwga?, x>0,
Vi) (62)

0, x; < 0.

O Hamiltoniano da eq. 6.1 pode ser reescrito usando as coordenadas do centro de
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massa X = (mz. + mjxy)/(m +mj) e as coordenadas relativas x = x, — x;, como

H=Hy + H,, (6.3)
onde
P2 Mw?X?
Hy = 0 4
X=ouyt o (6:4)
© 2 2,.2 2 —ks|z|
pT | pwprT  gre ™
H, = — — , 6.5
2u - 2 dre|x| (6:5)

com M =mk+m}, 1/ =1/m} +1/mj (u é a massa reduzida do par elétron-buraco). P
e p sao o momento do centro de massa e movimento relativo, respectivamente. Portanto,

da eq. 6.3 a funcao de onda que representa todo o sistema ¢é definida como

U(ze, ) = P(X)P(2). (6.6)

e a energia total do sistema é

E=Ex+E, (6.7)

O Hamiltoniano associado com o movimento do centro de massa é o de um oscilador
harmonico restringido para X > 0, para os quais as autofungoes como as autoenergias

associadas sao analiticamente conhecidas [23, 92-95]

?(X) = Nexp(—a*>X?/2)Hy 1 (aX), (6.8)

3
By = <21 + ) hwo, (1=0,1,2,...), (6.9)

onde a = r/Mwy/h, N; = [/72% (21 + 1)!/a]~"/? € Hy 1 sdo os polinomios de Hermite da

ordem 2/ + 1, isto é solugoes impares do oscilador harmonico.

Em relacao ao movimento relativo elétron-buraco, suas autofungoes e autoenergias

sao dadas pela equacao

K22 qwda? gle sl
L _ ®(z) = E,®(x), 6.10
{ 2p Ox? T dre|z| ] (z) () (6.10)
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a qual é uma equacao de Schrodinger independente do tempo e nao tem solucao analitica
para todo o Hamiltoniano. Reescrevendo esta eq. 6.10 em termos do comprimento de
escala tipica das oscilagoes L = \/m (usado como comprimento de confinamento
carateristico), do parametro screening adimensional A = ksaq e do raio de Bohr excitonico

do par elétron-buraco (ag = 4mweh?®/ug?), obtem-se

2 —\Blu
—% +u? — % B(u) = 2L o), (6.11)
onde u = z/L, e § = L/ay é o parametro de confinamento. Esta eq. 6.11 pode ser resolvida
discretizando a coordenada adimensional v em um ntmero muito grande de pontos. Na
pratica, consideramos um valor maximo ,,,, muito maior do que o comprimento de
confinamento carateristico e dividimos este segmento em um grande ntimero N de pontos
igualmente espacados. Usando uma aproximacgao padrao de diferencas finitas, chegamos a

seguinte relacao discretizada

238e=*Pis 2K 52
by — By 4[24 25— 5—] o= ""a, (6.12)
J Fuwg
onde j =1,2,...,NeS = tUpq/N é o tamanho do passo unidimensional (U4 = Timaz/L)-

A diagonalizacao direta de uma matriz numérica fornece a solucao discretizada para suas
autofungoes e suas respetivas autoenergias. Tem sido mostrado que este procedimento
dé resultados muito precisos para os estados de nivel mais baixos sempre que o passo de

discretizagao Tpmq../N seja muito menor do que o comprimento das escalas L e aq [96, 97].

Aqui estamos interessados em estudar como o screening sobre a interacao elétron-
buraco afeta na contribuicao das transigoes excitonicas na resposta nao linear do meio a um
campo de radiacao éptica de frequéncia w. Em particular, considera-se o processo de geracao
de terceiro harmonico onde o sistema absorve trés fotons do campo de radiagao e emite um
unico féton de frequéncia 3w. Usando o formalismo da matriz densidade e considerando
os primeiros quatros niveis, a susceptibilidade éptica nao linear de terceira ordem, mais
precisamente a geracdo de terceiro harmonico, é dada por x®(3w) = AY®, onde A =
¢*NL*/go(hwy)? e Y (3w) é uma susceptibilidade adimensional, dada por [84, 86, 87, 91]

YO (Bw) = Mo MiaMasMsg x [fi (w)fy (W) fs (W) + fi (W) fy (w)gs(w)
1 (W) fy (W)gs(w) + g1(w) f5 (w)gs(w)] (6.13)

com
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My = (®pn]u] @, (6.14)
fifw) = wotnw—ily (6.15)
gn(w) = wo + 3w/n —ily. (6.16)

onde |®,) = >, ®}[j) é o autovetor correspondente ao n-ésimo autoestado. I'y € a
largura da linha associado com a transicao entre os estados n-ésimo e fundamental, e
wno = (B, — Ep)/h. O primeiro termo da Eq. 6.13 predomina sob uma condigao de tripla
ressonancia. Neste modelo, esta condicao é atingida no regime confinamento forte. Os
outros trés termos tornam-se relevantes quando o confinamento se torna fraco, para o qual

nao se prevé ressonancia tripla.

A contribuicao da geracao de terceiro harmonico ao indice de refragao nao linear e ao
coeficiente de absor¢ao nao linear podem ser obtidos facilmente a partir da susceptibilidade

nao linear como [84, 86, 87]

3R (3w)
na(w) = Jeonie (6.17)
€
Sy (3)
anlw) = 2SX(Bw) (6.18)

2
2e0n5c?

onde g9 é a permissividade no vacuo, ng ¢ o indice de refracao linear do material, e
¢ ¢ a velocidade da luz no vacuo. Estas grandezas nao lineares também podem ser
escritas em termos de quantidades adimensionais como ny(w) = (A/gonie)ns e ag(w) =

(A(.O[)/go’rlgCQ)&Q.

6.2 Resultados

Nesta se¢ao mostraremos os resultados numéricos que foram tomados através da
diagonalizagao direta do Hamiltoniano adimensional com 0 < v = x/L < 10 discretizado
em 103 segmentos. Os valores obtidos das autoenergias e suas correspondentes autofuncoes
no limite de confinamento extremo g = 0 estao em excelente acordo com os resultados
exatos para um oscilador harmonico puro, pelo menos para os primeiros autoestados
necessarios para avaliar a susceptibilidade de terceiro harmonico. Considera-se um valor

tipico para a largura de linha das transigoes I',,g = I'g = 0, lwg. A continuagao se estudard
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a influéncia do screening sobre a interacao das particulas que conformam o éxciton na
geracao de terceiro harmonico e as correspondentes mudancas no indice de refragao e

coeficiente de absor¢ao nao lineares, cujos resultados ja foram publicados [98] .

6.2.1 Autoenergias mais baixas

As propriedades épticas nao lineares dependem fortemente da distribuigao dos niveis
de energia e em processos de geracao de terceiro harmonico, ressonancias aparecem nas
frequéncias de radiagao perto de wy = Eig/h, wy = Fay/2h, e ws = F30/3h. Na Fig. 6.1(a)
se mostra as frequéncias de ressonancia normalizadas (w,/wg) como fungao do coeficiente
de confinamento 5 = L/ay para A = ksag = 1 para os primeiros trés estados excitados, no
regime de confinamento forte, § « 1, onde a interacao de Coulomb entre elétron-buraco
¢é desconsiderada, a uniformidade entre os niveis de energia resultante do potencial de
confinamento semi-parabdlico leva a miltiplas ressonancias e a grandes nao linearidades.
Quando o efeito do confinamento torna-se fraco, a uniformidade dos espacamentos entre
os niveis de energia se quebra devido a que a interacao de Coulomb entra em jogo. Este
efeito é amortecido quando o screening sobre a interacao elétron-buraco é considerado,
ver Fig. 6.1(b). Esta figura mostra as frequéncias de ressonancia normalizadas (w,/wp)
como funcao do paramento screening A\ = kgsag quando = 3 para os primeiros trés
estados excitados. Quando o efeito screening aumenta, as curvas colapsam recuperando a
uniformidade do espacamento entre os niveis de energia, apresentando um espectro similar

ao caso do regime de confinamento forte.

(a/)3.5 T T ||||||| T T T TTTITT T T T TTTITT (b) 6.0 T T T TTTTT T T ||||||| T T T TTTIT
5.0 on=1
° Ap=29
4.0 A on=3
3. o
2.0
1.0 —
1'5 L IIIIIIII L IIIIIIII L L 1 IIIIIIII 1 1 IIIIIII 1 1111111
-2 -1 0 1 0.0
10 10 10 10 10_2 10_1 100 101

5 A

Figura 6.1: Frequéncias de ressonancia normalizadas (w,/wy) como fungao do
coeficiente de confinamento (a) 5 = L/ay e (b) A = ksap para os primeiros trés

estados excitados, quando (a) A=1e (b) = 3.
Fonte: Autor [98]
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6.2.2 Susceptibilidade de terceiro harmonico

A geracio de terceiro harmonico ) foi determinada calculando os correspondentes
elementos da matriz dipolo das autofuncoes obtidas numericamente do Hamiltoniano
discretizado. A Fig. 6.2(a) mostra a geracdo de terceira ordem adimensional (Y®®)) em
funcao da frequéncia normalizada w/wy e do parametro screening A quando o parametro de
confinamento é § = 3. No regime de screening fraco A < 1 o espectro da susceptibilidade
apresenta trés picos devido as diferentes frequéncias de ressonancias. No regime de
screening forte, o espacamento uniforme entre niveis é recuperado o que conduz a uma
condicao de tripla ressonancia com uma nao linearidade muito grande como pode ser

observado perto da frequéncia de radiacao w/wy = 2.

(a
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=
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N
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z 2 2 5 10
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=2 0 'y
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> 10? 107t 10° 10"
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Figura 6.2: Se motra (a) espectro da susceptibilidade de terceiro harmonico
(|X®(3w)|) como fungdo da frequéncia de radiacdo w/wy e do pardmetro screening
A e (b) os valores dos picos da susceptibilidade de terceira ordem adimensional
como funcao do parametro \. Para o parametro de confinamento § = 3 em

ambos casos.
Fonte: Autor [98]

A Fig. 6.2(b) Mostra os valores dos picos da susceptibilidade de terceira ordem
como funcao do parametro A para o parametro de confinamento § = 3. Com o aumento
do parametro A os trés picos colapsam devido a que o espagamento uniforme entre niveis
de energia é recuperado, o que conduz a uma condicao de tripla ressonancia. Nesse caso o
primeiro termo da eq. 6.13 é o que predomida sobre os outros e |Y®) (3w)| apresenta um

incremento na magnitude de duas ordens mais do que no regime de screening fraco.

6.2.3 Indice de refracao e coeficiente de absorcao nao lineares

A parte real e imaginéaria da susceptibilidade de terceira ordem complexa traz
informacoes em relacao aos correspondentes indice de refracao e coeficiente de absorcao
6ptica nao lineares. Na Fig. 6.3 apresentamos o espectro destes dois coeficientes adimensio-

nais, (a) ny e (b) dy, em funcao da frequéncia de radiagao w/wy e o pardmento de screening
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A = ksap quando o parametro de confinamento é 8 = 3. Sob essas condi¢oes, como
mostrado na Fig. 6.1(b), com o aumento do parametro de screening se va recuperando
a condicao de multipla ressonancia devido ao fato que a frequéncia de ressonancia se va
desplazando até recuperar a uniformidade dos espagamentos entre os niveis de energia,

onde se cumpre a condi¢ao de tripla ressonancia com w/wy = 2.

2.2
2.0

w/wo

1.8 2.0

1.8 2.9

Figura 6.3: Espectro (a) do indice de refragao nao linear adimensional 7, e (b)
do coeficiente de absorgao 6ptica nao linear adimensional a; como fungao da
frequéncia de radiagao w/wy, e do paramento screening quando o paramento de

confinamento é 5 = 3.
Fonte: Autor [98]

6.3 Conclusoes

Aqui se estudou o efeito screening sobre o éxciton nas propriedades 6pticas nao
lineares de terceira ordem em um ponto quantico semicondutor unidimensional com
confinamento semi-parabédlico no formalismo da matriz de densidade. No regime de
confinamento fraco, quando a energia da interacao de Coulomb é maior que a energia
potencial de confinamento, produz-se mudancas no espectro de energia, o que resulta em
uma diminuicao da intensidade do terceiro harmonico e no surgimento de multiples picos
no espectro de y®, como também em grandes mudancas no indice de refracio e coeficiente
de absor¢ao nao lineares [23]. Quando o efeito screening sobre as particulas do éxciton
¢é considerado e o comprimento screening torna-se muito menor que o comprimento de
confinamento (k;! « L ou, expressado de outra forma, B\ » 1), o sistema volta a ter
um espectro de energia similar ao do regime de confinamento forte, isto é, se recupera a
uniformidade entre os niveis de energia tendo igual espacamento entre eles, o que leva
ao melhoramento da condicao de ressonancia miltipla e por consequéncia ao colapso dos
picos no espectro da susceptibilidade de terceira ordem x® e melhoramento da geracio
do terceiro harmonico, vendo-se refletido no indice de refragao e no coeficiente de absorcao
nao lineares. Portanto, os comprimentos caracteristicos, comprimento de confinamento e

de screening nos pontos quanticos semicondutores, em relacao ao raio de Bohr excitonico
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devem ser cuidadosamente estimados para identificar os mecanismos associados com a

contribuicao excitonica aos processos Opticos nao lineares de terceira ordem.

Esperamos que este resultado ajude na interpretacao de resultados experimentais,

como também na aplicagao de dispositivos optoeletronicos e fotonicos.
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7 CONCLUSOES E PERSPECTIVAS

Nesta tese estudamos as propriedades termoelétricas e 6pticas nao lineares de um

ponto quantico semicondutor, cujas conclusoes e perspectivas seguem a continuacao:

e No primeiro trabalho, capitulo 4, foi estudado os efeitos de interferéncia quantica e
interacao eletronica sobre as propriedades termoelétricas de um sistema composto
por duas semi-cadeias ferromagnéticas acopladas a um ponto quantico com interacao
spin-6rbita Rashba e interagao eletronica, na presenca de um campo magnético

externo e a baixas temperaturas.

Os elétrons tém a possibilidade de tunelar o ponto quantico de forma ”direta”, sem
mudar a polarizagao de seus spins. A ISO Rashba acopla estados de spins opostos
inter-bandas, o que cria um segundo caminho para a passagem dos elétrons através
do ponto quantico, através do qual a polarizagao do spin dos elétrons é invertida.
Na auséncia de ISO Rashba, s6 os elétrons com spin para cima atravessam o PQ, os
quais sao dispersados pelo nivel de energia do PQ produzindo assim ressonancia tipo
Breit-Wigner. Quando o PQ possui ISO Rashba, a fungao de transmissao apresenta
um segundo pico, uma ressonancia tipo Fano, o qual é produzida pela interferéncia
entre os estados continuos de spin para cima e o estado quase-ligado com polarizacao

oposta de spin, conhecido como efeito Fano-Rashba.

A interagao de Coulomb entre os elétrons no PQ gera mais um par de picos simétrico
e antissimétrico na funcao de transmissao, que se vé refletido nas propriedades
termoelétricas; nas condutancias elétrica G e térmica K, e na thermopower S, e, em
consequéncia, na taxa de Lorenz L e na eficiéncia termoelétrica ZT. Incrementos na
interacao de Coulomb produzem afastamentos dos picos gerados por esta interacao,

em relacao aqueles sem interacao, e entre eles mesmos.

Nas regioes antirressonantes da funcao de transmissao se obtém grandes valores da
thermopower, violagao a lei de Wiedemann-Franz e altos valores da figura de mérito
adimensional ZT ~ 1. Valores de ISO Rashba t,, proximos do acoplamento direto
Vo geram altos valores de thermopower e de eficiéncia térmica ZT > 1, os quais
sao melhorados em 10% e 18%, respectivamente, ao considerar a interacao entre os

elétrons.

Portanto, efeitos de interferéncias quanticas (neste trabalho devido ao efeito Fano-
Rashba) e interagoes eletronicas geram antirressonancias no espectro da fungao
de transmissao, as quais melhoram a thermopower e a eficiéncia termoelétrica do

sistema.

Espera-se que este estudo possa ajudar na interpretacao de dados experimentais de

propriedades termoelétricas através de nanodispositivos semelhantes ao apresentado,
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onde interferéncia quantica e correlagoes de elétrons inevitavelmente surgem e

coexistem.
Perspectivas:

Espera-se estudar os efeitos da temperatura, campo magnético sobre as propriedades
termoelétricas, assim como, considerar mais pontos quanticos em paralelo e com as

mesmas carateristicas ao estudado no presente trabalho.

No segundo trabalho, capitulo 6, se estudou o efeito screeming sobre o éxciton
nas propriedades épticas nao lineares de terceira ordem em um ponto quantico
semicondutor unidimensional com confinamento semi-parabdlico no formalismo
da matriz de densidade. No regime de confinamento fraco, quando a energia da
interacao de Coulomb é maior que a energia potencial de confinamento, produz-se
mudancas no espectro de energia, o que resulta em uma diminuicao da intensidade
do terceiro harménico e no surgimento de multiples picos no espectro de ¥, como
também em grandes mudancas no indice de refracao e coeficiente de absorcao nao
lineares [23]. Quando o efeito screening sobre as particulas do éxciton é considerado e
o comprimento screening torna-se muito menor que o comprimento de confinamento
(k7' « L ou, expressado de outra forma, B\ » 1), o sistema volta a ter um
espectro de energia similar ao do regime de confinamento forte, isto é, se recupera a
uniformidade entre os niveis de energia tendo igual espacamento entre eles, o que leva
ao melhoramento da condicao de ressonancia miiltipla e por consequéncia ao colapso
dos picos no espectro da susceptibilidade de terceira ordem y® e melhoramento da
geracao do terceiro harmonico, vendo-se refletido no indice de refragao e no coeficiente
de absorc¢ao nao lineares. Portanto, os comprimentos caracteristicos, comprimento
de confinamento e de screening nos pontos quanticos semicondutores, em relacao
ao raio de Bohr excitonico devem ser cuidadosamente estimados para identificar
os mecanismos associados com a contribuicao excitonica aos processos 6pticos nao

lineares de terceira ordem.

Esperamos que este resultado ajude na interpretagao de resultados experimentais,

como também na aplicacao de dispositivos optoeletronicos e fotonicos.
Perspectivas:

Espera-se estudar o efeito de campos elétricos sobre os sistema, assim como considerar
a existéncias de biéxcitons, e comparar os resultados utilizando o método k.p no

lugar da aproximacao da massa efetiva.
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APENDICE A - FUNCAO DE GREEN: PONTO QUANTICO
ISOLADO

Para calcular a funcao de Green do ponto quantico isolado, vamos fazer uso do
modelo de Hubbard no limite atomico. Neste caso, nao sao consideradas as iteracoes
do ponto quantico com os fios ferromagnéticos. Dessa forma, o Hamiltoniano do ponto

quantico, I:ID, ¢é dado por
Hp = ) eoodid, + Udldyd]d, (A1)

onde df (d,) ¢ o operador de criacdo (aniquilacdo), o qual cria (aniquila) um elétron no
ponto quantico com spin ¢ (0 =1,]) e onde a energia é £p,. U ¢é a interagao entre as

particulas, a qual é considerada ser como interagao de Hubbard tipo I.

A funcgao de Green do ponto quéantico no estado com spin ¢ é definida (como uma

funcao de Green retardada) da seguinte forma

Gdad (1) = —iO(){{d, (1), d(0)}) (A-2)

onde d,(t) é um operador de Heinsenberg. Fazendo uso da equagdo de movimento para

calcular a funcao de Green:

g (t) = T (O (0), dL(0)]) (43)
B %G(Wdo(f% dy(0)}) - z‘®(t)<{i%da<t>, d5(0)) (A4)

onde 20(t) = 6(t) e iLd, (t) = [d,(t ,lf[ p(t)]. Lembrando que estamos considerando
ot dt

h = 1. Assim, temos que

i%%ada(ﬂ = 3(t){do (1), d}(0)}) — iO(t)({[d, (t), Hp(1)], d}(0)}) (A.5)

como o primeiro termo é diferente de zero s6 quando ¢t = 0, devido a funcao delta, entao

s6 nos interessa calcular ({d,(t),d} (0)}) para t = 0, assim temos

0

1579404, (1) = 5(t){{d,(0),d"(0)}) — iO){[dy (), Hp()],dL(0)})  (A.6)



das equagoes A.53 e A.54, temos que ({d,(0),d}(0)}> = (1) = 1 e [d,(t), Hp(t)] =
€00y (t) + UdL (t)ds(t)dy(t). Assim,

;tgd 4, () = 8(t) = iO(t){eardo(t) + UdL(t)ds (t)d, (t), d5(0)}) (A7)

= 0(t) — 20,10 (t){{d, (1), d}(0)})
—UiO(t){{dL(1)d(1)d, (1), dF(0)}) (A.8)
= () + €009a,a, (1) + Ugd;d&dada (t) (A.9)

onde fizemos uso da defini¢ao de fungao de Green A.2 e consideramos

9t dydra, (B) = —OO{d(8)ds (8)d, (), d5(0)}) (A.10)

Lembrando que a transformada de Fourier da funcao de Green e a sua transformada

inversa sao dadas por:

G(E) = f G(E)e™dt (A.11)
G(t) = % f G(E)e *PldE, (A.12)

respectivamente. Trabalharemos com a definicao de transformada inversa de Fourier das

fungoes de Green na eq. A.9, assim

L (L JOO (EYe ™R ) = L[ e PR
ot \ 2w _oogd”d” o)
1~ it
+E00 —J gdUdU(E)eil dE)
’ (Qﬂ- —00
1~ Bt
U <% J Gat o, (B dE> (A.13)
—0
V(. —iEt L (7 g
— i(—1E)g4,q,(E)e""dE = — e "l
21 J)_ o )

1 * —iEt
+— €oggdadU(E)€ dFE
2m J)_ o

1 (@ ﬂ.
+%J_ngd;dadada(E)e EtaE (A.14)

1 [ , 1 (™ '
o J Ega,a,(E)e™"dE = o f [1+ €009d,a, (E) + Ugd;dngdU(E)]e_ZEtdE
—00

2m J_
(A.15)
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onde a transformada inversa de Fourier da fungao delta de t, §(¢), é igual & unidade.

Comparando os integrandos, temos

Egdada (E) = 1+ €Oggdod0(E) + Ugd;dgdgdg (E) (A16)

Apoés alguns calculos algébricos, obtemos

1 1

FE) = U E A17
gdgda‘( ) E_ oo + E_ Zon gd:;dg,dgda< ) ( )

Para calcular g dodods (E) trabalharemos com a equagao de movimento da eq. A.10,

Z’%gd;dadadd(ﬂ = S(OUdL )y (1)d, (1), dE (0)})

—iQ(){[dL(t)dx (t)d, (), H(t)], di(0)})
= 5(){dL(0)d5(0)d,(0),d}(0)})
—iO()({[dL (t)ds (t)do (t), H(1)], d5(0)}) (A.18)

A

onde {d!(0)d;(0)d,(0),d!(0)} = dL(0)d5(0) (eq. A.55) e [di(t)dy(t)dy(t), Hp(t)] = (c00 +
U)dL (t)ds(t)d,(t) (eq. A.56). Assim, temos

Z’%gd;dadadc,(t) = §(t)dL(0)d5(0)) — iO ) {(0p + U)dL(t)d5(t)dy(t), df (0)})

= 3(t){nos) — (200 + U)iOW){dL (t)ds (t)do (1), 1 (0)})
= 3()n0s) + (e00 + Uy 40 gr0, (1)
(A.19)

onde temos considerado A.10. Trabalhando com a defini¢ao transformada da inversa de

Fourier na eq. A.19, temos
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L (L fo (B)e— ) — ifoo PGB ) (nos)
ot \ 2 |, oz ~ o 07

1 [~ .
+(€og + U) <2— J 94" dod,d, (E)B_ZEtdE)
T J_ o %
(A.20)
[ —iEt 1~ —iEt
o B z(—zE)gdgdﬁdeo(E)e dE = Py 7oo<n05>e dE
I —iEt
o | (G0 + )94t 4ya,a, (B)e™dE
T J_ o g
(A.21)
I —iEt (™~ —iEt
By Egdfd(—,dgdg (E)e dE = — [(nos) + (00 + U)gdtd&dadd (E)]e dE
T J_op v 21 J)_p a
(A.22)
Comparando os integrandos temos que
Egd},dadodo (E> = <n06> + (500 + U)gd}dgdada (E) (A'23>
Assim, apds uns processos algébricos obtemos
(noz)
E) = A.24
gdlﬁd&do'do'( ) E _ <5()0— _|_ U) ( )
Substituindo este resultado na equacao A.17 temos que
1 1 <TL05>
E) = U
9arr (E) E—c E—c0p E—(cop + U)
. E—<€OU+U)+U<’/L05>
(E —€00)(E — (c0s + U))
_ (E — &00 — U) — (E — E00 — U)<n0(—,> + (E — 800)<7’L()5>
(E — 800)(E — (500 + U))
(B = UYL= o)) + (B = cug ) A25)

(E —co0)(F — (05 + U))

Assim, obtemos que

9drd, (E) = 1E—<ZZ.> T —<(T€L§:>+ ) (A.26)




96

Por outro lado, a funcao de Green da interacao entre os estados com spin para cima
e spin para baixo, é
Giods (t) = —1O()({do (1), d5(0)}) (A.27)

Fazendo uso da equacao de movimento, chegamos a

Z’%gdgda@) = 5(1){{dx(0), dL(0)}> — iO){[dy (), Hp(t)],dL(0)})  (A.28)

A

onde, dos resultados A.53 e A.54, tem-se que ({d,(0),d(0)}) = 0 e [dy(t), Hp(t)] =
€00dy (t) + UdL(t)dys(t)d,(t), respectivamente. Assim, temos

i%gd(,do (1) = —iOt){e0ody (t) + Udb(t)ds(t)do (1), d5(0)}) (A.29)
= —e0iO){d, (1), d5(0)})
—UiO(t){d} (1) dy (£)do (1), d5(0)}) (A.30)
= €009d,ds (t) + Ugd:f,d&dodg, (t) (Agl)
onde temos considerado
it dpara, () = —1OO{dL()ds(t)d, (1), d5(0)}) (A.32)

Fazendo uso da definicao da transformada inversa de Fourier, temos

2'2 ifo (EYe ™dE | = ¢ L JOO (E)e "P'dE
ot \or 7009dad(—, = Eoo o 7oogdgdc—,

1~ 3
+U (%J gd;df—,dgda(E)e EtdE) (A.33)
—00
L ("B B tag = [ (B)e—iE'dE
— i(—1 (E)e = — €000d.4-(E)e
o . 9d,ds o . 009dsds
1 * —iEt
+o- Ugdl,d;,d[,d;,(E)e dE (A.34)
—©

= J Ega,a, (E)e_lEtdE = — J [e009d, 4, (F) + Udyia g a (E)]e_ZEtdE
™ 27T — o 505 0o 05

(A.35)
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Comparando os integrandos temos

Ega,i,(E) = €009dyds (E) —l—Ugd;d&dad&(E) (A.36)

Assim, apds uns calculos algébricos, temos

1

Jirds (E) = ngdgdgdgda (E) (A.37)

Para calcular g, , . (F) trabalharemos com a equacao de movimento de A.32:

o'd&

iggdidadada(t) = 6(t){{d}(0)d5(0)d, (0),d5(0)})

—iO(t){[dL(t)d5 (£)d, (1), Hp ()], d5(0)}) (A.38)

fazendo uso de A.57 e A.56 temos que {d(0)d5(0)d,(0),dL(0)} = —dL(0)d,(0) e
[d:;(t)da,(t)da(t), I:ID(t)] = (€00 + U)dj;(t)d,—,(t)da(t), assim

0 i

1=t dydpas (D) = —0(8){d5(0)d(0)) —iO(t){ (0o + U Jdbdsd,, d5(0)})  (A.39)
= —0(t)(d3(0)d,(0)) — i(e0, + U)O(t){dLd5d,, d5(0)}) (A.40)
= —6()(dL(0)dy (0)) + (200 + U)Gyt g, 4,0, (1) (A.41)

Da definicao da transformada inversa de Fourier em A.41, obtemos

o0 (1 (” — L
Z& (% foo gd;dadad&(E)e EtdE) = — <§f e EtdE) <d(§<0)da(0)>

—Q0
1 [ )
+(500 + U) (—J 94t d-dd- (E)e—zEtdE)
21 )y T lodedods
(A.42)
1 (* - 1™
— | FE E)e ""dE = — dL(0)d
5 | Pt (Bl 5 | L0, 0))
+(€00 + V)94t 4,a,a, (E)e™ " dE (A.43)

Comparando os integrandos se tem que
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Egd;dﬁdddﬁ (E) = <d:r?(0)d0(0)> + (500 + U)gd:;d&dad&(E) (A44>

Apés alguns processos algébricos, obtemos

t
gdl,d(—,d(,d&(E) = édj((()gocjgiO)(;) (A.45)

Substituindo A.45 em A.37

t
ha(B) = o Ug B (A46)

no equilibrio, em média podemos encontrar elétrons no estado com spin up ou com spin

down; mas ndo em um estado intermedidrio. Portanto, (d}(0)d,(0)> = 0 e

gdgda(E) = 0 (A47)
Assim,
1—{nos) {nos)
~— -+ = 0
gDD(E) _ ( E—eoo OE (e00+U) 1 (ros (0w ) (A.48)
FE—¢co5 E—(an--‘rU)

CALCULOS COMPLEMENTARES

Primeiramente, o anti-comutador de dois operadores A e B, é {A, B}, dado por

(A,B} = AB+ BA (A.49)

e o seu comutador é [A, B], com

[A,B] = AB- BA (A.50)
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Agora, seja czT o operador de criagao de uma particula no estado ¢ e ¢; o operador
de aniquilacao de uma particula no estado j. Para particulas fermionicas se valem as

seguintes relagoes de anti-comutacao:

{CZ',C]‘} =0 (A51>
{cl,d} =0 (A.52)
{c.e;} = 6y (A.53)

A seguir calcularemos a comutacao e anti-comutagao de alguns operadores.

Calculando [d,, Hp]:

[do, Hp] = [do, ) c0rd)ydo + Udldydld,]
= Zeoi, [dy, d!,dyr] + Uldy, dbdsdld,)
— ieogl(dod;dg/ —d} dyd,) + Uldydidydld, — didydid,d,)
— ieot,,(((sg/,o —d!dy)dy — d',dydy) + U(—dLdydsd]d,)
= i €00/ (001 oo — A (dydyr + dyrdy)) + U(dLdsd,didy)
= iaoa,((sg/,gd(,, —d' {dy, dy}) + UldLds(1 — did,)d,)
. i%w&ﬂw+W%%%—@%@%%)

= copdy + Udldyd, (A.54)

Calculando {dldsd,, dl}:

(ddsdy,dy = did,d,d +dldld.d,
= dldsd,d + dld,did,
= dj;da—(d&dIfWLdlda)
= dbds{d], s}
— dld, (A.55)
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Calculando [d;dc—,da, H Dl

[dldsd,, Hp]

[didsdy, Y copdl e + Udldsdld,]]

[

= Y cowldidsd,, ddy] + Uldydsd,, didsd)d,]

> oo (dhdsdod dy — df, dedldsd,) + U(dbdyd,dldsdld,

—ddyd} dydldyd,)

= oo (dbdsdodld, — did,dbdsd,) + eo5(dbdsd,dbds — dbdsdldsd,)
+U(dLdydl dyd,dld, — dLdsdldsd!d,d,)

— oo (dlds(1 —dld,)d, — didydld,dy) + eos(dLdsdldyd, — didydldsd,)
+U(dLdydbdy (1 — dldy)dy — didsdldydld,d,)

= ego(didsd, — didsdid,d,) + U(dldydldyd, — d.dsdldsdid,d,)

= eoedidsd, + Udldsdldsd,

= eopdidsdy, + Udldyd, (A.56)

onde se tem considerado (dLd,)? = dld,.

Calculando {dldsd,,d}}:

(Al dyd,,d}y = didsd,dl + didldsd,
= (1 - dﬁdj‘r)dodg + dj;(l - dfrdj;)da
= d,d — d;dld,d. +dld, —dld;dld,
— {dl,d,} + dyd,dldl — (1 — dydL)dld,
= —dld, — d,;dLdld,
= —dld, — dsd,d.d}
= —dld, (A.57)
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APENDICE B - FUNCAO DE GREEN: SEMI-CADEIA
FERROMAGNETICA

Neste caso estamos interessados no célculo da fungao de Green de uma semi-cadeia

ferromagnética em auséncia de qualquer interacao com otros sistemas. Cujo Hamiltoniano,
H, é dado por

H = Z Z sacjacw —v Z Z(cjgcja + c}acw) (B.1)

G,gy @

onde ¢ (¢;y) é operador de criacio (aniquilacio), o qual cria (aniquila) uma particula no
sitio i com spin o (0 =1,]). A energia em cada sitio é dada por &, e se tem considerado
interagdo entre os primeiros vizinhos com hopping igual a —v. (i, j) representa a soma de
1ejtal quei # j e j =14+ 1. Para este caso temos considerado um fio que comenca no

sitio 1 e va até o infinito, portanto, i e j > 1.

Por outro lado, a fungao de Green do fio é definida como sendo

§(E) = —— (B.2)

com FE sendo a energia da particula e I a matriz identidade. Escrevendo o Hamiltoniano

B.1 na sua forma matricial, temos

—-v 0 & 0 —w
H = 0 v 0 & 0 —v (B.3)
0 v 0 & O

Assim, de B.2 e B.3, a representacao matricial da funcao de Green do fio é
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E—¢, 0 v 0 0 0
0 E—c¢; 0 v 0 0
v 0 E—¢, 0 v 0
g(E) = 0 v 0 E—¢; 0 v (B.4)
0 0 v 0 E—¢, 0
0 0 0 v 0 E—¢5
Agrupando en blocos de 2x2, temos
E o 0 0 0-- -
o E o 0 0
A 0o E o 0
9E) =\ v o o B © (B.5)
00 0 o E

com

N v 0
U=<0U> (B.7)

Neste caso EFI — H ¢é uma matriz finita mas muito grande. Noés s6 estamos
interessados em calcular o primeiro termo superior da sua inversa, isto é g;;. Com esse
fim vamos definir Dy como sendo o determinante de I — H, D; como o determinante

! suprimindo a primeira fila e coluna, similarmente, Dy como o determinante de

de g~
EI — H suprimindo a sucessiva fila e coluna, e assim por diante. O determinante Dy é

desenvolvido usando os elementos da primeira fila, assim

Do = ED, — #*D, (B.8)
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Considerando que

gn=((EI—=H) ) = (DeDyh)™ (B.9)
de B.8 se tem que
DoD;i' = E—*DyDit (B.10)
DyD7' = E—o*DyDyY)™! (B.11)
a Sua vez
D, = ED,—9?Ds (B.12)
D\D;' = ED,D;' — ?D3sDy? (B.13)
D\D;' = E—#*(DyD3h)! (B.14)
com
D, = EDs—°D, (B.15)
DyD;' = ED3D3' — 0°DyD3? (B.16)
Dy,D;' = E—*(DsD;Y)™! (B.17)

Assim sucessivamente,

Dn = EDn+1_®2Dn+2 (B18)
DnD,!, = EDnD,}, —9°DyiaD,}, (B.19)
DnDy}ly = E—0*(DpaDyty)™ (B.20)

Portanto, de B.14, B.17 e B.20 em B.11 obtemos

DyDi' = E—0YE—0*(E—-0*E-o*.)"H)HH! (B.21)



Substituindo B.21 em B.9, tem se

gu = (E—172(E_QZ(E_{)2@7_@2(“')71)—1)71)7”71

g = (E—9%n)"

Fazendo alguns calculos obtemos

(E—9%01)gn = (E—0%411)(E — 9%g11) ™"

Egn — 9 gugn = I
172@11?711 — thl +I =0

Lembrar que g;; é uma matriz 2x2, dada por

A J1o1c Yiols
gun = N N
J1510 Y1515

Considerando B.6, B.7 e B.27 em B.26, obtemos

V¥ (G101001010 + J101691510) — (B — €5) 1016 + 1
(E —¢e0)1015
( - 5&)@1510

E —¢€5)01515 + 1

(glalaglalo + G1016 01515
(glologlala + glologlala

(
) —
) —
V(151001015 + J151501515) — (

De B.29 e B.30, temos que

[UZ(glala + G1515) — (£ —€5)]G1016 = 0
[U2(§1a1a + 01515) — (E —¢€5)]|01510 = O

o o o O

Como estas condigoes devem se cumprir para qualquer F, entao
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(B.24)
(B.25)
(B.26)

(B.27)
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91510

Substituindo estes resultados em B.28 e B.31, obtemos

Ulealaglo'lo' - (E - €a)§71010 +1 =

0
U2§1a1o§101& —(E—¢)hs+1 = 0

Estas sao equagoes de segundo grau. Vamos resolver a equacao B.36

(E —¢e5) £+/(E —&,)2 — 402

Jicle =

105

(B.38)

Para escolher o sinal no resultado B.38 devemos lembrar que a densidade de estados

projetada sobre um estado, neste caso 1o, pode ser calculada através da funcao de Green

como sendo

1
nlU(E) = —— lim ImGlUlU(E + 277)

T e—0t

onde 7 — 0F. Substituindo B.38 em B.39, temos

1 E+in—c,) +~/(E+in—c,)? — 402
ni,(E) = —= lim ]m{( =) £/ 2‘1'“7 o) Y }
T n—0+ 2v
Seja o caso em que |E — g,] < 202
1 E+in—c,) +ir/40? — (E +in—c,)?
ni,(F) = —— lim Im{( in—co) £iy/ Z ( in = &) }
T n—0+ 2v

Tomando o limite, obtemos

(B.39)

(B.40)

(B.41)
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—(E —¢,)?
202

i (B) = %V‘“’Q (B.42)

Como a densidade de estados nao pode ser negativa, entao, para o caso em que

|E — e,| < 20%, o sinal a escolher em B.38 ¢ o negativo. Assim,

Jio10(E) = Ee)- Z\éi;ﬂ —Eoe) (B.43)

Se |E — g,| > 202, temos que

(E —&,) — iin/(E — £,)% — 402

Ji010(E) = 507 (B.44)
_ (E-eg)+ \/2(UE2’ —&,)% — 402 (B.45)

De forma similar encontramos a solucao para §i515

(B—z5)—in/4v2—(E—c5)2
~ o 202 Y
§010(E) = 4 (5o J(merpimir

202 Y

se |E — g5 <202

(B.46)
se |E— g5 > 202

Para |E —¢,| < 2v? e |E —&5| > 202, a funcao de Green superficial (FG do extremo
do fio):

(E—e5)—in/4v2—(E—e5)?

. . 0
g11(E) 2

(E—e5)++/(E—es)?2—4v?
202

(B.47)
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ANEXO A - ESTATISTICA DE FERMI-DIRAC

Os elétrons sao particulas fermionicas que obedecem ao principio de exclusao de
Pauli e a probabilidade de ocupacao de um orbital é dado pela funcao de distribuicao de
Fermi-Dirac f(¢)

1

fe) = exp (e — p) +1

(a.1)

onde u é potencial quimico e f = 1/KgT, kg é a constante de Boltzmann e T é a
temperatura. Logo, para T = 0 a funcao de Fermi-Dirac se torna uma fun¢ao passo com

altura igual a unidade

1, se p—e<0
fle)=0u—¢) = (a.2)
0, se p—e>0

onde O(u — ¢) é a fungao degrau Heaviside, ver Fig. a.1(a). Estados abaixo do potencial
quimico sao totalmente preenchidos, e os estados acima do potencial quimico sao totalmente
vacuos, enquanto que para temperaturas finitas 7' > 0 a funcao de distribuicao se alarga

devido a que os elétrons sao excitados a estados acima do potencial quimico, com largura
de ordem de kgT, ver Fig. a.1(c).

Na Fig. a.1(b, d) podemos observar a derivada da fungao de distribuigao de Fermi-
Dirac, apresentando um pico pronunciado em € = g com uma largura aproximada de KgT',

descrito por

d 5<€_,U/)7 se T ~0
1 1
0T oGy e T>0

Energia de Fermi

A energia de Fermi, ep, também chamado de nivel de Fermi, é o estado ocupado
mais energético a temperatura 7' = 0, e nesse caso ¢ igual ao potencial quimico, ep = pu.
Se define a temperatura de Fermi como Tr = ep/kp, e o vetor de onda de Fermi kg é

definido via

Rk

2m

€F (a.4)
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fole) fole) =+ lek.T
_________ | hasesicew s
| A
@ | ©) \
| \
| ey
0 Ep £ 0 & Emax £
~fy (e) ~fo(e) =gl e kgT
(b) (d)
0 Ep E 0 .:EF s:mm- £
=1 T>0

Figura a.1: (a,c) Fungao de Fermi-Dirac para diferentes valores de temperatura

e (b,d) a sua derivada.
Fonte: Grosso et al. (2000) [65], adaptada pelo autor.

e correspondentemente se define o momento de Fermi pr = hkp e a velocidade de Fermi
Vg = hk‘p’/ m.
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ANEXO B - INTERACAO SPIN-ORBITA RASHBA

Primeiramente, a interagao spin-érbita (ISO) é um fendémeno relativistico [99], que
entra como um termo de corre¢do na energia cinética na equagao de Schrodinger [100].
Pode ser interpretada como o acoplamento do spin do elétron com o seu movimento orbital
devido ao fato do elétron se deslocar numa regiao do espaco permeada por um campo
elétrico. Esta interagao é responsavel pela divisao dos estados com o mesmo momento

angular orbital /[, mas com diferente momento angular total j.
Uma maneira de calcular a ISO ¢ derivar a equagao de Pauli até o ordem (v/c)* a
partir da equacao relativista de Dirac, da seguinte forma

p° P

2m  8Sm3c2

+ed... (b.1)

m2ct + p2ct + e® — mc? ~

Temos que incorporar o grau de liberdade do spin do elétron, substituimos p* por
o2m(6-p)(H — e®)(6-p), onde também se substituiu p2 por 2m(H — e®) do hamiltoniano

nao relativistico

H = p%/2m + ed. (b.2)

0 esta relacionado com as matrizes de Pauli. Apods alguns calculos, obtemos a seguinte

equacao de Schrodinger corrigida:

50 p* p* eh? 2 eh .
—ihmt o= \gn et V20) + ——6- VO U (b3
' ot (Qm te 8m3c? + 8m2c2( )+ am2e2? x D) (b.3)
~ 9 A4 9
p p eh eh . .
- ®- - VE)-—50Exp)|¥ (b4
(2m te 8m3c? 8m202( ) 4m2020 X p)> (b.4)
onde E = —V®. Podemos observar 5 termos no lado direito desta ultima equacao, os

primeiros dois termos sao os pertencentes ao Hamiltoniano nao relativistico, eq. b.2, o
terceiro termo é a correcao puramente relativista a energia cinética, sem considerar o
spin do elétron. O quarto é chamado de termo de Darwin (em homenagem ao neto do
naturalista Charles Darwin, quem estudo este termo), o qual é devido ao movimento
azarado do elétron ao redor de sua trajetéria média. O ultimo termo representa a interacao
do spin do elétron em movimento com o campo elétrico. Isso pode ser entendido como que
o elétron em movimento “vé” um campo magnético efetivo dado por (E x p)/2mc? devido
ao efeito relativistico. Reescrevendo o termo de ISO para um potencial central e® = V(r),

com VV = f% temos:
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h N h 1dV 1 1dV\ A -

Am2c2 \r r

onde L = t x p ¢é o operador do momento orbital. Essa eq. b.5 representa a interagao

spin-6rbita em fisica atémica, a qual é uma consequéncia da teoria de Dirac [101].

VAL AN
S

Energy (V')
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Figura b.2: (a) Representacao esquematica da energia de dispersao de um
GE1D das duas sub-bandas de spin para acima (linha vermelha) e para abaixo
(linha azul) separadas devido ao acoplamento SO Rashba. (b) Relacao de
dispersao na superficie da aleagcao BiAg(111), medida por espectroscopia de
fotoemissao resolvida em angulo (EFRA) [102]; com mudanca na energia
de Er e momento deslocado kj, sendo um claro indicador de efeito Rashba.
(c) Mostra as oscilagoes de Shubnikov-de Haas num pogo quantico [103], do
qual o parametro Rashba pode ser extraido. A resisténcia longitudinal R, é
representada como funcao do campo magnético externo B e para diferentes
voltagens de porta V,. As linhas vermelhas sao dados experimentais e as
linhas azuis sao simulagoes. (d) Mostra a intensidade do parametro Rashba ap

extraido das oscilacoes SdH de (c) em funcgao da voltagem de porta V.
Fonte: Manchon et al. (2015) [104]

Nés estamos interessados na ISO Rashba, a qual depende da assimetria do material,
presente em materiais com assimetria superficial induzida.

Para explicar a quebra da degenerecéncia encontrada em diferentes heteroestruturas

semicondutoras reportadas, separadamente, por Stein et al. (1983) [44] e por Stormer et al.
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(1983) [45], Bychkov e Rashba, em 1984, [12] propuseram que o campo elétrico interfacial
E = E.z sobre um gas de elétrons bidimensional (GE2D) resulta em um acoplamento

spin-6rbita da forma

~

HR = aR(z X k)& (b6>

onde agr é o parametro de Rashba, cujo valor pode ser calculado através da ressonancia
do spin do elétron (RES) [44] ou através de experimentos de Shubnikov-de Haas (SdH) e
ressonancia do ciclotron [45]. Por outro lado, k = p/h = kx + ky é 0 quase-momento do

elétron.

Como resultado do acoplamento SO Rashba as subbandas eletronicas com diferentes
spin se separam, quebrando desse modo a degenerecéncia no GE2D para k£ > 0, de acordo

a

h2k?
Ei = E 4+ — +agk (b.7)
2m*
2 * *
sub m 2 m 2
= B4 (bt rap) - ook, (b.8)

onde E5* é a energia da subdanda de GE2D, m* é a massa efeitiva do elétron e k = |k|.
H&a uma separacao das subbandas igual a 2%& r € com estado degenerado em k£ = 0. A
intensidade do efeito Rashba é expressa pela constante de acoplamento avg. Na Fig. b.2(a)
se mostra a relagao de dispersao para um gas de elétrons unidimensional (GE1D) no eixo

x.

Devido a natureza da interacao spin-6rbita Rashba, a intensidade do acoplamento
SO Rashba pode ser manipuldvel através da aplicacdo de um campo elétrico externo [103].
Tornando aos nanomateriais semicondutores com ISO Rashba bons candidatos para

aplicagoes em spintronica.
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ANEXO C - RESSONANCIA FANO

Em 1961, Fano analisou os picos assimétricos do espectro do Hélio, ver Fig. c.3,
concluindo que eram produto da interferéncia do estado auto-ionizado discreto com o

estado continuo [25], cujas curvas sdo representadas por

(q+¢€)?

= — (c.1)

1+ €2

onde o parametro ¢ modula a assimetria da curva de dispersao, € é a energia reduzida,

definida por

2(e — &)
—T (c.2)

™
I

onde € ¢ a energia do espectro em questao. No caso de um processo de espalhamento, €
¢ a energia de incidéncia. €, é a energia de ressonancia e I' é a largura da ressonancia.
Podemos relacionar a largura de ressonancia como os maximos e minimos do perfil de

Fano. ¢ é minimo e igual a zero, quando ¢ = —¢, entao:

r
Omin =0 = 5=sr—q7. (c.3)

De forma similar, o é maximo e igual a 1 + ¢?, quando € = %:

r
2 = =g+ —. (c.4)

Omaz = 1+q 2q

A ressonancia Fano normalizada é

1 (g+¢)°
¢ +1 1+ ¢

(c.5)

Na Fig. ¢.3 vemos que o parametro ¢ nos dd uma medida da assimetria da ressonancia,
por isso seu nome. ¢ = 0 e ¢ — 400 correspondem a perfis perfeitamente simétricos.
J& ¢ =1 é o caso assimétrico para o qual o maximo e o minimo estao distantes de I'/2
da energia de ressonancia ¢,, de acordo com as eqgs. c.3 e c.4. O perfil simétrico da

ressonancia aparece em problemas de espalhamento como um efeito de interferéncia entre a
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[g-h.'l2
s

Figura c.3: Formas de linhas naturais para diferentes valores de ¢. (Para ¢ <0,
s6 se inverte o eixo da abscisa).

Fonte: Fano [25]

amplitude de um espectro continuo com a de um espectro discreto. A fase entre estas muda
bruscamente de 7w na regiao de ressonancia, fazendo a interferéncia passar de destrutiva,
no minimo do perfil de Fano, para construtiva, em seu maximo.

Esses picos assimétricos também estao presentes nos espectros de transmissao em

diversos trabalhos de transporte eletronico [27, 62, 63, 105] produto da interferéncia entre
estados continuos e discretos, pelo que é chamado de efeito Fano.

A forma da curva de ressonancia torna ao sistema altamente sensivel ao seu ambiente,
podendo ter aplicagdes como chave digital [49].
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ANEXO D - EXCITONS

Os éxcitons sao quase particulas formadas por um elétron e um buraco, presentes
em materiais semicondutores, os quais podem ser criados excitando a mostra com energia
menor que a do gap a baixas temperaturas (embora nao se esperaria nenhuma excitagao).
Seu comportamento é parecido com o atomo de hidrogénio, pelo que apresenta estados
semelhantes e possui espacialmente uma dimensao caracteristica semelhante ao raio de
Bohr. Estas propriedades dependem do semicondutor, ja que o confinamento difere de um

material para outro.

Os dois tipos de éxcitons mais conhecidos sao os propostos por Frenkel e Mott-
Wannier [1]:

e Os éxcitons de Frenkel, conhecidos também como éxcitons fortemente ligados,
estao localizados nas proximidades de um atomo, em geral o elétron e o buraco
pertencem a um mesmo atomo. Este tipo de éxciton pode ser considerado como se
estivera em um tunico atomo, mas a excitacao pode passar de um atomo para outro

a causa do acoplamento entre atomos vizinhos.

e Os éxcitons de Mott-Wannier, também conhecidos como éxcitons fracamente
ligados, apresentam uma distancia grande entre seus elétron e buraco, em comparacao

com a constante de rede, e uma pequena energia de ligacao entre as duas particulas.

D.1 - Raio excitonico de Bohr

Em 1913, Bohr (baseado nos trabalhos de Planck, Einstein e Rutherford) propés um
modelo para o dtomo de Hidrogénio, o qual reproduziu com sucesso o espectro observado
experimentalmente deste &tomo. Bohr considerou que: (1) o elétron no étomo de Hidrogénio
se movimenta em Orbitas circulares estacionarias entorno do seu nicleo positivo sem emitir
radiagao, qualquer mudanca em seu movimento deve estar acompanhada de uma transicao
completa de um estado estaciondrio para outro; (2) qualquer transigdo do elétron entre os
estados estaciondrios produz ou absorve radiacao eletromagnética. Além disso, a frequéncia
de tal radiacao estd relacionada a energia das drbitas através da teoria de Planck; e (3) o
momento angular do elétron estd quantizado. Essas consideragoes sao conhecidas como os

postulados de Bohr.

Considerando o modelo de Bohr para um dtomo Hidrogenoide (um niicleo de carga
+Ze e um elétron de carga -e onde Z é o nimero atdomico e e é a carga elementaria): o
elétron estd movendo-se em drbitas circulares estacionarias sob a influéncia de um potencial
de Coulomb V' = —Z¢?/4meyr, isto é, a forga de Coulomb atua como forga centripeta sobre

o elétron,
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Ze*  mor® (1)
dregr? 1 '

onde r ¢ a distancia do elétron em relagao do nticleo, v é a velocidade do elétron, mg é a
massa do elétron livre e gq é a permissividade no vacuo. Além disso, as 6rbitas permitidas

sao aquelas onde o momento angular é quantizado, isto é:

nh
L = movr = — d.2
0 27'1" ( )
onde h é a constante de Planck e n é um numero inteiro positivo. Das eqs. d.1 e d.2 se

obtém:

2 32
_ Amnieoh 9

=n‘ag. (d.3)

,
moZe2

onde ap = 4mweogh?/myZe* é o raio de Bohr.

Agora, adotando o modelo de Bohr para o éxciton, enquanto o elétron se desloca
orbitando em torno do buraco, os dois se transladam na estrutura cristalina da rede
semicondutora, formando assim um atomo Hidrogenoide. O éxciton é analogo a um atomo
de Hidrogénio e pode ser comparado ao estado eletronico menos excitado de um sélido [106].
A distancia média entre os dois portadores de carga, durante o movimento dos mesmos na

rede cristalina, é denominada raio de Bohr do éxciton (apesc),

(d.4)

e Me My

4mn’ech? ( 1 1 ) B 4dmeh?

QBexc = — 5
2 L1e2
onde ¢ é a permissividade do meio, u = memy/(m. + my) é a massa efetiva, sendo m, e

my, as massas efetivas do elétron e o buraco, respetivamente.

O raio de Bohr excitonico pode ser dividido no raio de Bohr do elétron (ap.) e no

raio de Bohr do buraco (apy), dados por:

Areh?
= d.5
ap ) (d.5)
e
Areh?
agy = —— (d.6)

mpe?
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D.2 - Confinamento quantico

O confinamento quantico altera de forma significativa as propriedades épticas dos
materiais, pois os leva a ter uma estrutura eletronica que consiste em estados discretos,
assemelhando-se aos estados eletronicos de atomos e moléculas. Os portadores confinados
por terem seu movimento limitado ao interior de uma regiao reduzida geram um aumento
da proépria energia cinética, o que faz com que os estados permitidos de energia sofram
deslocamentos entre si, o que determina o aumento do gap. Quanto menor seja o raio do

material (R), maior serd o afastamento entre os niveis de energia.

Efros e Efros [107] apresentaram o primeiro modelo de confinamento quantico
tridimensional, assumindo um modelo de bandas parabdlicas com massas m,. e my, € uma
simetria esférica, para um ponto quantico de raio R, utilizando a aproximagao de funcao
envelope. Este modelo apresenta trés casos de confinamento quantico, comparando-se o
raio de Bohr (ap) do material semicondutor bulk com o tamanho do ponto quantico [108],

sendo:
e Confinamento fraco, quando o tamanho do ponto quantico é bem maior que o
raio de Bohr do elétron e o buraco (R >» ag., R » agy).

e Confinamento médio, quando o tamanho do ponto quantico é bem maior que o

raio de Bohr do elétron e bem menor que do buraco (ag. « R < apy).

e Confinamento forte, quando o tamanho do ponto quantico é bem menor que o

raio de Bohr do elétron e o buraco (R < ag., R < app).
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ANEXO E - SCREENING: TEORIA DE THOMAS-FERMI

O fenomeno de screening ¢ um das manifestagoes mais simples e mais importante
das interagoes elétron-elétron. Consideraremos primeiro somente o screening em um gas

de elétrons.

Supomos que uma particula carregada positivamente estda posta em uma posicao
dada em um gas de elétrons e mantida ali rigidamente. Portanto, ela atraird elétrons,
criando um excedente de carga negativa na vizinhanga, o que reduz (ou screens) seu campo.
No tratamento desse screening é conveniente introduzir dois potenciais eletrostaticos.
O primeiro, ¢*“*, o qual surge somente da mesma particula carregada positivamente, e

portanto satisfaz a equacgao de Poisson na forma:

~V2¢(r) = 4mp®(r), (e.1)

onde p°®(r) é a densidade de carga da particula. O segundo, ¢, é o potencial fisico total,
produzido pela particula carregada positivamente e a nuvem de elétrons screening que esta

induz. Portanto, isso satisfaz

—V26(x) = 4mp(r). (e2)

onde p(r) é a densidade de carga total.

p(r) = p'(r) + p™(x), (e:3)

e p™d(r) é a densidade de carga induzida no gas de elétrons pela presenca da particula

externa.

Por analogia com a teoria de meios dielétricos, assumimos que ¢ e ¢ estao

relacionados linearmente por uma equacao da forma

P (r) = Jdr’e(r, r)o(r'). (e.d)

Em um géas de elétrons espacialmente uniforme ¢ pode depender somente da

separacao entre os pontos r e r’ mas nao de sua posicao absoluta:

e(r,r') = e(r — 1'). (e.5)

Assim a eq. e.4 assume a forma
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67(r) = | ae(r ~ )0l (c6)

o que implica que as transformadas de Fourier satisfazem

¢ (q) = e(q)¢(q), (e.7)

onde as transformadas de Fourier sao definidas por

com equacoes similares para ¢ e ¢,

A grandeza €(q) é chamada de constante dielétrica (dependente do vetor de onda)

do metal. Quando é escrito na forma

1

¢(q) = @cb“t(q) (e.10)

vemos que a g-ésima componente de Fourier do potencial total presente no gas de elétrons
nao é mais do que a g-ésima componente de Fourier do potencial externo reduzido pelo
fator 1/e(q).

A grandeza a ser calculada nao é a constante dielétrica €(q) e sim a densidade de
carga induzida p™?(r) no gés eletronico através do potencial total ¢(r). Logo, examinaremos
como isso pode ser calculado. Quando a p™? e ¢ estao relacionados linearmente (quando
¢ é suficientemente fraco), entao suas transformadas de Fourier satisfazem a rela¢ao da

forma

p"(q) = x(a)o(q). (e.11)

Podemos relacionar € (a grandeza de interesse fisico direto) a x (a grandeza que

surge naturalmente de um célculo) como segue:

o (q) = 4mp™(q),
¢o(q) = 4mp(q).

—~

e.12)
e.13)

—~
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Junto com as egs. e.3 e e.11

—(¢(q) —¢“(q)) = x(q)¢(q), (e.14)

ou

o(a) = ¢(q)/ (1 - ‘;—§x<q>) . (c.15)

Comparando este resultado com a eq. e.10, obtém-se a seguinte relagao

(e.16)

Quando se quer calcular y é preciso fazer algumas aproximacoes. Uma das teorias

relevantes nesse sentido é o método de Thomas-Fermi [32], que veremos a seguir.

Para calcular a densidade de carga na presenca do potencial total ¢ = ¢ + ¢ind

devemos resolver a eq. de Schrodinger para um elétron

h2
—%V%ﬁ(r) —e(r)(r) = eidy(r) (e.17)
A aproximacao de Thomas-Fermi esta baseada na simplificacdo desse procedimento
que pode ser feito quando o potencial total ¢(r) é uma fungao de r que muda suavemente,

isto é, podemos assumir que a relacao de dispersao de um elétron na posicao r é

R

(k) 2m

— eg(r), (e.18)

a energia é modificada de seu valor de elétron livre pelo do potencial local total.

A eq. e.18 faz sentido somente em termos de pacotes de onda, os quais terao uma
dispersao tipica na posi¢ao no minimo de ordem 1/kp. Portanto, deve-se requerer que
¢(r) varia suavemente na escala do comprimento de Fermi. Em termos da componente de

Fourier isto significa que o célculo sera valida sé para valores de x(q) com ¢ < kp.

Assumimos que as solucoes da eq. e.17 descrevem um conjunto de elétrons com
energias da forma da eq. e.18. Para calcular a densidade de carga produzida por esses

elétrons primeiro calculamos a densidade do nimero de elétrons,
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dk 1
n@):\f4ﬂ3amﬂ60?k%ﬁﬂl—e¢hﬁ—40]+1 (¢-19)

com = 1/kgT, T é a temperatura, kg é a constante de Boltzmann e p é o potencial

quimico.

A densidade da carga induzida é —en(r) + eng, onde o segundo termo é a densidade

de carga na auséncia de qualquer potencial,

dk 1
i) = | T T (20

Combinando as eqs. €.19 e €.20

p" (k) = —e[no(p + eg(r)) — no(u)] (e21)

Esta é a equacao basica da teoria Thomas-Fermi nao linear.

No presente caso assumimos que ¢ é pequeno o suficiente para que a eq. e.21 seja

expandida

indk:__
p" (k) G

o(r). (e.22)
Comparando as egs. e.22 e e.11 obtemos que x(q) é dada pela constante

x(q) = —e Em (e.23)

a qual é independente de q. Substituindo este resultado na eq. e.16, obtemos a constante

dielétrica de Thomas-Fermi dada por

4me? ony
=1+ —_. .24
fla) = 1+ - (e:24)
Definimos o vetor de onda de Thomas-Fermi como
0
ks = W@Qé%o, (e.25)
assim,
k‘2
e(q) =1+ . (e.26)
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Se o potencial externo for produto de uma carga pontual

Q _ 4nQ

ext _ X ext ) 27
o) = ) = (e:27)
Entao o potencial total no metal sera
1 ; 47(Q)
[ €T = — .28
¢(a) @ (a) T (e.28)
Cuja transformada inversa de Fourier resulta em
dq  qr 47Q Q 1
= ar = —¢ "7 29
o(r) f (27?)36 e+k c (e:29)

Portanto, o potencial total é da forma de Coulomb vezes um fator exponencial de
amortecimento que o reduz até que o valor seja desprezivel em distancias muito maiores
que 1/kq. Esta forma é conhecida como potencial de Coulomb screened ou potencial de

Yukawa.



ANEXO F - PUBLICACOES

Screening effect on the exciton mediated
nonlinear optical susceptibility of
semiconductor quantum dots

Jessica E. Q. Bautista,! Marcelo L. Lyra,? and R. P. A. Lima!>*
YGISC and *GFTC, Instituto de Fisica, Universidade Federal de Alagoas 57072-970
Maceio-AL, Brazil
*rodrigo @fis.ufal.br

Abstract: ~ We study the exciton contribution to the third-order optical
susceptibility of one-dimensional semiconductor quantum dots and show
that the screening of the electron-hole interaction has a strong influence
on the nonlinear optical properties in the weak confinement regime.
Based on a density matrix formulation, we estimate the spectrum of the
third-order optical susceptibility and its contribution to the refraction index
and absorption coefficient. In particular, we show that the multipeaked
spectrum of the nonlinear susceptibility, which results from the hydrogenoid
character of the exciton eigenstates for a purely Coulombian electron-hole
coupling, is reverted towards a single peaked structure as the interaction
becomes strongly screened, thus leading to a substantial enhancement of
the nonlinear optical properties of semiconductor quantum dots.
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1. Introduction

New devices operating in the optical and infrared regions have been recently proposed based
on the unique properties of semiconductor quantum wells and quantum dots [1-6]. These struc-
tures present enhanced nonlinear optical susceptibilities as compared with those of bulk semi-
conductors, due to the electron confinement potential, which is particularly strong in quantum
dots [7-17]. The optical response has been shown to be enhanced in the presence of a DC field
in two dimensional triangular quantum dots [18, 19]. In particular, semiconductor quantum
well and quantum dots with a semiparabolic confinement potential present very large nonlin-
ear susceptibilities which results from a multiple resonance due to the uniform spacement of
the sub-bands [12—14]. Excitonic transitions are expected to play a significant role in the low-
temperature nonlinear optical properties of these semiconductor systems, such as the optical
rectification, second and third-order harmonic generation and their corresponding contributions
to the refraction index and absorption coefficient [7-15].

In the regime of weak exciton confinement, the electron-hole Coulombian interaction pre-
dominates over the confinement potential. Recently, a density matrix perturbation theory was
used to compute the nonlinear optical susceptibilities due to third-harmonic generation and the
corresponding nonlinear corrections to the refractive index and absorption coefficient resulting
from the transitions of an electron-hole pair confined by a semi-parabolic potential and interact-
ing with each other via a Coulomb potential [20]. These quantities were analyzed as a function
of ratio between the confinement length L and the exciton Bohr radius ag. It was shown that, as-
sociated with the degradation of the energy level separation caused by the Coulomb potential,
there emerges multiple resonance peaks in the third-harmonic generation spectrum. Further,
the third-order susceptibility was shown to decay as 1/8% in the weak confinement regime of
B = L/ap > 1 due to the prevalence of the hydrogenoid character of the exciton eigenstates.
However, the screening of the Coulombian electron-hole interaction shall be relevant in the
weak confinement regime. It introduces a third length scale, namely the screening length ¢,
whose impact on the nonlinear optical response has to be properly evaluated.

Here, we will provide a detailed study of the exciton contribution to the nonlinear suscep-
tibility of a one-dimensional quantum dot by incorporating the screening of the electron-hole
coupling. We will compute the eigenenergies of the lowest levels as a function of the ratio be-
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tween the screening length and the characteristic Bohr radius. We will show that the screening
of the Coulomb potential acts by restoring the uniformity of the energy levels separation. In
addition, a perturbative density matrix formulation will be used to estimate the screening ef-
fect on the third-order susceptibility and its corresponding contribution to the refraction index
and absorption coefficient. In particular, we will show that the nonlinear optical susceptibility
increases while recovering a single peaked spectrum when the screening length decreases.

2. Model and formalism

In nano-sized quantum wires, the electron motion is mainly parallel to the wire length. The
presence of walls can confine the electron in a finite segment, characterizing a 1D quantum dot.
Within the effective-mass approximation, the screening of the electron-hole interaction can be
incorporated in the excitonic Hamiltonian of a one-dimensional quantum dot as [12—14]
2 2 2 ,—|xe—xy] /€
. _ Pe | Pi gre” e/
H = 4
2my  2my

+V§ (xe) + V3 () — (1)

Ame|x, — xp|’
where the subindices e and / refer to the electron and to the hole, respectively. The above model
captures the essential exciton contribution to the nonlinear optical properties of quantum dots
and can be extended to 2D and 3D systems. m; and m;, stand for the effective masses and €
is the permittivity of the semiconductor material. The exponential decay of the electron-hole
interaction accounts for the screening of the Coulomb interaction with typical length ¢. Such
screening is caused by the presence of quasifree carriers in semiconductors that shield the free
charges thus resulting in an effective short-range electrostatic coupling. The potential Vj will
be considered to be a semi-parabolic one with the same oscillation frequency for both electron
and hole. Therefore, the electron-hole pair is restricted to the x > 0 region and are harmonically
trapped. The eigenstates have all the same parity for such potential, which opens the possibility
of achieving large dipole matrix elements. The above Hamiltonian can be rewritten using the
center of mass X = (mjx, + mjx;,)/(m; +mj) and relative x = x, — x;, coordinates. While the
eigenfunctions and eigenstates of the center of mass Hamiltonian .7¢% are analytically known,
those associated with the relative electron-hole coordinate Hamiltonian 7%, have to the deter-
mined numerically. In terms of the typical length scale of the oscillations L = \/%i/may (used
as the characteristic confinement length), the adimensional screening parameter A = ag /¢, and
the effective Bohr radius of the electron-hole pair ag = 4weh?/(g?), the time-independent
Schroedinger equation obeyed by the stationary states of .7%; can be written as
PE 2B B 2E

52 W — ﬁT D(u) = %‘I’(M) 2
where u = x/L, and B = L/ay is the confinement parameter. The above equation can be solved
numerically by employing a standard discretization procedure followed by a finite-difference
approach which gives very accurate results for the lowest energy states [20-22].

In the following, we will investigate how the screening of the electron-hole coupling affects
the contribution of the excitonic transitions to the nonlinear response to an optical radiation field
of frequency @. We will focus on the third-harmonic generation process on which the system
absorbs three photons from the radiation field and emits a single photon of frequency 3.
Within a density matrix perturbation formalism and considering the first four energy levels, the
third-harmonic generation nonlinear susceptibility is given by x®)(30) = A7) (3w), where

A= &??;Vai; and ¥®) (3w) is a dimensionless susceptibility given by [23,24]
2V0B0) = MuMoMuMy| fi(0)f; (0)f; (0)+f; (0)f; (0)g (o)

+  fi(0)f (0)g(0)+81(0)f; (0)g:(0)] )
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With My = (P u| D), £ (0) = o/ (0o £n® — i), and g, (@) = ¥/ (0a0 +3®/n—iTyo).
Here [®,) = ;@[ ) is the eigenvector corresponding to the n-th eigenstate. Iy is the line
width associated with the transition between the n-th and the ground states and @9 = E9/h =
(Ew — Ep)/h. The third-harmonic generation contribution to the nonlinear refractive index and
absorption coefficient can be readily obtained from the nonlinear susceptibility as [23,24]

_ 3%ex¥(3w) _ 305my® (3w)
N degndc N 2egn3c?

) C))

nz(a)
Here & is the vacuum permittivity, ng is the linear refraction index of the material, and c is the
light velocity in vacuum. These nonlinear coefficients can also be written in terms of dimen-
sionless quantities as na (@) = ﬁﬁz and 0p(0) = 22 @,
07

eon(z)c2

3. Results

The numerical results were taken through the direct diagonalization of J%; with 0 < u = x/L <
10 discretized on 10° segments. The singularity of the Coulomb potential at x = 0 is avoided
in the discretization with no compromise to the accuracy due to the vanishing of the wave-
functions at the origin. The obtained values of the eigen-energies and corresponding eigenfunc-
tions for the first few eigenstates in the extreme confinement limit 3 = 0 were verified to agree
with the exact results for the pure harmonic oscillator. In the following, we will unveil the influ-
ence of the screening of the electron-hole coupling on the third-order nonlinear response. We
will consider a typical value for the line width of the transitions ', =9 = 0.1ay.

(a) 3. 5—rrrrrm——r T (b) 6 . O———r———rr
5.0} oen=1 _|
[ 3N An=2
304.011A on=3
\:3.dLE|
3 2.0
1.0 -
1.5l el i IR BT R
10 2 10 t 100 101 0.100_2 10_1 )\ 100 101

Fig. 1: (a) Normalized resonance frequencies @,/(nay) versus the confinement coefficient § =
L/ay for the first three excited states and A = 1.0. The collapse of the curves for f < 1 indicates
the uniformity of the level spacing distribution in the strong confinement regime. The splitting
of the curves as 3 increases signals the non-uniformity of the level spacings. (b) @, /(nay)
versus the screening parameter A = ag/¢ and § = 3.0. The uniformity of the energy levels
separation is recovered in the strong screening regime A > 1.

In third-harmonic generation processes, resonances appear at radiation frequencies near
o) = Ejo/h, @y = Ex/(2h), and w3 = E3p/(3%h). In Fig. 1(a), we plot @, as a function of
the confinement parameter 3 for a fixed value of the screening parameter A = ag/¢ = 1.0. In
the regime of strong confinement (§ < 1), the electron-hole coupling plays no major role and
the level spacing is uniform, as expected due to the semiparabolic form of the confinement
potential. As the confinement potential weakens (increasing values of ) the uniformity of the
level spacements is lost and multiple resonance frequencies appear. Due to the short range of
the screened Coulomb potential, these frequencies depict a growth with the confinement pa-
rameter § slower than the quadratic one expected for hydrogenoid-like energy levels. In Fig.
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1(b) we show the corresponding dependence of the resonance frequencies on the screening pa-
rameter A for a specific value of the confinement length f = L/ag = 3.0. In the regime of weak
screening on which the typical screening length is much larger than the confinement length, the
resonance frequencies retain the character of those resulting for a purely Coulombian electron-
hole coupling. For the specific value of the confinement length illustrated, these resonance
frequencies are split. The decrease of the screening length (increasing A) effectively turns off
the electron-hole coupling thus recovering the physical scenario of multiple resonances. This
feature potentializes the emergence of a very intense third-order nonlinear susceptibility.

The non-linear susceptibility x®) was determined by computing the corresponding dipole
matrix elements from the numerically obtained eigenfunctions of the discretized Hamiltonian
. In Fig. 2(a) we show the dimensionless third-harmonic generation susceptibility | Z(3>\ ver-
sus the normalized frequency @/ @y and the screening parameter A for the representative case of
a confinement parameter 8 = L/ay = 3.0. One clearly notice the presence of three peaks in the
weak screening regime which result from the lack of uniformity of the energy levels spacement
promoted by the Coulomb coupling of the electron-hole pair. As the screening effect increases,
these three peaks are displaced to lower frequencies and ultimately coalesce signaling the re-
covery of the multiple resonance condition. Further, the susceptibility is substantially enhanced
at resonance. To better quantify the enhancement of the susceptibility peak at resonance, we
plot in Fig. 2(b) the peak values of |7(®)| as a function of the screening parameter A. Notice
that there is a strong crossover when the peaks start to coalesce. After the triple resonance con-
dition is achieved, the susceptibility at resonance is over two orders of magnitude larger than in
the non-screened regime.

(a) () 10* ——rrrrm—r—rrrr——rr
1 @ First peak
0 10 A Second peak
:; 2 —— 10 O Third peak
s o > @ 10
o 4 =107
= 0 a2
S 4 10
oo
4 1 A 10'3 IR RTTT BT B RTIT

3 -2 -1 0 1
w /u)o 2 2 10 10 A\ 10 10
Fig. 2: (a) Dimensionless third-order susceptibility (|¥*)(3®)]|) as a function of the radiation
frequency @/ @y and screening parameter A for a confinement parameter 3 = L/ag = 3.0. In the
weak screening regime A << 1 the susceptibility spectrum depicts three peaks signaling distinct
resonance frequencies. In the extreme confinement regime, the uniform level spacing leads to a
triple resonance condition with very large nonlinearity. (b) Peak values of the susceptibility as
a function of the screening strength parameter A. The three peaks coalesce as A increases. The
susceptibility is enhanced by over two orders of magnitude as compared to the non-screened
regime.

Finally, the corresponding contributions of the third-harmonic generation process to the non-
linear refractive index and optical absorption coefficient are shown in Figs. 3(a) and 3(b), re-
spectively, as a function of the normalized frequency and screening strength. Both quantities
depict the main trends exhibited by the non-linear susceptibility. Their values at resonance are
substantially larger in the presence of a strong screening of the electron-hole interaction with
the resonance frequency being displaced to a lower value (redshift) in the strong screening
regime. We stress that the above reported enhancement of the exciton contribution to the non-
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linear absorption and refractive index shall be particularly important in 3D quantum dots where
the screening of the electron-hole coupling is substantially stronger.

1.8 2.0

Fig. 3: (a) The nonlinear refractive index 7, and (b) the nonlinear optical absorption coefficient
0 as a function of the radiation frequency @/ @y and screening parameter A for a confinement
parameter § = L/ap = 3.0. As the screening becomes stronger, the resonance is enhanced and
displaced to lower frequencies.

4. Summary and conclusions

We showed that the screening of the electron-hole interaction has a strong impact on the ex-
citon contribution to the third-harmonic generation optical properties of a one-dimensional
semiconductor quantum dot with a semi-parabolic confining potential. Within a density matrix
approach, we computed the third-order nonlinear susceptibility and its corresponding contri-
bution to the refractive index and optical absorption coefficient. A non-screened electron-hole
Coulomb interaction breaks down the uniformity of the energy levels spacement thus leading
to multiple peaks in the susceptibility spectrum. Taking into account the screening length of
the electron-hole coupling, the uniformity of the energy level distribution is recovered when
the screening length becomes much smaller than the size of the confinement region. As a con-
sequence, the distinct peaks in the susceptibility spectrum coalesce as the screening becomes
stronger and ultimately leads to a multiple resonance condition. The peak value of the suscepti-
bility thus exhibits a crossover as a function of the screening strength being over two orders of
magnitude larger in the regime of strong screening as compared to the resonance values in the
non-screened regime. Also, the resonance frequency is displaced to a lower value in the pres-
ence of screening. The crossover between these regimes takes place when the screening length
¢ ~ ap = 17.26nm for GaAs. Using the Thomas-Fermi theory for a one-dimensional electron
gas, we estimate that such crossover will take place at an electron linear density of the order
of 3 x 10°cm™!. The reported effects shall be more evident in 3D quantum dots on which the
screening of the electron-hole pair is stronger. These features are reflected in the spectra of the
nonlinear refractive index and optical absorption coefficient. Therefore, all three length scales
associated with the effective Bohr radius, the confinement length, and the screening length have
to be carefully estimated to identify the relevant mechanisms associated with the excitonic con-
tribution to the nonlinear third-order optical processes in semiconductor quantum dots.
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ABSTRACT

In the present article, we study the spin-dependent thermoelectric properties of a quantum dot connected to two ferromagnetic contacts. We obtain results for the
conductance, thermopower, thermal conductance, Lorentz ratio and figure of merit. The transmission probability shows antiresonances as a function of the energy
due to the quantum interference effects. It results in a violation of the Wiedemann-Franz law which produces an improvement of the spin-dependent thermopower
and the merit figure of the system. This set up can be used to design new spin-dependent thermoelectric devices with high efficiencies.

1. Introduction

Recently, it has been much interest in the thermoelectric properties
of nano-materials [1-12]. Thermoelectric devices allow to transform
thermal energy into electric energy and vice verse and have potential
applications related to heat recovery, cooling and power generation
[13,14]. In open systems, to achieve the above goals, Seebeck effect is
an essential ingredient, where a voltage is producing when a tem-
perature gradient is applied. This effect is using for temperature sensing
in thermocouples, electricity production in thermoelectric generators,
and for solid-state refrigerators [15] (Peltier effect). However, the
biggest obstacle to using thermoelectric devices in practical applica-
tions is their low efficiency. The thermoelectric efficiency is measuring
by the dimensionless figure of merit parameter, ZT = S2GT/«, where S
is the thermopower, G is the electronic conductance and « is thermal
conductance. In bulk materials typically ZT <« 1, although, some author
have predicted that for nano-materials may have enhancement of the
ZT due to several factors [16,17], for instance, low dimensionality [18],
interference effects [19] and electron correlation [10]. Albeit, in mac-
roscopic systems, the Wiedemann-Franz law has proved remarkably
robust [20-22], i.e., k/GT is a constant. The above represents a sig-
nificant limiting to achieve a high thermoelectric efficiency. However, a
possible violation of the Wiedemann-Franz law in nanoscopic systems is
a viable way to obtain high values of the figure of merit [23].

On the other hand, in the last decade, the field of spintronics has
had a great growing [24-30]. The primary challenge in spintronics in
semiconductor physics is to carry out the input, control, and sensing of

electron spin in nanometer-scale structures. In the early 1990s, Datta
and Das [24] showed the possibility to obtain a spin transistor by
controlling with an external electric field through a spin-orbit coupling
the precession of electron spin. In this setup, the spin-polarized source
and detector are ferromagnetic contacts. Besides, inversion asymmetry
resulting from the asymmetry of the in-plane confining potential in
semiconductor give rise to the Rashba spin-orbit interaction in het-
erostructures [31,32].

Quantum dot (QDs) are very interesting nano-devices due to their
physical properties and application as electronic devices. These na-
nostructures can be made from semiconductors or metals, in a very
controlled way (e.g. single electron transistor SET) or in an un-
controlled way (self-assembled) [33]. One of the main characteristics of
the QDs is that the electrons are confined in all three dimensions, and
are therefore characterized by the quantization of the energy and
charge, as in natural atoms. In this sense, the QDs are also known as
artificial atoms. Besides, interference phenomena as Fano [34] and
Dicke effects [35] have been observed in QD configurations. On the
other hand, Song et al. [25] reported the design of an efficient spin filter
exploiting Fano resonances that occur in their transmission spectrum in
QD systems coupled to contacts. These authors showed that an effective
way to generate spin polarization of transmitted electrons, by breaking
the spin degeneracy of the carriers and using the Fano effect, where the
maximum of the transmission for one spin can be tuned with the
minimum for the other one. Then a resulting spin-polarization is cre-
ated and thus can be detected by electrical measurements. The inter-
ference between a localized state and the continuum states gives rise to
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the Fano effect. In general, the necessary condition for this effect is the
existence of at least two transmission channels: the discrete level and
continuum band. In electronic transport through a single-electron
transistor, the Fano effect permits modifying the interference between
the two paths by changing the gate voltages. Experimentally, the first
tunable Fano measurements in QDs were realized by Kobayashi et al.
[34] in an Aharonov-Bohm ring with a QD embedded in one of its arms.
Furthermore, some authors have found [36-39] Fano like effects arise
from the interaction of electron states with opposite spin orientation. In
quantum dots with a strong Rashba interaction, the quantum inter-
ference of localized electronic states with spin o with the continuum of
electronic states with an opposite spin, leads to the appearance of the
Fano-Rashba effect. For instance, while in the model used in the article
of Sanchez. et al. [37], the region with spin-orbit interaction supporting
two state levels, with one of them a bound state and another one a
scattering state and both states interacting via spin-orbit interaction. In
our work, we use a model with an effective spin-flip coupling between
the leads and the quantum dot, with one level which a magnetic field
lifts spin-degeneracy.

In the present article, we investigate the thermoelectric properties
of a QD coupled to ferromagnetic leads. The fundamental goal of our
work is to determine the relevance of the Fano-Rashba effect on the
thermoelectric properties of the QD system. We calculate the electronic
and thermal conductance, thermopower, Lorentz ratio and figure of
merits. Our results show a violation of the Wiedemann-Franz law due to
the quantum interference phenomena, and as a consequence, a sub-
stantial enhancement of figure of merit and thermopower is reached.

2. Model

Fig. 1 shows a scheme with a quantum dot connected to two fer-
romagnetic contacts. The system is modeled by a non-interacting one
impurity Anderson Hamiltonian, namely each constituent as
H = H; + Hp + Hy + Hg, with

H = o=l € CiCio — V :ji (¢lhee+ H.c),
Hp = o=11 (€0 + UBl0;loo)d] do,

Hy = = Vo qouyy (icio + dfcio + H. )
Hp =

— s EU'U/:” [d; [Ux]acr' (c1or + c1o) + H. C] > 1)

cl-f, (cio) is the electron creation (annihilation) operator at site i with spin
o in the ferromagnetic contacts (o = 1, |), d; (d,) is the corresponding
electron operator in the QD with spin o, and ng, is the number operator,
ngs = dd,. Besides, V, and t, are the QD-lead couplings via normal
and Rashba tunneling, i.e., with conserved spin and spin-flip, respec-
tively, and v is the hopping coefficient in the contacts. Hg, is tight-
binding analog of continuum Rashba spin-orbit interaction, that arises
due to the inversion asymmetry of the confinement potential, given by
Eq. (1) in the article of Shelykh et al., [36]. Additionally,
€, = 20 — Alogy]ss, Where A is the ferromagnetic energy, uB is the
Zeeman energy due to the magnetic field B in the QD, ¢ is the energy
level in the QD without a magnetic field and Pauli matrix vector

™
' EM,

Fig. 1. Scheme of the system with a quantum dot coupled to two ferromagnetic
contacts.
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3. Linear response regime

We consider a bias voltage AV and a temperature gradient AT be-
tween the left and right ferromagnetic leads. Charge current (J) and
heat current (Q) through the system can be expressed as [1],

e
7= [ T, (2a)

1
Q=1 [ €= WTEf O, 2b)

with e being the elementary charge, h the Planck constant, 7(¢) the
transmission probability through the device, u the chemical potential at
thermodynamic equilibrium,  fir(e) = file, T1) — fr(e, Tr),
Jow (B — Mury) = [exp B(E — wygy) + 17 the Fermi distribution, and
B = 1/kgT, where kg is the Boltzmann constant and T the temperature.

In the linear response regime, the Fermi distribution in the lead can
be written as,

fr® = (1)TAu ¥ (%)MM.

u 3)

where Au = eAV. Inserting the above equation in Egs. (2a) and (2b),
then the charge current and the heat current through the system are
given by Refs. [1,40].

£
J =eLoeAV + e—=AT,
o T (4a)

_ L,
Q = LieAV + TAT, (4b)

where the Ls are the thermal integrals given by,

Lo = f2(-D)TEd
Li(u, T) = %jf; (—é)(s — W)T(€) de,
L T) = 3 S0 (D) - W T de.

The thermoelectric quantities, electronic conductance G, thermo-
power S and thermal conductance x can be written in terms of the
thermal integrals,

G = e’ Ly,
— _14
S = eT Lo’
‘ = gzg( Z_ﬁ).
AT — T Lo (6)

Besides, we can write the Lorentz ratio L = % regarding the thermal
integrals.

1 (£, £Lf
L= ol T
e“T .C() Lg (7)
The thermoelectric efficiency of the system is described by the di-
mensionless figure of merit,

_ S%GT
T ox ®
defined in terms of measurable quantities S, G, and «.

To calculate the above quantities, we need to know the transmission
probability. The transmission probability, 7(¢) for a QD attached to
ferromagnetic leads is given by Refs. [39,41],
sin?k (g)

>
sin?k(g) + [cos k(o) + :;((?)]

zZT

Te) =

C))

here
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— 42 ) er
N(e) = toe + Voer + “aer 10)

D(w) = Sltoer + Vgl + (4, — V§)? an

with &y = ¢ —¢oy and e, = ¢ —&g,.
To evaluate the thermoelectric quantities, we use the Sommerfeld
expansion [23,40]:

ILre(-De ~ T+ 570
g, 0T, 12)
Lo~ 3(Tw) + TEET ) + EDNTG0) £ O(T9),
Lon (T + U0 TG) + o),
Lm o P+ POTg) 4 o), 13)

Once the thermal integrals are known, we can calculate the ther-
moelectric quantities.

4. Result

In what follows we choose v as the energy scale. Fig. 2 displays the
spin-dependent conductance versus the normalized energy € = ¢,/2v
and the normalized spin-orbit coupling f, = t,/2v at fixed magnetic
field and gate potential. As we expected, the conductance shows two
resonances and a Fano antiresonance as a function of the energy. For
small values of the magnetic field (uB/v <« 1) the transmission of the
system can be written approximately as a convolution of a Fano line-
shape and a Breit-Wigner line-shape, as

(-+q* 1
AR e mrat sl [
eE+1 g +1 (14)
where q is the Fano parameter characterizing line shape asymmetry g
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Fig. 2. Spin-dependent conductance as a function of the normalized gate vol-
tage & = €o/2v and of the normalized spin-orbit coupling %, = t,,/2v, when uB/
2v = 0.003 and kpT/2v = 4.3085 x 10 °.
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Fig. 3. Spin-dependent thermopower as a function of the normalized gate
voltage g and of the normalized spin-orbit coupling %,, when uB/2v = 0.003
and ksT/2v = 4.3085 x 10~ °.

and ¢ » are the detuning parameters measuring the energy ¢, from the
center of the resonance and normalized by the resonance half-width.

The interference between localized states and resonant states in the
QD produce to the appearing of the Fano-Rashba effect. This effect
arises as a result of the quantum interference between a bound state in
the QD with a specific spin with the continuum of electronic states with
opposite spin. In the absence of spin-orbit coupling the Fano line-
shaped disappears, and only the Briet-Wigner line-shaped hold from the
contribution of the direct path of the electron through the system.

The thermopower of the system is strongly affected by the Fano-
Rashba effect. Fig. 3 displays the contour plot of the spin-dependent
thermopower as a function of the gate voltage ¢, and spin-orbit cou-
pling (t,) for the same parameters of Fig. 2. We note that large absolute
values of thermopower are obtained in the Fano-line-shape regime, and
small values in the Breit-Wigner-shape regime. We note that close the
Fano antiresonances the Mott formula [42] is not valid, i.e,
S # —@Lnfm) le=y, because of 7 (\mu) and 7'(u) vanish simulta-
neously at the antiresonances and it is necessary to go beyond the first
order in kgT in the Sommerfeld expansion.

Fig. 4 displays the Lorentz ratio as a function of the gate potential ¢,
for various values of t;,. We can see that the Lorentz ratio is a constant
for values far from the antiresonances; however, close the Fano anti-
resonances, there is a big violation of the Wiedemann-Franz law. The
Lorentz ratio deviates from the Lorentz number and reaches its max-
imum value (4.2 Lg). In fact, close the Fano antiresonances
Lo/ Ly > > (L1/Ly)? and from the second order in the Sommerfeld
expansion,

2 2
L Rlsre2 W ()
~ 2 2
P i+ T g
21/5+(T*/ T)?
L ~ Ly——F——5—
Oy T? (15)
2 2
where L, = Z%8/o” is the Lorentz number and

3
T* = JT(W)/T " (1) /6 /mky. From the above equation, the Lorentz ratio
reaches its maximum value just at the antiresonance position. Note that
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Fig. 5. Spin-dependent figure of merit (a) as a function of the normalized gate
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(solid line), 7y, = 0.08 (dashed line) and %;, = 0.04 (dot line) and (b) as function
of the normalized spin-orbit coupling %, for different values of the normalized
gate voltage (peak values of Lorentz factor). When uB/2v = 0.003 and kgT/
2y = 4.3085 x 107>,

to derive the above result, we only assumed that 7(u) and 7'(1) vanish
together with 7"(u) > 0 at the antiresonance. In general, the above
result is general and valid for any transmission profile satisfying the
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Fig. 6. Spin-dependent figure of merit in log scale as a function of the gate
voltage & and spin-orbit coupling, %, uB/2v =0.003 and kgT/
2v = 4.3085 x 10~°.

above conditions. A similar result was found in Ref. [43] in single-
molecule heterojunctions, where they assume a quadratic dependence
of the transmission function around the antiresonances. The violation of
the Wiedemann-Franz law has consequences in the figure of merit of the
system. Fig. 5(a) displays ZT as a function of the gate potential for
various values of the spin-orbit coupling. We can see that ZT shows an
enhancement in comparison with the case in the absence of spin-orbit
coupling. Additionally, Fig. 5(b) displays the behavior of ZT as a
function of t, for different values of gate potential ¢y. We can see that in
all cases, the figure of merit reaches high values. The above behavior
can see more clearly in a contour plot in Fig. 6 of ZT (in logarithmic
scale) as a function of 7, and &.

Various authors have reported that the interference phenomena
produce an enhancement of the thermoelectric properties of the in
nanoscopic systems [19,44]. In the present work, quantum interference
is due to the Fano-Rashba effect, which produces antiresonances in the
transmission probability. In the Fano-Rashba effect, the spin-orbit
coupling opens a new channel to the conduction that interferes with the
direct one. The electron with spin up has the probability of tunneling
directly through the level € or also can tunnel indirectly through the
level €y with two spin-flip processes. The interference between the two
tunneling spin channels gives rise to the Fano-Rashba effect. On the
other hand, unlike to charge transport, where destructive quantum
interference may completely block the electric current, the heat trans-
port is less sensitive to quantum interference effects due that the heat
current involves incoherence that cannot be entirely suppressed by
interference phenomena [43]. As a consequence of this fact, the Wie-
demann-Franz law is violated, and then the thermopower and the figure
of merit of the system are enhanced. With this setup, it is possible to
obtain an improvement of the spin-dependent thermoelectric properties
of the system.

5. Summary

In this work, we study the spin-dependent thermoelectric properties
of a quantum dot coupled to ferromagnetic leads by considering Rashba
tunneling. The transmission probability shows antiresonances as a
function of the energy due to the Fano-Rashba effect. This effect has a
consequence a violation of the Wiedemann-Franz law that produces an
enhancement of the spin-dependent thermopower and figure of merit of
the system. We believe that this setup can be used to design new spin-
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dependent thermoelectric devices with high efficiencies.
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