Pokrocilé disperzni modely v optice tenkych vrstev
Lekce 2: Klasické modely — Drudeho model, Lorentz(v oscilator;
empirické modely; semiklasické modely zahrnujici gap; pouZitelnost
klasickych modeld

Daniel Franta

Ustav fyzikalni elektroniky, Pfirodovédecka fakulta, Masarykova univerzita

17. 3. 2016



Obsah

o Klasické modely

niel Franta av fyzikalni elektroniky) Pokrocilé disperzni modely 2/22



Klasické modely

Klasické modely

Klasicka nabita ¢astice v harmonickém elektrickém poli
Predpokladame tfi druhy sil pusobici na elektron:
("] quoc — Elektrickd sila (lokalni elektrické pole Ei,. = E(r); ¢ ndboj )
Q —;05 — Odporova sila prostfedi (m hmotnost; 2 soucmltel odporu)

Q@ —muwi(r —ro) — Pruzna sila (mwi koeficient tuhostl)

Newtonovy pohybové rovnice

vazany naboj volny naboj
d*r m dr 2(r o) mdzr E m dr
m—— = nc_**_mw - 5 — oc — T ;.
ar o dt 0 0 ar T

Predpokladame, Ze v ustaleném stavu jsou lokalni elektrické pole a poloha ¢astice
harmonicka funkce:

Eo =R {Ek,c exp(—iwt)} r =R {Fexp(—iwt)} +ro

q 1 - . q —1 -
= S r=————E
m wy —w? —iw/79 loc m w? + iw/ 7o o

Daniel Franta (Ustav fyzikalni elektroniky) Pokrocilé disperzni modely 3/22



Klasické modely

Klasické modely

S pohybem ¢&éstice je spojen dipélovy moment p a tenzor polarizovatelnosti &

ﬁ - qi' - dElOC
p a & jsou mikroskopické veliCiny, které muzeme pouzit k vyjadfeni makroskopickych
veli¢in, tj. vektoru polarizace P a susceptibility x

P=N (p) = Né (Bioe) = 20X (Buoe ) ~ c0XE
Tenzor dielektrické funkce

E=14+x=1+ 'M &
€0
Dva klasické vztahy
vazany nabo;j: volny naboj:
Lorentzuv (tlumeny harmonicky) oscilator Drudeho model
2 2
fw) =1+ 2 N fwy=1- LN

—_— 727.
mep wi — w? — iw/ meo w? + iw /1o

V obou vztazich mizeme sdruzit konstanty a zavést plazmovou frekvenci w,
qu _ 2

w,
meg P
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Klasické modely

vazany naboj: volny naboj:
Lorentzuv (tlumeny harmonicky) oscilator Drudeho model
2 2
[o9) N wp
By =14 5 dw)=1- 52—
(@) wi —w? —iw/ 7 w? +iw/ o

@ Pojem plazmova frekvence pochazi z modelu fidkého plazmatu: 7 — oo kde 1/7
je srazkova frekvence:

2
W,
gw)y=1- w—g elwp) =0  klw>wp)=0 klw<uw) >0
.t T T T T i
1-wp2/w2
N i
o — ’
2 I -
4 F P -
L L L L
0 1 2 3 4 5

frekvence, w/wp
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Klasické modely

vazany naboj: volny naboj:
Lorentzuv (tlumeny harmonicky) oscilator Drudeho model
2 2
[o9) N wp
By =14 5 dw)=1- 52—
(@) wi —w? —iw/ 7 w? +iw/ o

@ Pojem plazmova frekvence pochazi z modelu fidkého plazmatu: 7 — oo kde 1/7
je sréazkova frekvence:

Ew)y=1-—— elwp) =0  k(w>wp) =0 k(w < wp) >0

@ Stejné sumacni pravidlo (nezavislé na wo a 7):

e} 2
T 2 q
[ e an= 3w = SN

@ Asymptotické chovani w — oo zavisi pouze na hustoté naboju N, resp. na wy, a
ne na tom jak jsou naboje vazané.

@ Modely zavedly Paul Drude a Hendrik Antoon Lorentz koncem 19 stoleti
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Klasické modely — ¢asticovy pristup

Jednotlivé Castice v systému jsou rdzné tézké a maji rdzny naboj. Navic jednotlivé
Castice jsou rGzné silné vazané, tj. maji rdzné wo a v principu i 7, potom pfedchozi
vztahy pro dielektrickou odezvu klasického systému miizeme prepsat jako sumu pres
vSechny Céstice:

coz je vztah pro nezavislé harmonické oscilatory. Ve skute¢nosti v klasickém systému
bychom méli brat v Gvahu i to, Ze oscilatory nejsou nezavislé, ale maji mezi sebou
vazby (Fano rezonance). Tento fakt nema vliv na asymptotické chovani, ani nema vliv
na sumacni pravidlo, protoZe vazby (kdyZ se dobfe zapocitaji) obsahuji ¢leny s obéma
znaménky.

@ V —objem systému

Drudeho-Lorentziv model implementovany v newAD2

2 N; oo
¢(E)=A e kde pro N; plati Eei(E)dE =) N;
A=A g eronekl [ ramar=3n

Parametr A je volitelny (spravné A = 1).
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Klasické modely

Klasické modely — sumacni pravidlo
Jelikoz v systému existuji elektrony a nékolik druht jader n, tak sumu Ize psat:

< Ll A Z; N,
/0 wei(w) dw = 220 e + %: o

Vezmeme-li v Uvahu kvazineutralitu a téz vztah mezi hmotnosti elektronu m. a
hmotnosti nukleon(l u, tak sumu muZeme pfepsat nasledovné

/ wei(w) dw = CUN. U1+ ™ = 1000274
0 2meso 2u

Nebo vzhledem ke vztahim o, (w) = gowei(w) a F(E) = Eei(E) lze téZ psat

(e} 2 e}
/ o (w) dw = —S-UN, / F(E)dE = (ch)” YN, =UN. =
0 0

2me 8meome

Z predchoziho tedy plyne, Ze relativni pfispévek od nukleon( do dielektrické funkce je
~ 2.74 x 10~* pro libovolny material.
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Klasické modely — Drudeho—Lorentzv model

Drudeho-Lorentziiv model
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Klasické modely — Drudeho—Lorentzv model

Drudeho-Lorentziiv model

. 2 N
g(E):l_sz:;Ejz*EzfiBjE

dielectrickd funkce, €,
n
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Klasické modely — Drudeho—Lorentzv model

Drudeho-Lorentziiv model

. 2 j
6(E):1+§j:;Ej2*E2*iBjE
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Empirické modely

Empirické modely

Pted tim, nez Paul Drude zavedl formalismus zahrnujici absorpéni procesy optikové
pouzivali pouze index lomu pro popis lomu svétla na hladkych rozhranich. Za
povsimnuti stoji dvé formule z 19 stoleti vyjadfujici disperzni zavislost indexu lomu na
vinové délce:

Cauchyho formule

B C
"N =At SN
Sellmeierova formule
) B\
n ()\):A+ % )\27/\,,

@ Parametr A v Sellmeierové formuli je volitelny (spravné A = 1).

@ Sellmeierova formule reprezentuje realnou ¢ast dielektrické odezvy netlumeného
harmonického oscilatoru.

@ Tato formule méa v bodech ); singularity.

@ Imaginarni ¢ast by byla representovana delta funkcemi v téchto bodech singularit.

@ Cauchy formule je TaylorGv rozvoj Sellmeierovy formule umoZfujici ve specialnich
ptipadech linearni regresi dat.
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Cauchyho formule
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Cauchyho formule

B C
Sellmeierova formule
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Empirické modely

Cauchyho formule

Sellmeierova formule

dielektrickd funkce, €,

LithosilQ2:
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Empirické modely

Cauchyho formule

Sellmeierova formule
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Sellmeierova formule
— netlumeny oscilator

2
R W
Ew)y=1+ 5 P 5
wy —w
T T T T
6 / 4
aF <
1+wp?/(we?w?)
5k 4
0 //
oF € (wo=0) ]
€ (Wp=0.5) =
F € (Wo=1) i
, , , , € (Wp=1.5)
0 1 2 3 4 5

frekvence, w/wp

Kde £(w) = 0 pro frekvenci y/wj + wj = systém stini elektomagnetické pole podobné
jako Fidké plasma v intervalu w € (wo, \/w? + w}).
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Modely zahrnujici gap (semiklasické)

Modely zahrnujici gap — Forouhi a Bloomer

A.R. Forouhi a |. Bloomer v roce 1986:

_ AE-E) _ (BoE + Co)
k(E)_EZ—BE—i-C KK = n(E)_n(oo)+E2—BE+C
kde X
A (-B
By = 3 ( 5 +EgB—Eg2+c)
A B
Co = 0 {(Eg2 +0)7 - 2Egc}
0= % VAC — B

Volné parametry jsou A, B, C, E; a n(co).
Vady modelu:
@ Chybi ¢asoveé inverzni symetrie
@ Suma diverguje
@ Absorbuje i pro E < E,
@ Kdyz k(E) = 0 pro E < E,, tak model neni Kramers—Kronigovsky konzistentni.
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Modely zahrnujici gap (semiklasické)

Modely zahrnujici gap — Campi a Coriasso

Campi a Coriasso v roce 1988 vyuZili faktu, Zze klasicky model tlumeného
harmonického oscilatoru vykazuje kvadratickou zavislost funkce sily pfechodu
(vodivosti) pro malé hodnoty energie:

2N BE®
PO =B = e my e

Posuneme-li potatek absorpce této funkce o hodnotu energie gapu E, a hodnoty
funkce sily pfechodu v intervalu E € (0, E;) polozime rovny 0 nebude to mit vliv na
sumacni integrdl. Imaginarni ¢ast dielektrické funkce poté zpétné dostaneme tak, ze
vysledek podélime energii:
F(E) _ 2N B(|E| - Ey)?
E  Em((|E| - Ep)* — B3]’ + BX(|E| — Ey)?
Realna ¢ast dielektrické funkce se poté musi dopoditat z Kramers—Kronigova integralu:
2 o X&‘i (X)
(E)y=1+4+— dx
a(E) =1+ 7r]€ X E

Vysledny model splfiuje vSechny zakladni pozadavky kladené na dielektrickou funkci,
neabsorbuje v zakdzaném pasu, ma kvadratickou zavislost gapu (Tauc) a pro E; = 0
prejde k DHO modelu.

&(E) = pro |E| > E,
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Modely zahrnujici gap (semiklasické)

Modely zahrnujici gap — Jellison a Modine

V roce 1996 Jellison a Modine publikovali podobny model jako Campi a Coriasso, ktery
obsahuije stejny poCet parametr(, avSak je zaloZen na triku, kdy imaginarni ¢ast
dielektrické funkce DHO modelu pro energie |E| > E, se vynasobi faktorem:

(E| - Ey)?
E2
Tento model je v literatufe nejrozsifenéjsi a nazyva se Tauc—Lorentz model.
Formalné tento model vypada jednoduse pro &i(E):
_ N(E| - E?
CNE [(E? — E2)? + B2E?)]

&i(E) pro |E| > E,

Normaliza¢ni konstanta Cx a redlna ¢ast ¢.(E) se musi dopocitat ze sumacniho
pravidla a z Kramers—Kronigova integralu.
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Modely zahrnujici gap (semiklasické)

Modely zahrnujici gap — Jellison a Modine

LithosilQ2 UDM

i -
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]
o -
=
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o
2
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Pomoci parametru hustoty taveného kiemene N, = 143.3 eV? Ize spogitat efektivni
hodnota poctu elektron( n.s. PfiCemz skute¢na hodnota valencnich elektront SiO- je:
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Pouzitelnost klasickych modelt

Pouzitelnost klasickych modell — vazané stavy elektront

@ Ignoruji existenci pasové struktury, predevsim existenci zakazaného pasu, tj.
&i(E) - 0proE < E,

Toto se d& opravit v pfipadé amorfnich latek pouzitim semiklasickych modeld
zavadéjici Tauclv gap: Tauc—Lorentziv (Jellison—Modine) model,
Campi—Coriasso, Cody—Lorentz (Ferlauto a spol) atd.

V ptipadé krystalickych latek to miZe byt problém pokud na absorpéni hrané
vykazuji ostrou excitonovou strukturu.

@ Co se tyka sumacniho pravidla je nutné kompenzovat nesoulad mezi skute¢nou
hodnotou hustoty elektront a hodnotou, kteréa se nam vyjde z klasického modelu.
V praxi se zavadi efektivni pocty elektrond.
Naptiklad pro valenéni elektrony c-Si:

o ve 71,62
/ we (W) dw = =——nyve N, Nye ~ 4.12
0 2meeo

Velmi Spatné popisuji vazané stavy elektronu co se tyka distribuce i sumy.
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Pouzitelnost klasickych modelt

Pouzitelnost klasickych modell — vazané stavy elektront

Fakt, Ze nesedi sumaéni pravidlo a poéty valenénich elektrond, je znam velmi dlouho.
= i i

- ey

electron effective number, gy = NNy

.
1

0 )
© aw

F16. 5. #tess vs E for group 4 and 3-5 semiconductors. The dotted
line represents the extrapolation discussed in the text.

photon energy, £' (eV)

Pfedev§im hodnota efektivniho poctu valenénich elektront pro Germanium je pfili§ velka na to
aby zahrnovala excitace jadernych M elektron(, protoze Eye =~ 30eV.

To ale neznamend, ze sumacni pravidlo neplati, jenom plati jako celek.

Daniel Franta (Ustav fyzikalni elektroniky) Pokrocilé disperzni modely 17/22



Pouzitelnost klasickych modelt

Pouzitelnost klasickych modelt — volné elektrony

@ U volnych elektrond v pfipadé kondenzované latky se v praxi zavadi efektivni
hmotnosti elektron(, tak aby se kompenzoval nesoulad mezi skute¢nymi
hustotami volnych elektron(l a pfispévkem do sumy. Tato hmotnost na rozdil od
vazanych elektrond koresponduije s efektivni hmotnosti definovanou pomoci
pasové struktury.

Napfiklad pro fosforem dopovany kiemik suma pro volné elektrony je nasledujici:
&S] 2
/ wel(w) dw = _Te
0 2m*meeo

my, = me/3 tedy vodivostni elektrony pfispivaji do sumy jaky by jich bylo 3x vice.

Dobre popisuji volné elektrony, ale v pfipadé kondenzované latky je nutna
renormalizace (v plazmatu neni nutné).
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Pouzitelnost klasickych modelt — fononovéa absorpce

@ Spatné popisuiji profil absorpéniho piku u jednofononové absorpce a ignoruji
existenci pasové struktury u vicefononové absorpce.
Toto se da opravit pouzitim gaussovského piku a gaussovského rozsiteni.

@ Co se tyka sumacniho pravidla zavadi se efektivni naboje elektron, aby se
kompenzoval nesoulad s prispévkem do sumy.
Naptiklad pro hydrogenizované latky se vodikové absorpéni piky mohou normovat

nasledovné:
oo 71'6:[2
/ wel (w) dw = Nu
0 2u€0

Samoziejmé je nutné rozliSovat rdzné kmitové médy. Sily téchto médl je nutné
bud kalibrovat nebo teoreticky spocitat z ab initio metod.

Spatné popisuiji fononovou absorpci co se tyka distribuce i sumy.
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Pouzitelnost klasickych modelt

Pouzitelnost klasickych modelt — fononovéa absorpce

Hodnoty parametrt popisujici fononovou absorpci v a-Si:H.

peakp v, (cm~) 5, (cm™) ap
ST 1996.6 87.8 0.114
S2 2073.6 87.8 0.019
S3 21207 87.8 0

B2 890f 121.0 0.0092
B3 8507 121.0 0.0050
w 644.1 121.0 0.234
R 590f 121.0 0
TO 470f 63.9 0.00028

T fixované hodnoty
Efektivni naboje vodikovych a kiemikovych jader maji tedy hodnotu:
eg;

an=0381 = M _ Jag=0617, & =140 =0.23.
e e
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Shrnuti

@ Klasické modely jsou automaticky ¢asove invariantni a Kramers—Kronigovsky
konzistentni.

@ Z klasickych modelQ vyplyva sumacni pravidlo pro linearni dielektrickou odezvu,
které je mozné zobecnit az na jednotlivé ¢astice (elektrony a nukleony)
@ Odvozeni klasickych modell vyZaduje aproximaci <Ek,c> ~ E, ktera je ekvivalentni

dipolové aproximaci nutné pro odvozeni kvantové mechanickych modelud. Tato
aproximace neumoznuje ovéfit platnost sumaéniho pravidla pro A ~ a.

@ Prezentovali jsme si Drudeho—Lorentz(v model implementovany v newAD2.

@ Ukazali jsme si konkrétni implementaci empirickych a semiklasickych modell a jak
souvisi tyto modely s klasickymi modely.

@ Na zavér jsme diskutovali pouZitelnost klasickych modelt. Ukazali jsme, Ze jsou
prakticky nepouzitelné pro vazané naboje a Ze nejdou aplikovat na jednotlivé
elementarni excitace z hlediska sumacniho pravidla.
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