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Universidade Estadual de Londrina, Londrina, 2006.

RESUMO

Neste trabalho investigamos, através da técnica de fotoluminescéncia, um conjunto pogos
quanticos de Al,Gai_,As/GaAs de largura de 60 A com concentracio de aluminio x variando
entre 0.05 e 0.35, preparados pela técnica de epitaxia por feixe molecular (MBE), sobre um
substrato de GaAs orientado na direcdo [100]. Através da andlise dos resultados obtidos
identificamos o pico principal do espectro de fotoluminescéncia e analisamos seu
comportamento em funcdo da temperatura e poténcia de excitacdo. Fizemos um estudo do
comportamento do "gap" de energia (ou da transi¢do excitdnica) em funcdo da temperatura
(8.5 2100 K) a 7.0 mW (poténcia de excitacdo alta o suficiente para blindar as flutuagdes de
potencial) utilizando os modelos propostos por Vina e Péssler (tipo-p e tipo-p). Comparamos
os pardmetros de ajuste de E4(T) dos pocos com os resultados obtidos para o GaAs "bulk" a
mesma poténcia de excitagdo ¢ analisamos o efeito do confinamento ¢ da variagdo da
concentragdo de Al sobre os pardmetros dos diferentes modelos de ajuste.

Palavras-chave: Fisica da matéria condensada. Pogos quanticos. Fotoluminescéncia.
Espectroscopia de luminescéncia.



SILVA, Marco Aurélio Toledo. Estudo das transicoes excitonicas em po¢os quanticos
através da técnica de fotoluminescéncia. 2006. 149f. Dissertagdo (Mestrado em Fisica) —
Universidade Estadual de Londrina, Londrina, 2006.

ABSTRACT

It was analyzed in this work, by means of the photoluminescence technique, a set of quantum
wells of AlxGaAs with a width of 60A with aluminum x concentration ranging between 0.05
and 0.35, prepared by the MBE (molecular beam epitaxy) technique, on a GaAs substrate
guided in the [100] direction. Through the analysis of the obtained results the main peak of
the photoluminescence spectrum was identified, and its behavior was analyzed in terms of
temperature and excitation power. A study of the gap of energy behavior (or the excitonic
transition) due to the temperature (8.5 to 100 K) at 7.0 mW (excitation power high enough to
protect the fluctuation of the potential) was carried out, using the models proposed by Vifia
and Passler (type-p and type-p). The Eg(T) adjustment parameters of the wells were compared
with the results obtained for the bulk GaAs to the same excitation power, and the confinement
and variation effect of the Al concentration on the parameters of the different models of
adjustment were analyzed.

Keywords: Cndensed matter. Quantum wells. Photoluminescence.
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1 INTRODUCAO GERAL

Materiais semicondutores formados a partir de elementos III e V da Tabela
Periddica sdo empregados atualmente na fabricagdo de uma ampla variedade de estruturas
semicondutoras com diferentes propriedades de grande interesse cientifico e tecnoldgico.
Heteroestruturas I1I-V podem ser utilizadas tanto para o confinamento optico, pela formagao
de uma barreira de indice de refragdo, como para o confinamento de portadores de carga,
através de uma barreira de potencial. Estas propriedades sdo essenciais para a fabricagdo
de uma série de dispositivos opto-eletronicos empregados pela industria moderna. Podemos

(1.1] lasers,[1'2’1'3] transistores de alta mobilidade eletronica —

citar, como exemplo, fotodiodos,
HEMTs (“High Electron Mobility Transistors™),."* transistores de heterojunc¢do bipolar — HBTs
(“Heterojunction Bipolar Transistors”),!'*! células solares, ! etc.

O crescimento de ligas e heteroestruturas semicondutoras de alta
qualidade tornou-se possivel devido ao notavel desenvolvimento de técnicas de crescimento
epitaxial, como a epitaxia por feixe molecular — MBE (“Molecular Beam Epitaxy”),
deposicdo de vapor quimico de metal-organico — MOCVD (“Metal Organic Chemical Vapour
Deposition”) e suas variagdes. A técnica de MBE ¢ uma das técnicas de preparagdao de
materiais semicondutores mais empregadas na obtencdo de filmes monocristalinos com alto
grau de pureza. Diversos tipos de materiais semicondutores simples e compostos como Si, Ge,
GaAs, AlGaAs, InGaAs, AlGaAsSb, AlGalnAs, GalnAsNSb,!"”! etc. e heteroestruturas de
AlGaAs/GaAs, InGaAs/GaAs, InGaAs/InGaAlAs:Si, GaInAsNSb/GaAs,[”] etc. podem ser
preparados por MBE. Devido a baixa velocidade de crescimento (1um/h) e as condigdes
de ultra-alto-vacuo, esta técnica possibilita o controle do crescimento ao nivel de uma
monocamada atdmica possibilitando a preparacdo de interfaces abruptas de alta
qualidade.!'*

Dentre os diversos tipos de heteroestruturas que podem ser produzidas
com a técnica de MBE, o poco quantico — QW ( “Quantum Well”) ¢ uma das mais
pesquisadas. Um pogo quantico pode ser preparado intercalando-se, por exemplo, uma
camada de GaAs entre duas camadas de Al,Ga;.As. A liga ternaria Al,Ga;_ As possui
“gap” maior que o GaAs e a estrutura criada forma uma regido de confinamento
bidimensional de portadores de cargas com niveis de energia caracteristicos e distintos do

material binario GaAs. As novas propriedades elétricas e Opticas exibidas em pogos

quanticos, ndo observadas em compostos encontrados na natureza, levaram as industrias de
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componentes eletroeletronicos e opto-eletronicos a utilizarem estas estruturas para a
confecgio de novos dispositivos de estado solido. 1%

Processos de emissdo e absor¢cdo a baixas temperaturas em materiais
semicondutores (“bulk’) de “gap” direto e em heteroestruturas como pocos quanticos sao
dominados por éxcitons — estruturas geradas por interagdo coulombiana entre elétrons e
buracos. Em heteroestrutura de pocos quanticos como, por exemplo, Al,Ga;As/GaAs as
transicdes excitonicas dominam até a temperatura ambiente devido ao aumento da energia de
ligagdo excitdnica resultante do confinamento. Este ¢ um dos principais fatores para a
aplicagdo em optoeletronica. O confinamento quase-2D de portadores de carga permite ainda

L

o estudo de novas propriedades fisicas, como o efeito Stark de confinamento quénticol
efeito Hall quantico."""! Em resumo, a estrutura de pogo quantico ¢ de extrema importancia
tanto para a preparacdo de dispositivos de estado solido de grande interesse tecnologico e
industrial quanto para o estudo académico, devido as novas propriedades fisicas.

A dependéncia com a temperatura do “gap” de energia ¢ uma propriedade
basica de materiais e heteroestruturas semicondutoras. Um conhecimento desta dependéncia
de E4(T) é de grande importancia, acima de tudo, para aplicacdo em dispositivos opto-
eletronicos que serdo utilizados em um grande intervalo de temperatura. O bom “design”
destes dispositivos requer, entre outras coisas, um detalhado estudo experimental de E,(T)
entre uma temperatura relativamente baixa até uma alta temperatura (T ~ 300 K) em
combina¢do com uma representagdo analitica fisicamente adequada e um ajuste numérico
preciso dos dados experimentais.

O “gap” de energia ou as transi¢cdes excitonicas em materiais “bulk™ e
heteroestruturas depende da temperatura. A variagdo do “gap” de energia em funcdo da
temperatura ocorre devido a contribuicdo de dois mecanismos distintos: a intera¢ao elétron-
fonon (IEF) e a expansio térmica da rede (ETR)."'*'"*] De modo geral a contribui¢io da
expansdo térmica para a variacdo de E,(T) ¢ pequena comparativamente a contribui¢do da
interagdo elétron-fonon. A contribui¢do da dilatacdo térmica, a temperatura ambiente, ¢ da

(1.15.1.16] Assim, devido a

ordem de 2% a 20%, dependendo do material semicondutor.
“pequena” contribui¢do da dilatacdo térmica para a variacdo total do “gap” de energia com a
temperatura, diversos modelos de ajuste para a Ey(T) foram propostos considerando somente
0o mecanismo da interagdo elétron-fonon como uma primeira aproximagdo para o
entendimento do comportamento de Eg(T).[l'”'l'zO]

A dependéncia do “gap” de energia ou das transi¢Oes excitOnicas com a

temperatura apresenta diferentes comportamentos dependendo da faixa de temperatura
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considerada. A baixissimas temperaturas (T < 10 K) o comportamento assintotico para T—0 &
do tipo T*. Pode-se verificar isto sem o uso de qualquer equagio empregando o modelo de
Debye em que o comportamento assintdtico previsto (e demonstrado experimentalmente) do
calor especifico (a derivada da energia em relagio a T) é ~ T°.'"*"'*?l Com o aumento da
temperatura o comportamento de Ey(T) ainda pode ser representado por uma expressao do tipo

1.23

T” onde p varia entre 2 ¢ 3.33.I'**] A altas temperaturas o “gap” de energia decresce linearmente

coma temperatura.[l'm’l'm

Existem na literatura alguns modelos que tentam descrever o comportamento
do “gap” de energia dos materiais semicondutores em fun¢ao da temperatura. Alguns modelos
sdo puramente empiricos servindo apenas para ajustar os dados experimentais sem qualquer
significado fisico dos parametros obtidos através dos ajustes. Neste contexto, podemos citar o
modelo de Varshni !** proposto em 1967. Outros modelos, entretanto, sdo semi-empiricos (com
equacdes que ajustam os dados experimentais definidas empiricamente, mas contendo em
suas estruturas a distribuicdo estatistica de Bose-Einstein, a qual leva em consideragdo a
interagdo elétron-fonon). Tais modelos semi-empiricos, geralmente conhecidos na
literatura como expressdes microscopicas, sdo os modelos de Manoogian e Leclerc ')
(1979), Vifia e colaboradores !'*®! (1984) e Pissler !"'7 (1997). Os trés primeiros modelos

(Varshni, Manoogian e Vifia), foram empregados historicamente para descrever a

variacdo do “gap” de energia com a temperatura em diversos materiais semicondutores

[1.25,1.27 [1.28] 1.29]

como o Si e o Ge, I ligas binarias como o GaAs eoInP!

como o Aleal_xAs,mO] InxGal_xAs,[1‘31] Cd;«Zn,Te (1321 GaxAll_xN.[1'33] Foram empregados ainda

e em ligas ternarias

para descrever o comportamento das transi¢cdes excitdonicas em funcdo da temperatura em

134137 & pogos quanticos tensionados de InGaAs/GaAs ¥ ¢

pocos quanticos de AlGaAs/GaAs!
InAsP/Inp."*
Em ligas ternéarias como Al,Ga;.,As os parametros de ajuste nas equagdes dos

119140141 \raros trabalhos

diferentes modelos para ajustar Eo(T) variam com a concentragdo de A
mostram que os parametros de ajuste crescem com o aumento da concentragao de Al pelo menos no
intervalo de 0 < x < 0.45."1%141 41 Em pocos quanticos de AlGaAs/GaAs os pardmetros parecem
inicialmente decrescer com a introdugdo da barreira (do confinamento) e depois crescer com o
aumento da concentracdo de Al de modo similar ao obtidos para a liga ternaria “bulk”, material que

1142 Estes resultados foram obtidos por S. A. Lourengo et al. " para pogos

constitui a barreira.
quanticos de 60 e 121 A com concentragio de Al na barreira variando entre x = 0.17 e x = 0.40. No
estudo realizado por S. A. Lourenco et al. '*! foi utilizado um conjunto de pogos quénticos

com apenas trés concentracdes de Al na barreira (17%, 30% e 40%) e um dos pocos tinha
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espessura diferente dos demais (55 A ao invés de 60 A). Esta pequena quantidade de dados
experimentais ¢ a diferenca na largura de um dos pogos podem mascarar o real
comportamento dos parametros quando aumentamos a concentracdo de Al. Os dados
experimentais para o GaAs “bulk” utilizados para compara¢do com os resultados dos pogos
quanticos foram redigitalizados do trabalho realizado por Logothetidis et al.l"'*1 O fato dos
dados experimentais para o GaAs “bulk” terem sido obtidos em outras condi¢des
experimentais ¢ um fator a mais a prejudicar a comparagdo entre estes resultados e os
resultados do pogo quantico. Isto nos motivou a um estudo mais sistematico do fendémeno
com um numero maior de amostras de pogos quanticos com alturas variadas da barreira de
confinamento.

A influéncia da concentra¢do de Al em pogos quanticos de AlGaAs/GaAs
sobre o comportamento das transi¢des excitonicas em funcao da temperatura foi mostrada em
trabalhos recentes.!"**'*! Nestes trabalhos ficou evidente que a penetragio da funcdo de onda
do éxciton na barreira de potencial permite o acoplamento deste com os fonons do material
constituinte da barreira, no caso a liga AlGaAs. A energia dos fonons LO e a intensidade da
interagdo éxciton-fonon-LO aumentam com a concentragdo de Al, o que leva a um maior
valor da largura de linha da emiss@o excitonica e reforga a variacdo do gap de energia com T,
principalmente na regido de altas temperaturas (T > 150 K) onde o coeficiente de variagao do
“gap” com T (dE/dT) ¢ constante. Na regido de baixas temperaturas a interagdo éxciton-fonon
¢ determinada pelos fonons actsticos LA que, entretanto ndo dependem da concentragdo de
Al. Assim, um estudo da variacdo do “gap” de energia com a temperatura na regido de baixa
temperatura (8.5 K < T < 100 K) no material “bulk” GaAs e em pogos quanticos de
AlGaAs/GaAs com varias concentragdes de Al nos permite: a) analisar os efeitos do aumento
de x sobre os pardmetros de ajuste de Ey(T); b) comparar os resultados obtidos para o material
“bulk” (sistema 3D), que constitui o pog¢o, com os resultados obtidos para o pogo e ¢) analisar
o efeito da interagao elétron-fonon acustico.

Em quase todas as heteroestruturas de semicondutores, variagdes aleatdrias
na largura do poco quantico e na composi¢do da liga causam flutuagdes no potencial de
confinamento para os portadores de carga nas bandas de valéncia e de condu¢do, que afetam
as propriedades Opticas destas heteroestruturas. Este assunto foi recentemente estudado em
uma grande variedade de pocos quanticos e super-redes de diversos materiais, tais como
ZnS/ZnSe,[l'42] InGaP/AIGaInP,[l'm InGaP/InP,[1'44] GaInNAs/GaAs,[MS] GaN/AlGaN,[l'43
GaAs/InGaP,!%! ZnO/ManO,[] 4T e InGaAs/GaAs. '
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As flutuagdes na largura do pogo (micro-rugosidades na interface) e na
composi¢do quimica das ligas que compdem o material do pogo de potencial e/ou da barreira
de confinamento sdo fontes de desordem que modulam o perfil local do potencial de
confinamento da heteroestrutura. Estas desordens possuem um forte efeito sobre o movimento
dos portadores e as recombinagdes radiativas para baixas temperaturas e baixas poténcias de
excitacio sio geralmente dominadas por éxcitons localizados."**% As flutuacdes do
potencial de confinamento resultam em um prolongamento (“band-tail”) na densidade de
estados excitonica (DOS) abaixo da distribuicdo dos estados fundamentais da heteroestrutura.
As recombinagoes radiativas dos estados do “band-tail” sdo deslocadas para baixas energias
com relacdo as energias de recombinagdo dos éxcitons deslocalizados e o espectro de
fotoluminescéncia a baixas temperaturas e baixas intensidades de excitacdo ¢ assimétrico com
um rabo exponencial do lado de baixa energia. Tal forma de linha do espectro de PL tem sido
usada como uma impressao digital das recombinagdes de éxcitons localizados nas desordens
microscopicas presentes no material semicondutor.'**'!"! Nas amostras discutidas nesse
trabalho, de baixa magnitude de flutuacdo de potencial, observa-se que quando a temperatura
aumenta, ocorre inicialmente um deslocamento do pico de PL para energia maior (“blue-
shift”) até um determinado valor maximo e, em seguida, com o aumento gradual da
temperatura, um deslocamento regular para energia menor (“red-shift”), tipico de materiais
semicondutores sem flutuacdo de potencial. Com o aumento da intensidade de excitagdo
podemos blindar ou saturar as flutuagdes e, em tese, analisar somente a influéncia da
interagdo elétron-fonon na variagdo do “gap” com a temperatura.

Os efeitos das flutuagdes do potencial de confinamento sobre o processo de
recombinagdo excitonica em pogos quanticos sdo comumente analisados em termos das

147152161 Elytyagdes da composi¢do quimica da barreira

flutuacdes da largura do QW.!
(AlGaAs no caso do sistema AlGaAs/GaAs, por exemplo) sdo freqlientemente
desconsideradas ou deixadas em segundo plano. O estudo ¢ geralmente conduzido pela
dependéncia da largura de linha das recombinagdes excitdnicas em fun¢do da largura do pogo
(1681691 654y pela posigdo da energia do pico de PL (Epr) em fungdo da temperatura,'47--61-1-¢7]
Neste trabalho, realizamos um estudo das propriedades Opticas de um
conjunto de trés amostras contendo, em cada, dois pogos quanticos de mesma largura (60 A) e
diferentes concentragdes de Al na barreira (x = 0.05; 0.11; 0.14; 0.23; 0.27 e 0.35), crescidas
pela técnica de MBE sobre substrato de GaAs, no Instituto de Fisica da Universidade de Sao
Paulo. Para esta investigacdo, realizamos medidas de fotoluminescéncia (PL), em fun¢do da

temperatura ¢ da poténcia de excitagcdo. Através da andlise dos resultados obtidos com a
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utilizacao dessa técnica, identificamos o pico principal do espectro de fotoluminescéncia
dessas amostras. Realizamos uma discussdo acerca da origem desse pico, bem como de seu
comportamento em funcdo da temperatura e da poténcia de excitagdo. Confirmamos os
resultados obtidos através da comparagdo dos picos com as previsoes de calculos tedricos e a
concordancia com os resultados de outros trabalhos encontrados na literatura. Analisamos os
espectros de fotoluminescéncia obtidos em poténcias de excitacdo suficientemente baixas
onde os efeitos das flutuacdes do potencial de confinamento fossem relevantes para os
espectros de PL. Fizemos um estudo do comportamento do “gap” de energia (ou da transi¢ao
excitonica) em funcdo da temperatura a 7.0 mW (poténcia de excitagdo alta o suficiente para
blindar as flutuagdes de potencial) utilizando os modelos propostos por Viia e Péssler (tipo-p
e tipo-p). Comparamos os parametros de ajuste de E4(T) dos pocos com os resultados obtidos
para o GaAs “bulk” a mesma poténcia de excitagao.

Este trabalho est4 organizado da seguinte forma: no capitulo 2 apresentamos
de forma resumida a teoria quantica para heteroestruturas semicondutoras, tratando em
particular dos pogos quanticos € um breve comentario sobre fonons nos GaAs e AlAs, na liga
AlGaAs e no poco quantico AlGaAs/GaAs. No capitulo 3 apresentamos uma revisdao dos
modelos mais utilizados para descrever a variagdo do “gap” de energia ou das transi¢des
excitonicas com o aumento da temperatura. O capitulo 4 ¢ destinado a uma breve exposi¢ao
das principais caracteristicas da técnica utilizada para o crescimento de nossas amostras
(MBE), da estrutura fisica de cada amostra e da técnica utilizada na caracterizagdo das
amostras. No capitulo 5 apresentamos os resultados experimentais obtidos pela técnica de

fotoluminescéncia com a variacdo da poténcia de excitacdo e temperatura. O capitulo 6 ¢

o~

dedicado a analise e discussdo dos resultados experimentais e, finalmente, o capitulo 7

dedicado as conclusdes.
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2 MATERIAIS VOLUMETRICOS E HETEROESTRUTURAS SEMICONDUTORAS

2.1 INTRODUCAO

Com o advento das modernas técnicas de crescimento epitaxial como, por
exemplo, MBE “Molecular Beam Epitaxy”, CBE “Chemical Beam Epitaxy” ¢ MOCVD
“Metal-Organic Chemical Vapour Deposition” tornou se possivel a fabricagdo de estruturas
constituidas por camadas extremamente finas (da ordem de algumas camadas atomicas) de
materiais semicondutores, com interfaces extremamente abruptas. Na maioria dos casos, as
propriedades especiais das heteroestruturas semicondutoras que contém interfaces se devem
ao comportamento dos portadores de carga (elétrons e buracos) em potenciais de
confinamento previamente concebidos, visando alguma aplicacio pratica.*"!

O GaAs e o AlGaAs compdem uma das mais importantes familias de
materiais semicondutores usados como constituintes de uma série de heteroestruturas de

. ;. . ~ o 2.1-2.
enorme emprego em pesquisa basica e em aplicagdes tecnologicas.*' >

A liga ternaria
Al,Ga;;As ¢ um componente muito utilizado como barreira em heteroestruturas de pogos
quanticos de AlGaAs/GaAs, podendo variar o valor da concentragao de Al na liga obtendo-se
diferentes alturas de barreiras sem provocar o surgimento de tensdes entre os materiais. Além
disso o AlGa;,As ¢ um material de “gap” direto até concentragoes de Al de
aproximadamente 0.4, permitindo a fabricagdo de heteroestruturas de alta eficiéncia em
regides de energia de grande interesse tecnoldgico.

Neste capitulo desenvolveremos uma breve revisdo das principais

propriedades do GaAs e da liga ternaria AlGaAs “bulk” e da heteroestrutura de po¢o quantico

formada por essas ligas.

2.2 O GaAs “BULK” E A LIGA TERNARIA AlGaAs

Os materiais semicondutores III-V como o GaAs “bulk” e a liga ternéria
AlGaAs se cristalizam em uma estrutura “zinc-blend”. Esta estrutura cristalina consiste de

duas redes cubicas de face centrada interpenetradas e deslocada entre si por um quarto da
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diagonal principal do cubo. A célula elementar contém dois atomos, um localizado na
origem (0,0,0) e outro em (a/4, a/4, a/4) onde a ¢ o parametro de rede. Se os dois atomos da
base forem idénticos, a estrutura é chamada de estrutura do diamante. Semicondutores tais
como Si, Ge e C pertencem a esta categoria. A Figura 2.1 fornece os detalhes da estrutura

“zinc-blend”.

Figura 2.1 — Estrutura cristalina “zinc-blend” para o GaAs. A estrutura consiste de duas redes ctbicas
de face centrada interpenetradas com o deslocamento de uma delas por uma distancia de
(a/4) ao longo da diagonal principal do cubo unitario de volume a’ que contém quatro
moléculas de GaAs.**!

A rede reciproca da rede cubica de face centrada é uma rede cubica de corpo
centrado. A primeira zona de Brillouin desta rede reciproca ¢ um octaedro truncado. Na

Figura 2.2 apresentamos a primeira zona de Brillouin e alguns pontos de alta simetria.

O ——————

Figura 2.2 — Primeira zona de Brillouin da rede ctbica de face centrada. Esta célula unitaria com seus
pontos ¢ suas linhas de alta simetria ¢ muito importante para a fisica de
: 2.
semicondutores.*®!
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A estrutura de bandas eletronicas do GaAs ¢ apresentada na Figura 2.3. O
minimo da banda de conducgdo e o topo da banda de valéncia para os dois compostos estao
localizados no ponto de alta simetria I'(k = 0) da zona de Brillouin e tém a forma caracteristica
dos semicondutores de estrutura cristalina do tipo “zinc-blend”. Na auséncia de acoplamento
spin-oOrbita, as trés bandas de valéncia (que se originam dos orbitais tipo p) sdo degeneradas no
ponto I'(k = 0). O acoplamento spin-Orbita levanta esta degenerescéncia em seis niveis que
originam o quadrupleto (simetria I's) € o dupleto (simetria I'7). Em semicondutores III-V o
quadrupleto tem sempre energia maior que o dupleto. A separacdo de energia entre eles ¢
representada pelo simbolo (A). Proximo a k = 0 os estados de buracos apresentam curvaturas
diferentes. A diferenga na curvatura destes estados — de acordo com a definicdo de massa

efetiva: 1/m*=(1/n")(d’E(k)/dk’) onde m* ¢ a massa efetiva dos portadores de carga na

rede cristalina — faz com que as massas efetivas dos buracos que ocupam tais estados sejam
distintas. Os buracos de massa maior sdo denominados buracos pesados e geralmente
identificados por hh — “heavy hole” — e os buracos de massa menor sdo denominados buracos

leves e identificados por lh — “light hole”. A transi¢cao fundamental para materiais III-V de

“gap” direto envolve o extremo da banda de valéncia Ty} e o extremo da banda de
condugdo Iy e é representada por E'. No GaAs El=15194¢eVparaT=2Ke 1.424 eV

para T =300 K. No AlAs, o “gap” ndo ¢ direto, ou seja, o menor intervalo de energia entre o

fundo da banda de condug¢do e o topo da banda de valéncia ndo ocorre no mesmo vale, I,

mas entre os vales X (na BC) e I' (na BV) obtendo-se, E}*" c=2229eVparaT=4Ke

2.153 eV para T = 300 K. As principais propriedades dos extremos da banda de condugao e
da banda de valéncia para o binario GaAs estdo resumidas no trabalho de Blakemore.*”! Os
valores de diversos parametros dos compostos binarios de semicondutores III-V podem ser

A . « qe 2.
encontrados em referéncia especializada.*”!
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Figura 2.3 — Estrutura de bandas do GaAs e do AlAs no espago dos momentos.**!

Virios parametros de compostos ternarios, tais como parametro de rede

(a), massa efetiva do elétron e dos buracos (m,,m,), constante dielétrica (¢), podem ser

obtidos por meio de interpolagdo simples, como fun¢do linear dos pardmetros de
compostos bindrios (lei de Vergard) ou como funcdo dos binarios acrescentando-se as
corre¢des introduzidas por medidas experimentais. Estas medidas introduzem os
denominados termos de “bowing”: termos quadrdticos nas expressdes que mostram a
dependéncia de determinados parametros com a composicao relativa dos materiais.

Para o parametro de rede (@) da liga ternaria Al,Ga;.,As podemos utilizar

uma interpolagdo linear simples obtendo-se (em A):

a’' %" (x)=5.6535+0.0094x (2.1)

Da Equagdo 2.1 podemos verificar que a diferenca entre o parametro de rede
do GaAs e o do AlAs ¢ de apenas 0.17% a T = 300 K.** O bom casamento entre os
parametros de rede destes dois materiais para qualquer valor de x, a diferenca da energia de
“gap” (que ¢ controlada pela propor¢do de aluminio na liga) e a excelente mobilidade
eletronica do GaAs s3o as principais caracteristicas que tornaram estes materiais os mais

utilizados na preparagao de heteroestruturas.
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As massas efetivas de elétrons e buracos leve e pesado para a liga ternaria

Al,Ga;_,As podem ser dadas por (em termos my — massa de repouso do elétron = 9.109x107!

Kg):

m, =0.067 +0.083x
m,, =0.62+0.014x (2.2)
m,, =0.087 +0.078x

onde m,,m,, em, sido as massas efetivas do elétron, do buraco pesado e do buraco leve,

respectivamente.

Para obter-se o “gap” de energia da liga ternaria Al,Ga;..As ¢é necessario

utilizar o termo de “bowing”, obtendo-se:
E;leal,xAs ()C) — xE;IAs + (1 _ x) EgGaAs _ X(l _ )C) CAlGaAs (23)

CMOAs ¢ 3 constante de “bowing” para o terndrio em analise. Considerando os dados

onde
dos termos de “bowing” para os trés principais vales da banda de condugao (I', X, L), medidos

por S. Adachi,*'" podemos obter E4(x). A temperatura de 300 K tem-se (em meV):

E; (x)=1420+1155x+370x’ (2.4a)
2

EX(x)=1910+5x+245x (2.4b)

E; =1710+690x (2.4¢)

[2.11]

Considerando, de acordo com S. Adachi, que as constantes de “bowing”

ndo dependem da temperatura, em T = 2 K tem-se (em meV):

E; (x)=1519.4+1420x+370x (2.5a)

EY (x)=1987+3x+245x’ (2.5b)
L

E; =1815+690x (2.5¢)

Na Figura 2.4 apresentamos o comportamento do “gap” em fun¢do da

concentragdo de aluminio para T =300 K e T =2 K, obtida através das Equagdes 2.4 ¢ 2.5.
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Figura 2.4 — Variagdo do “gap” de energia da liga ternaria Al,Ga,,As com a concentracdo de aluminio
para os vales I', X e L. As curvas representam o comportamento do “gap” de energia
direto (vale I') e indireto (vales X e L) em fun¢do da concentragdo de aluminio para T =
300 K (curvas solidas) e T = 2 K (curvas tracejadas).

A transicdo de “gap” direto, (I'), para “gap” indireto, (X), a T = 300 K
ocorre em x ~ 040 ea T =2 K em x ~ 0.32. Embora o AlGaAs seja um material muito

estudado, existem na literatura diferentes expressdes para E. e E. . Isto ocorre em fungdo da

dispersao de valores encontrados para os termos de “bowing” e para os valores dos “gaps”

[2.7,2.11,2.12]

obtidos por diferentes técnicas. Entretanto, a transicdo de “gap” direto para

indireto ¢ geralmente considerada no intervalo 0.40 < x < 0.45, para T = 300 K [2713-214]

2.3 HETEROESTRUTURAS DE POCOS QUANTICOS alyga; xas/gaas

Dentre os diversos tipos de heteroestruturas que podem ser produzidas
com a técnica de MBE, o pogo quantico ¢ uma das mais pesquisadas na atualidade. Um
poco quantico pode ser preparado intercalando-se camadas de materiais semicondutores

de “gaps” diferentes. Considerando-se o material A como o de “gap” menor e o material B
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como o de “gap” maior podemos formar uma regido de confinamento bidimensional de
portadores de cargas com niveis de energia caracteristicos e distintos dos materiais A e B.
Na Figura 2.5 apresentamos o perfil do potencial criado por esta heteroestrutura. A espessura
da camada de GaAs na dire¢do de crescimento (z) define a regido do poco quantico e ¢

representada por L. A espessura da camada de AlGaAs define a regido da barreira e ¢

EgAlGaAs EgGaAs

representada por Lg. Considerando 0 “gap” do material ternario AlGaAs e 0
“gap” do material binario GaAs, a diferenca de energia entre os “gaps” dos dois

semicondutores ¢ dada por:

_ o AlGaAs GaAs
AE, = ENO _ES (2.6)

g
Esta diferenga de energia (AE,) ndo esta distribuida de forma eq{iitativa entre
a BC e a BV. Os valores de AE; e AE, (“offset” da banda de conducdo e da banda de
valéncia) para o pogo de Al,Ga,.,As /GaAs sio dados por *'>*1;
AE.= 0.70AE, (2.7a)
AE,=0.30AE, (2.7b)
onde AE;pode variar de 0.65 a 0.70AE,, dependendo da referéncia.

B A B
E4 ——  _BC
AE,
MlGahs=
EGa.ﬂ. s I E d
a
'y
AE,
L J BY
——— 5

0 L.,

Figura 2.5 — Representagdo do perfil de potencial do pogo quantico; z é a dire¢do de crescimento do
pogo quéntico, L., representa a largura do pogo. E,A'™ ¢ o “gap” do material ternario
AlGaAs e EgGaAS ¢ o “gap” do material bindrio GaAs. AEc ¢ AE, s3o o “offset” da
banda de condugéo (BC) e o “offset” da banda de valéncia (BV) respectivamente.

A diferenca de energia “AE,” da Equacdo 2.6 define um perfil de potencial
unidimensional U(z) atrativo para os portadores na regido 0 < z < Ly, criando um pogo de
potencial para elétrons na banda de conducdo e um pogo de potencial para buracos na banda

de valéncia.
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O potencial descrito acima restringe o movimento dos portadores de carga
(elétrons e buracos) na diregdo normal as interfaces (dire¢do z), permanecendo livre o
movimento nas diregdes x e y. Desta maneira o movimento das particulas na dire¢do z ¢
quantizado. Essa quantizagdo dos portadores de carga na dire¢do z provoca o surgimento dos
niveis de energias para elétrons (nj, ny,... n,), buracos leves (lhj, lhy,... 1hs) e buracos pesados
(hhy, hhy,... hhy).

No caso de heteroestruturas, os niveis de energia da banda de condugdo
podem ser facilmente calculados através da resolu¢do da equacdo de Schroedinger
independente do tempo.

A equacgao de Schroedinger dependente do tempo ¢é:

W 0 y(z,t) ox(2).
- AL §) t)=in A= 2.8
oo @) x(z,t) =i Py (2.8)

onde y(zt) ¢ a funcdo de onda. Se U(z) ndo varia com o tempo, podemos escrever a fungdo de

onda como:

2(z,0) =y (2)p(1) 2.9)
substituindo a Eq. (2.9) em (2.8) e dividindo ambos os lados pela Eq. (2.8) temos:

420 _ g (2.10)
dt

cuja solucdo ¢ do tipo:

o(t)=Ce ™" (2.11)
onde C ¢ uma constante e

n d'w(z)
omt A2

— 5 tU@Y(2) = Ey(2). (2.12)

Esta equacao ¢ conhecida como equagao de Schroedinger independente do tempo.
Vamos tratar dois casos distintos: (i) o caso do pogo de potencial infinito,
onde ndo ha penetracdo da fun¢do de onda na barreira e (ii) o caso do poco de potencial finito,

onde ocorre a penetragao da fun¢do de onda na barreira.
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2.3.1 Poco Quantico de Potencial Infinito

Neste item iremos discutir o poco quantico de potencial infinito, como

mostrado na Figura 2.6.

(4]
vif

- — 2
'L W ."2 D 'L W ."2

Figura 2.6 — Pogo quéantico de potencial infinito.

Considerando o centro do pogo quantico como o centro de coordenadas, o

potencial toma a forma:

, L
0 para -+ <z < 7‘”
U(z)= (2.13)
L, L
o0 para z<——= ou zz2—*
2 2

A equacdo de Schroedinger independente do tempo, unidimensional, na

regido do poco ¢ dada por:

h: d*w(z
onde E > 0.
Fazendo:
2m'E
K= e (2.15)
temos:
d*w(z
CZE ) Ky (2.16)

Esta equacao diferencial tem como solugdes, exponenciais imagindrias do tipo exp(+iKyz).
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A fungdo de onda y(z) pode ser descrita como a combinacdo linear de duas

ondas planas propagando em sentidos opostos.
w(z) = Aexp(iK z)+ Bexp(—iK  z). (2.17)

Podemos obter uma onda estacionaria fazendo A = B ou A = -B, resultando em fung¢des de
onda do tipo

w(z)=Ccos(K,z2) (2.18a)
w(z)= C’sin(KWz) (2.18b)
Aplicando as condi¢des de contorno nestas fungdes de onda obtemos:

niw
KW =L—,c0mn=], 2,3, 4... (2.19)

w

Substituindo a Eq. (2.18) na Eq. (2.15), encontramos os autovalores de energia:

222 2
_mh'n

=—, 2.20

Este tipo de potencial restringe o movimento dos portadores de carga

(elétrons e buracos) na dire¢do normal as interfaces (direcdo z), permanecendo livre o

movimento nas diregdes X € y. Assim a energia total ¢ dada por:
ohn? R(K+K.")

= 2.21
"2m'L 2m’ @21)

que ¢ a soma dos autovalores de energia com a energia correspondente a0 movimento nas

direcdes x ey, criando assim uma sub-banda de energia.l*!”

2.3.2 Poco Quantico de Potencial Finito

Considerando, novamente, o centro do poco quantico como o centro de

coordenadas (Figura 2.7), o potencial toma a forma:



2 — Materiais volumétricos e heteroestruturas semicondutoras 26

—-AE para Lo, L
U(z) = 2 2 (2.22)
L L
0 para z<——"ouz>—->"-
2 2
Uit
._D -

_4—/ \_

- — 2 ¥
-L W /2 U L W 2

Figura 2.7 — Poco quéntico de potencial finito.

A solugdo da funcdo de onda da equacao de Schroedinger independente do

tempo para a regido dentro do pogo tem a mesma forma das fungdes para o caso do poco

infinito
w(z)=Ccos(K,z2) (2.23)
w(z)=C'sin(K,z) (2.24)
onde:
K= 2m;(b7;,12+ AE) (2.25)

A solugdo para a regido z > L,,/2 pode ser escrita como:
w(z)=Dexp(-K,(z—L,/2))+Eexp(K,(z—L, /2)) (2.26)

Analogamente para a regido z < - L/2, temos:

w(z)=Fexp(K,(z+L,/2))+Gexp(—K,(z+L,/2)) (2.27)
sendo:
2m E
K} = h—”z (2.28)

Com a condi¢do da fun¢do de onda permanecer finita quando ‘z | — 0,

temos E = G = 0, resultando em:

w(z)=Dexp(-K,(z—L,,/2)), paraz>L,/2 (2.29)
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w(z)=Fexp(K,(z+L,/2)), paraz<-Ly/2. (2.30)

Os coeficientes C, C, D e F podem ser determinados aplicando-se as
condi¢des de continuidade para a fungdo de onda yAz) e para (1/m*)/(Oy/0z) (necessaria para

a conservagao da corrente de particula[z‘ls]) nas interfaces (z =+ L,/2).
A condicao de continuidade da func¢do de onda impde que:

lf//b (Zinle}_’face ) = lf//w (Zinterface ) (2 31 )

Em seguida, deve-se considerar a continuidade de (1/m*)/(0y/0z) nas

[2.15

interfaces para que haja a conservagdo da corrente de particula.”'”! Essa condi¢io de

continuidade impoe que:

1 dV/b (Z inzerfac'e) _ 1 dl/lw (Zi”’e’ja"e) (2.32)

* *
m, dz m dz

w

Aplicando-se estas condi¢des de continuidade para a funcdo de onda y(z) e
para (1/m*)/(0y/0z) nas interfaces (z = + L,/2) obtém-se os coeficientes e temos as duas

solugdes; uma para os estados pares e outra para os estados impares, respectivamente:

Ky Ky ank L, 12) (2.33)
mb w
K K

b=——rcotan(K, L, /2) (2.34)
m,  m,

As Equagdes 2.33 e 2.34 sdo equacdes transcendentais € ndo podem ser
resolvidas analiticamente. A solucdo pode ser obtida graficamente e ¢ encontrada em livros
textos de mecénica quéntica.”'>*'® O procedimento descrito anteriormente também pode ser

aplicado aos buracos leves e buracos pesados na banda de valéncia.
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Figura 2.8 — Representagdo do perfil de potencial do pogo quantico; z ¢ a dire¢do de crescimento do
pogo quantico, L, representa a largura do pogo, n; representa o primeiro nivel de

elétrons, hh; representa o primeiro nivel de buracos pesados e lh; representa o primeiro

nivel de buracos leves. E;Y%* ¢ o “gap” do material ternario AlGaAs e E,.% ¢ o “gap”

do material binario GaAs. AE. e AE, s@o o “offset” da banda de condugédo (BC) ¢ o
“offset” da banda de valéncia (BV), respectivamente.

Apesar de bastante simples as solucdes obtidas para as autoenergias e
autofungdes do poco finito permitem uma andlise qualitativa de heteroestruturas de pocos
quanticos reais. A partir das Equagdes 2.33 e 2.34 calculam-se graficamente os valores das
sub-bandas de energia tanto de elétrons como de buracos (pesados e leves), simplesmente
introduzindo os respectivos valores de suas massas efetivas.*'"!

Na Tabela 2.1 apresentamos os valores das massas efetivas de elétron e

buracos (dados pela Equagdo 2.2) e os valores de EJ'™*™, AEZ'™™ | AEN®* | AEM9* (dados

4

pela Equacao 2.5a), onde EQIGE’AS ¢ o valor da energia de “gap” de liga ternaria AlGaAs,

AE‘:GQ‘AS ¢ o valor da diferenga entre a energia de “gap” da liga ternaria e a energia de “gap” do

GaAs “bulk”, AE}'™* =0.30AE; ™" ¢ AE." = 0.70AE;"*" .



2 — Materiais volumétricos e heteroestruturas semicondutoras 29

Tabela 2.1 — Valores utilizados para as massas efetivas de elétron e buracos (dados pela

Equacdo 2.2), E:‘GaAS , AEglGaAs , AB2Y9  AB9** (dados pela Equagdo

2.5a).
AlGaas| m. | my | omy, | BT OJABSENEAENSS | ARNO

X (my) (my) (my) (meV) | (meV) | (meV) (meV)
0.00 10.06700]0.6200]0.08200 | 1519.400

0.05 10.07115]0.6270|0.08590 | 1591.325 | 71.925| 21.5775 50.3475
0.11 ]0.07613]0.6354|0.09058 | 1680.077 | 160.677| 48.2031] 112.4739
0.14 10.07862]0.6396|0.09292 | 1725.452 | 206.052] 61.8156] 144.2364
0.23 ]10.08609]0.6522]0.09994 | 1865.573 | 346.173] 103.8519] 242.3211
0.27 10.08941]0.6578]0.10306 | 1929.773 | 410.373| 123.1119] 287.2611
0.35 10.09605]0.6690]0.10930 | 2061.725 | 542.325] 162.6975| 379.6275

Os calculos das sub-bandas de energia foram realizados de duas formas: a)
considerando massas do elétron e buraco iguais no po¢o € na barreira e b) considerando
massas diferentes, ou seja, a massa do elétron (buraco) dependente da concentragdo de Al. Os

resultados sdo apresentados no grafico da Figura 2.9.
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Figura 2.9 — Resultados dos calculos das sub-bandas de energia de elétrons e buracos, leves e pesados.
Os quadrados cheios (vazios) representam as energias das sub-bandas de elétrons com
massas diferentes (iguais), os circulos cheios (vazios) representam as energias das sub-
bandas de buraco pesado com massas diferentes (iguais) e os triangulos cheios (vazios)
representam as energias das sub-bandas de buraco leve com massas diferentes (iguais).
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As energias das sub-bandas de elétrons e buracos leves apresentam um
comportamento similar com o aumento da concentracdo de aluminio na barreira. Devido a
pequena diferenca entre os valores das massas de elétrons e buracos leves (veja a Tabela 2.1)
os valores das energias para estas particulas na menor concentragdo de Al (x = 0.05) sdo quase
imperceptiveis. Os valores das energias para os buracos pesados sdo bem menores. Para
pequenas concentragdes de Al os efeitos das massas diferentes ndo se evidenciam. Para
concentragdes maiores, as diferencas entre as energias dos diferentes tipos de particulas sdao
bem evidentes.

A energia da transicdo do estado fundamental do elétron (E,;) para o

primeiro nivel de buraco pesado (Epy;) pode ser calculada facilmente utilizando a equagao
Enihh1 = Ent + Epnt + Eg, (2.36)

onde E, ¢ a energia de “gap” para o GaAs. Substituindo a energia Eyn; pela Ep; temos a
energia de transicdo para o primeiro nivel de buraco leve. Os valores destas energias de

transi¢ao em funcao da concentracao de aluminio sao mostrados no grafico da Figura 2.10.
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Figura 2.10 — Energia da transi¢ao do estado fundamental do elétron para o primeiro nivel de buracos
pesado e leve em funcdo da concentragdo de aluminio. O circulo cheio (vazio)
representa as recombinagdes E.i-Ep,; com massas iguais (diferentes) e os quadrados
cheios (vazio) representam as recombinagdes E.;-Ej,; com massas iguais (diferentes).
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As energias de recombinagdo apresentam o mesmo comportamento em
ambos os casos apresentados. Para pequenas concentracdes de Al na barreira os resultados dos
calculos realizados com massas iguais e diferentes ndo apresentam grandes variagdes € com o
aumento da concentracdo as diferencas entre estes resultados ficam evidentes. As energias de
recombinagdo sdo maiores para os casos envolvendo massas menores.

Apenas determinadas transi¢des (recombinagdes) ocorrem em POgOS
quanticos. Na aproximacao de pogo quantico infinito, devido a ortogonalidade das func¢des de
onda envelope que descrevem a distribuicdo dos elétrons nos diversos niveis de energia,
apenas transi¢oes entre estados com mesmo numero quantico » sdo possiveis (regra de selegdo
An = 0). Para pocos quanticos finitos, a regra pode ser quebrada uma vez que as fungdes de
onda envelope ndo sao exatamente ortogonais, 0 que nos leva a observagao de transi¢cdes com
n’s diferentes. Ainda, na maioria dos casos em que se observam transi¢des onde ocorre a
quebra da regra de selecdo An = 0, a paridade das funcdes de onda envelope ¢ conservada, ou
seja: An = par. Contudo, as transigdes An = 0 sdo as mais fortemente observadas em espectros
de absor¢io e excitagdo.*!”!

A funcdo de onda y(z) descreve a onda no interior do poco, decaindo
exponencialmente dentro da barreira. Isto pode ser observado na Figura 2.7. A penetracdo da
fun¢do de onda na barreira tem conseqiiéncias importantes nas propriedades Opticas (variagdo
da energia de recombinagdo com a concentracdo de Al, influéncia da concentracdo no
alargamento de linha da recombinagdo excitonica, etc.) e de transporte de heteroestruturas
(tunelamento).

Pode-se calcular a probabilidade de encontrar uma particula em qualquer

lugar do espago calculando a integral em todo o espago do modulo ao quadrado da fungdo de

onda da particula y(z).*'”! Assim, a probabilidade de encontrar a particula dentro do pogo é
dada por:

L,/2 ,

[ () d==P, (2.37)

-L,/2
onde

P, =D’ %{M} (2.38)

&

e a probabilidade de encontrar a particula dentro das barreiras ¢ dada por:

-L,/2

_[ ‘y/b(z)‘zdz+ J. ‘l//b(z)‘zdz:fz (2.39)

—0 L,/2
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onde

_ D’L, cos’(e) N D’L, cos’(¢)
4,K? - & 4K - &

€ ¢ a energia do nivel em que a probabilidade estd sendo calculada, L, ¢ a largura do poco e D

P, (2.40)

¢ um coeficiente determinado através de normalizagdo dado por:

. L2
D’ = — (2.41)
ecos(&)+K, —&’sin(¢)

1+cos(¢) g\/m
b

Os resultados dos céalculos das probabilidades em fun¢do da concentragdo de

aluminio para L, = 60 A (espessuras nominais dos pogos analisados neste trabalho),

m, ., (x) dadas pela Equagdo 2.2 ¢ ¢ estdo no grafico da Figura 2.11.
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Figura 2.11 — Probabilidade de o elétron estar dentro do poco e fora do poco em fungdo da
concentracdo de aluminio. O quadrado cheio (vazio) representa a probabilidade de
encontrar o elétron dentro do pogo realizando calculos com as massas da barreira e do
pogo diferentes (iguais), o circulo cheio (vazio) representa a probabilidade de
encontrar o elétron dentro da barreira realizando calculos com as massas da barreira e
do poco diferentes (iguais).
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A probabilidade de o elétron estar dentro (fora) do pogo aumenta (diminui)
com a concentracdo de aluminio tanto para o caso em que as massas do poco e das barreiras
sdo iguais quanto para o caso em que elas sdo diferentes. Por exemplo, para x = 0.05 a
probabilidade de o elétron estar dentro (fora) ¢ 63.70% (36.30%) e para x = 0.14 esta
probabilidade aumenta (diminui) para 84.42% (15.58%). O aumento da altura da barreira com
o aumento da concentracdo de Al confina mais fortemente o elétron e os buracos na regido do

po¢o, diminuindo a penetracdo da funcdo de onda nas barreiras.

2.4 FONONS: GaAs, AlAs, AlGaAs E POCOS QUANTICOS DE AlGaAs/GaAs

A dependéncia do “gap” de energia ou das transigdes excitdnicas com a
temperatura se deve principalmente a interacdo elétron-fonon. No Si, Ge e GaAs célculos
tedricos mostraram que a variagdo da energia devido a interacdo elétron-fonon se deve a
contribuicdo de fonons acusticos e Opticos, principalmente os fonons acusticos longitudinais
(LA) e os 6pticos longitudinais (LO).?***'"No GaAs, os fonons acusticos longitudinais (LA)
fornecem a contribuicdo dominante para a variagdo do “gap” de energia com a
temperatura.[2'21'2'23]

No inicio da década de 60 as energias e a relacdo de dispersdao de fonons do

2.24 o . . .
(2241 Outras técnicas experimentais tais

GaAs eram obtidas por espalhamento de néutrons.
como espalhamento Raman tem sido empregadas mais recentemente.'*® Existe um grande
acimulo de dados para o GaAs. Para o AlAs entretanto sdo poucos os resultados

experimentais devido a dificuldade de se analisar o AlAs puro em fun¢do da tendéncia deste

2.25 [2.25,2.26

material oxidar.***! Varios métodos tedricos foram desenvolvidos ) para o calculos da
relacdo de dispersdo com excelente concordancia com os dados experimentais do GaAs. Esta
adequagdo tedrica ao GaAs permite inferir com boa precisdo os ramos de dispersdo do
AlAs.P2

Na Figura 2.12 apresentamos a curva de dispersdo dos fonons calculados
pela teoria da densidade funcional perturbada e a densidade de estados para o GaAs e o AlAs,
respectivamente.**® A principal diferenca entre os dois binarios reside na freqiiéncia (ou
energia) maior para os fonons Opticos do AlAs com relacao ao GaAs. Os fonons Opticos t€m

freqliéncias muito diferentes, formando bandas estreitas em 250 cm” (~ 31 meV) no caso do
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GaAs ¢ em 380 cm™ (~ 43.3 meV) no caso do AlAs. As curvas de dispersido dos fonons

acusticos ndo diferem muito entre si.
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Figura 2.12 — Curvas de dispersdo de fonons do GaAs e AlAs calculadas pela teoria da densidade
funcional perturbada e densidade de estados, respectivamente.’**®! Os circulos cheios
sdo dados experimentais para o GaAs obtidos por espalhamento de néutrons.**”!

A liga AlGaAs empregada, para formar a barreira em heteroestruturas de
pogos quanticos de AlGaAs/GaAs, ¢ uma liga do tipo A.B;..C. Ligas semicondutoras do tipo
A.B;C sdo geralmente classificadas em duas classes de acordo com o comportamento dos
ramos dos fonons Opticos localizados proximos do centro da zona de Brillouin em funcao da
composicdo da liga, x. Em uma classe de materiais as freqiiéncias dos modos dos fonons
opticos (TO e LO) variam continuamente e sdo aproximadamente lineares com a fracao
molar x da liga. Em outra classe de materiais os fonons possuem duas bandas de energia
préximas das bandas dos binarios AC e BC que compdem a liga, que sao identificadas

(225 Na maioria das ligas III-V os fonons comportam-se de

como fonons do fipo-AC e do tipo-BC.
acordo com a segunda classe.

Seja em ligas semicondutoras que apresentam o comportamento dos fonons
opticos da primeira classe, seja nas que apresentam o comportamento da segunda classe, a
energia efetiva dos ramos dos fonons dpticos depende da variagdo da fracdo molar x. No
sistema AlGaAs, os dois modos distintos de vibracdo dos ramos longitudinal dptico e
transversal optico originam-se dos ramos dos fonons opticos do tipo-GaAds e dos ramos dos

fonons oOpticos do tipo-AlAs, respectivamente. Na Figura 2.13 mostramos estes modos de
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vibragdo para o material AlGaAs. Como se observa, a energia efetiva dos fonons opticos,
neste sistema, aumenta com a concentracao de Al. Para x = 0 a energia efetiva esta localizada
entre os ramos dos fonons LO e TO do GaAs. No outro extremo, x = I, a energia efetiva esta

localizada entre os ramos dos fonons LO € TO do AlAs.
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Figura 2.13 — (A) Espectros Raman para diferentes concentragdes de Al na liga AlGaAs (obtida da
Ref. (2.25)). Esta figura mostra os modos dos fénons LO do tipo-GaAs e do tipo-AlAs
(legendadas por LO,; e LO,, respectivamente). Os modos TO do tipo-Gads e do tipo-
AlAs (representados por TO,; e TO,, respectivamente) aparecem fracamente em alguns
espectros. O pico que aparece em todos os espetros proximo de 290 cm™ (35.96
meV)*, identificado por LOc, representa os fonons LO da camada “cap layer” de
GaAs. (B) Energia dos fonons opticos em fungdo da composi¢do de aluminio na liga
AlGaAs. <o 0> e <oro> representam a dependéncia da energia efetiva dos fonons
com a concentracdo de aluminio.**!

As energias dos fonons no GaAs e¢ no AlAs e sua dependéncia com a

concentragdo de Al no Al,Ga;..As, de acordo com o proposto por S. Adachi [2.11]

sao
apresentadas na Tabela 2.2.* Existe uma caréncia de medidas diretas destes fonons opticos
para a liga AlGaAs. Entdo, sdo propostas interpolacdes entre a energia dos modos localizados

e dos fonons opticos do limite de zona no GaAs e no AlAs.

* Conversdo de cm™ para meV. (8.064516 cm™ = 1 meV)
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Tabela 2.2 — Energias de fonons no GaAs, AlAs e Al,Ga;.,As. LO, TO, LA e TA sdo fonons optico
longitudinal, Optico transversal, actstico longitudinal e acustico transversal,
respectivamente. O ponto da zona de Brillouin onde a energia ¢ medida ¢ indicado entre
parénteses. Todas as energias estdo em meV."**

GaAs AlAs AlGaAs
LO(I) “GaAs-like” 36.2° 312° | 36.25-6.55x+1.79x* €
LO(I) “AlAs-like” 44.1° 50.09* | 44.63+8.78x-3.32x* ¢
LO(X) “GaAs-like” 29.9° 31.2° 29.9+1.3x
LO(X) “AlAs-like” 44.1° 48.0° 44.1+3.9x
LO(L) “GaAs-like” 29.6° 31.2° 29.6+1.6x
LO(L) “AlAs-like” 44.1° 48.4° 44.1+4.3x
TO(I) “GaAs-like” 33.23° 322° 33.29-0.64x-1.16x"
TO(I) “AlAs-like” 44.1° 44.88° | 44.63+0.55x-0.30x"
TO(X) “GaAs-like” 31.3° 32.1° 31.3
TO(X) “AlAs-like” 44.1° 50.0 ¢ 44.145.9x
TO(L) “GaAs-like” 324° 31.2° 32.4-1.2x
TO(L) “AlAs-like” 44.1° - -
LA(X) 28.1° 28.11¢ 28.1
TA(X) 9.8 " 12.8 ¢ 9.8+3.0x
LA(L) 259° 2594 25.9
TA(L) 7.7° 991 7.7+2.2x

* Ref. [2.28]. " Ga(Al) modo localizado no AlAs (GaAs) da Ref. [2.29]. ¢ Ref. [2.12]. ¢ Ref. [2.30].
® Ref. [2.32]. "Ref. [2.24].

A intensidade do acoplamento elétron-fonon-LO ¢é geralmente

representada pela constante de acoplamento de Frohlich, definida por:1!!#34%3]

P e’ (l/gw—l/é‘s)\/z(m:"‘m:,)ww
C 2ho, n

(2.42)

~ . . . A . - . *
onde &, € & sdo as constantes dielétricas de alta freqiiéncia e estatica, respectivamente, m, €

* ~ . , , . .
m, sdo as massas efetivas dos elétrons e dos buracos e fiw,, ¢ a energia do modo LO. Na liga

AlGaAs, as massas efetivas dos elétrons e dos buracos (veja Equagdo 2.2), a energia efetiva do
ramo do fonon LO ¢ a relagdo (1/e, - 1/&5 ) aumentam com a concentragao de Al, induzindo
assim, a um aumento no acoplamento elétron-fonon-LO com x.
A dependéncia com a composicado de Al da constante de Frohlich A ¢
aproximadamente dada pelas relagdes:'*'!!
A (x) =0.068 + 0.058x (2.43)
para elétrons do vale I" e

A (¥) = 0.152 + 0.014x (2.44)
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para elétrons do vale X. Na Figura 2.14 mostramos os resultados deste calculos.
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Figura 2.14 — Constante de acoplamento de Frohlich para os vales I' e X em fungdo da concentragao
de ALP!

Kash et al.”* usando medidas de Raman, obtiveram diretamente a
intensidade relativa das interacdes de Frohlich dos fonons LO para os modos do tipo-A/4s e do
tipo-GaAs do sistema Al,Ga;_,As e mostraram que a intensidade relativa das interacdes elétron-
fonon-LO aumenta com a composi¢ao de aluminio.

Como acontece na liga AlGaAs, pogos quanticos de AlGaAs/GaAs
também possuem fonons do tipo-Gads e do tipo-AlAs. Na Figura 2.15 mostramos espectros
Raman obtidos por Sun er al., *3*% a T = 15 K, para pogos quanticos multiplos de

AlGaAs/GaAs com diferentes concentragdes de aluminio na barreira.
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modo Gads GaAs/AlGaAs
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8 Resultados experirnentais, Sunte al.
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Figura 2.15 — (A): Espectros Raman em func¢do da composi¢ao de aluminio em pogos quanticos
multiplos de AlGaAs/GaAs e no GaAs “bulk” para T = 15 K. O pico em ~300 cm™
(37.20 meV) esta relacionado com o fonon LO da camada “buffer” do GaAs. Os
outros dois picos tipo-Gads e tipo-AlA4s estdo relacionados com a camada da barreira.
Esta figura foi obtida da Ref. [2.36]. Aqui L, = 50 A e L, = 120 A. (B): Variagdo da
energia efetiva do fonon optico com a composicdo de aluminio na barreira. A linha
tracejada em B representa os calculos realizados por Lee et al..**”)

Os fonons LO para o GaAs possuem energia de aproximadamente 37 meV.
Para a camada de AlGaAs, os fonons LO mostram duas energias de oscilagao: uma do tipo-
GadAs (cuja energia esta abaixo da energia do fonons LO do GaAs) e outra do tipo-AlAs (cuja
energia esta abaixo da energia do fonons LO do AlAs). Os quadrados na Figura 2.15B
representam a variagdo da energia efetiva dos fonons Opticos em fun¢do da composi¢do de
aluminio na barreira. Pode-se verificar assim, de modo semelhante ao obtido para a liga
AlGaAs, que a energia efetiva dos fonons LO na heteroestrutura de pogos quanticos de
AlGaAs/GaAs aumenta com a concentragdo de Al na barreira.

Ao preparar uma estrutura com diferentes materiais, como 0s pogos
quanticos de AlGaAs/GaAs, temos que considerar as diferencas nas relagdes de dispersdao nos
fonons opticos e acusticos, de cada material. Os fonons Opticos proximos do limite da zona de
Brillouin tém freqiiéncias muito diferentes formando bandas estreitas em 250 cm™ (~ 31 meV)
no caso do GaAs e em 380 cm™ (~ 43.3 meV) no caso do AlAs. Portanto, existem modos que
se propagam somente no AlAs (GaAs) e ndo no GaAs (AlAs), fazendo surgir efeitos de

confinamento.
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Os ramos dos fonons acusticos mostram caracteristicas diferentes: eles se

anulam para k — 0 (hew,,,,, =0) ¢ sua relagdo de dispersdo € linear com k para k ~ 0
(hw, ., @ k) em qualquer material na regido do vale I'. Estas peculiaridades geralmente

evitam o confinamento dos fonons acusticos e eles se propagam em ambos os materiais na
faixa de freqiiéncia de zero ao valor maximo da freqiiéncia do mais “mole” deles, no nosso
caso o GaAs. No caso do sistema GaAs e AlAs os maximos das freqiiéncias dos ramos de
fonons actsticos tem valores muitos proximos em ambos os materiais.

Em resumo os fonons acusticos podem ser representados como fonons
misturados (“folded”) com uma relagdo de dispersdo mediada pelos dois materiais “bulk”
constituintes da heteroestrutura e os fonons Opticos originam os fonons confinados
(“confined”).

A existéncia de interfaces entre os diferentes materiais em uma
heteroestrutura com diferentes propriedades provoca o surgimento de fonons de interface, que
decaem fortemente (exponencialmente) na regido proxima dos dois materiais. Existem varios
modelos teodricos tanto macroscopicos como microscopicos que se propdem a reproduzir os
resultados experimentais como o modelo do dielétrico continuo (DCM) **" ¢ 0 modelo de

239 No modelo de dielétrico continuo, cada camada da heteroestrutura ¢

Huang-Zhu.
substituida por um meio dielétrico caracterizado por uma fungdo dielétrica que depende da
freqliéncia de oscilagdo do meio. Este modelo proporciona dois tipos de modos: os modos
confinados e os modos de interface.

Nao € nosso objetivo aprofundar esta discussao aqui. O importante ¢ definir
quais fonons sdo determinantes na interacao elétron-fonon nos pogos quanticos: se os fonons
confinados ou se os fonons de interface. Nem sempre as técnicas experimentais permitem
dirimir completamente a duvida quanto a quais tipos de fonons estdo participando mais ou
menos ativamente nos processos fisicos de espalhamentos em pogos quanticos. Existe ainda
contradi¢do nos resultados tedricos encontrados sobre quais fonons sdo mais importantes e em
que intervalo de espessura de pogos quanticos eles sdo predominantes. Contudo existem
evidéncias de que o acoplamento elétron-fonon para fonons confinados decresce com a largura

do poco, enquanto o acoplamento com fonons de interface torna-se mais significante.**”’

237 . .
(237] ysando o modelo de dielétrico continuo

Recentemente, Lee et al.
analisaram o espalhamento proporcionado pelos diversos tipos de fonons em pogos quanticos.
Destes resultados observa-se que o espalhamento proporcionado por fonons de interface ¢

aproximadamente 3 vezes superior ao devido a fonons confinados em pogos quanticos de
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Al,Ga; ;As/GaAs com x = 0.3 e espessura de 60 A. Os resultados da taxa de espalhamento por
fonons de interface e da taxa de espalhamento por fonons confinados obtidos por Lee et al.**™
sdo apresentados na Figura 2.16. A contribuicdo dos fonons de interface ao espalhamento

cresce ainda mais para pogos com largura menor que 60 A.

44— Total contribution
—b— S+ mode

—e— Confined mode
—— - mode

2 {—®— Half-space mode

Scattering rate (ps™)
% )

Well width (nm)

Figura 2.16 — Taxa de espalhamento de diversos tipos de fonons existentes em pogos quanticos:
fonons Opticos interface com simetria S* e S, foénons Opticos confinados, fonons
opticos do modo half-space, e a contribuicao da taxa total de todos os tipos de modos
com a largura do pogo. A composi¢do de Al ¢ 0.3, a temperatura de rede é 15 K.[**")

Uma possivel explicagdo para isto esta no fato de que para pogos estreitos a
funcdo de onda penetra fortemente na barreira. Isto pode explicar porque os fonons de
interface sdo determinantes nos processos de interacdo elétron-fonon. Os fonons de interface
podem ser classificados como fonons dos modos TO e LO. Os modos TO nao contribuem para
interacdo de Frolich, que domina o espalhamento eletronico pelos fonons opticos polares.**!
A intensidade do acoplamento elétron-fonon-LO em pocos quanticos ¢

representada pela constante de acoplamento definida por: 1233242243

27 (18, =1/ &,) (. +m; ) havy, /207

A=
q’Q

(2.45)

~ . ’ . .o A . y . . *
onde &, € & sdo as constantes dielétricas de alta freqiiéncia e estatica, respectivamente, m, €

£ ~ . r r :
m, sdo as massas efetivas dos elétrons e dos buracos e n®,, ¢ a energia do modo LO, Q =

L.LyL, ¢ a dimensdo nas direcdes X, y € z, € q ¢ o vetor de onda do f6non (q = (qx, qy, nm/L,); onde
n ¢ um nimero inteiro). As massas efetivas dos elétrons e dos buracos na liga AlGaAs assim

como a energia efetiva do ramo do fonon LO e a relacdo (1/e, - 1/g5) aumentam com a
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concentracdo de Al, induzindo assim, a um aumento na intensidade do acoplamento elétron-

fonon-LO com x nos pogos quanticos de AlGaAs/GaAs.

[2.36] [2.37]

Resultados experimentais e teoricos mostraram que a energia
efetiva dos fonons em pocos quanticos depende da concentracdo de Al na barreira. Resultados
teoricos obtidos por Lee et al. mostraram que a dependéncia com a concentragdao de Al € mais
forte em modos de interface com simetria S*.**") Estes resultados estdo representados na
Figura 2.15B pelas linhas tracejadas.

S. Baroni et al. **

mostraram que a introdu¢do de Al para formar o
AlGaAs tem um efeito pequeno sobre os ramos acusticos que sao muito semelhantes no GaAs
e no AlAs.”*! As relagdes de dispersdo na regido entre os dois extremos 0 < x < 1, na liga
Al,Ga;4As, devem por tanto ser também muito semelhantes. As energias destes fonons como
se verifica na Tabela 2.2 ndo depende de x ou varia muito pouco com a concentragao entre os

binarios GaAs e AlAs.

2.5 EFEITOS DO CONFINAMENTO SOBRE A VARIACAO DA LARGURA DE LINHA A MEIA

ALTURA (FWHM) E DA ENERGIA DE TRANSICAO EXCITONICA (Eg) COM A TEMPERATURA

2.5.1 Efeito do confinamento sobre a FWHM(T)

Geralmente a FWHM(T) ou HWHM(T) ¢ dada por: ¢!
[(T)=T,+aT +bN,,(T). (2.46)
O primeiro termo (I'g) ¢ independente da temperatura e surge do
espalhamento associado a impurezas e imperfei¢cdes (espalhamento ndo homogéneo). O
segundo termo (aT) surge da interagdo de elétrons com fonons acusticos e o coeficiente a
fornece a intensidade das interagdes de elétrons com fonons acusticos. O ultimo termo (bN.o)
¢ proporcional a fungio de ocupagio de Bose-Eisntein N, (q,T) =[exp[ha)(q)/ k,T ]—IT e surge

da interacdo de elétrons com fonons Opticos. O coeficiente b fornece a intensidade das

interacoes de elétrons com fonons Opticos longitudinais (LO). A comparacao da Equacao 2.46
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com resultados experimentais da dependéncia de I'(T) com a temperatura pode ser usada para
determinar os valores dos coeficientes a e b.
A interagdo elétron-fonon acustico, portanto ¢ dada pelo pardmetro a em

unidade de (neV/K). A descri¢do no intervalo de 10 — 150 K da HWHM pode ser dada por

F(T ) =I", +aT . Resultados experimentais da HWHM de pogos quanticos com largura menor

que 200 A usando varias técnicas mostram que os valores da intensidade da interagdo de

. . r ~ . . 245247
elétrons com fonons actisticos estdo na maior parte na faixa de 1 — 3 peV/K para pogos.**>

2.50 2.48,2.51]

! Trabalhos experimentais sobre 0 GaAs “bulk”,! por outro lado, resultam em valores
na faixa de 8 — 12 peV/K. Estes resultados experimentais da largura de linha do GaAs “bulk” e

pocos quanticos sao mostrados na Figura 2.17.

16 ——— —A 15
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Figura 2.17 — Resultados experimentais e teorico da contribuicao dos fénons actisticos para a HWHM
em pogos quanticos de GaAs e GaAs “bulk”. Quadrados sdo resultados experimentais do
parametro a da meia largura de linha a meia altura. Os dados foram tirados das Refs.
[2.44,2.47-2.52]. A linha horizontal da direita é resultado de calculo tedrico™? para o
GaAs “bulk” e a linha horizontal da esquerda ¢ resultado de calculo teérico®*”! para
pocos quanticos de GaAs.***

Embora exista uma consideravel variagao nestes dados, estd claro que a
interagdo elétron-fonon acustico ¢ aproximadamente cinco vezes menor para 0S POGOS
quanticos de GaAs em relagdo ao GaAs “bulk”.

A contribui¢do da interagdo éxciton-fonon acustico pode ser descrita em

materiais “bulk” e heteroestruturas como a soma de duas contribui¢cdes: uma associada ao
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potencial deformacdo (DP) e outra ao potencial piezoéletrico (PE) de acordo com a

expresséo:[z‘%]

[=C(0)+I” +T"™ =T (0)+aT (2.47)

onde I'(0) é a parte independente da temperatura e a = T°*/T + I'"/T.

Cada um destes termos I'°"/T e T"¥/T est4 relacionado a banda de conducdo
(BC) e a banda de valéncia (BV), conforme Equagdes 2 e 3 da Ref. [2.46]. O tamanho do raio
exciténico e a anisotropia no espago reciproco das respectivas bandas vao ser os fatores
fundamentais para avaliar a contribui¢ao de cada um. Para materiais ou estruturas isotrdpicas,
a contribuicdo da interacdo através de DP ¢ grande e a contribuicdo através de PE ¢é nula. Para
materiais ou estruturas anisotrdpicas a contribui¢dao da interacao via PE pode ser significante.
(241 A relagdo de dispersdo para o éxciton de buraco pesado no GaAs “bulk” ¢ fortemente
anisotropica fazendo com que a contribuicdo de PE corresponda a aproximadamente 85% e a
DP seja somente de 15%.

Analisando o espalhamento éxciton-fonon actstico em pogos quanticos
verifica-se que a simetria ¢ reduzida e a degenerescéncia da banda de valéncia no centro da
zona de Brillouin ¢ parcialmente levantada reduzindo a anisotropia. Assim no po¢o quantico a
contribuicdo PE pode ser desprezada em comparagdo com a contribui¢do DP. Deste modo o
confinamento quantico e¢ o surgimento de niveis discretos de energia induzem a um

decréscimo da interacao éxciton-fonon acustico.

2.5.2 Efeito do Confinamento sobre a Ey(T)

Os efeitos do confinamento sobre a variagdo da recombinacdo excitonica ou
“gap” de energia com a temperatura poderdo ser melhor discutidos apos a introducdo dos
diferentes modelos de ajuste que serdo vistos no Capitulo 3. De toda forma ¢ importante
ressaltar que em alguns trabalhos, tém-se relatado que os niveis de energia dos pocos
quanticos decrescem com aumento da temperatura e que esta variagdo térmica comporta-se de
maneira semelhante a dependéncia com a temperatura do “gap” do material que constitui o
poco. Este comportamento foi observado, por exemplo, para pocos quanticos de
AlGaAs/GaAs com rede casada.*>*>®!! Porém, outros autores relatam que a presenga das

barreiras e das interfaces modifica o comportamento da energia do “gap” em pogos
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[2.62,2.63] [2.64,2.65]

quanticos. Lourenco et al estudaram o comportamento das transi¢des

excitonicas em fungdo da temperatura em pogos quanticos de AlGaAs/GaAs com diferentes
concentragoes de aluminio no material da barreira e verificaram uma forte influéncia do
material da barreira sobre o comportamento térmico das transigdes excitonicas. Outros

[2.66,2.67

materiais também mostraram o mesmo comportamento. 1 Os pardmetros dos vérios

modelos de ajuste, a serem tratados no Capitulo 3, variam com a concentragdo de Al.
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3 MODELOS TEORICOS

Neste capitulo vamos descrever os principais modelos tedricos para ajustar a

variagdo de “gap” de energia ou da recombinagdo excitonica com a temperatura.
3.1 MODELOS QUE DESCREVEM A VARIACAO DO “GAP” DE ENERGIA COM A TEMPERATURA
3.1.1 Introducao

A dependéncia do “gap” de energia ou das transi¢cdes excitonicas com a
temperatura — Eq(T) — ¢ uma caracteristica muito importante de qualquer material

semicondutor.*'=4

1 Os primeiros resultados publicados sobre a variagio do “gap” de energia
com a temperatura datam de 1930.5 Naquele trabalho inicial supds-se, com base nos poucos
dados experimentais disponiveis entdo, que as energias de “gap” (E,) eram linearmente
dependentes da temperatura.’**">* O acumulo de dados experimentais desde a invengdo do
transistor mostrou que dE/dT anula-se quando T— 0.7

A baixissimas temperaturas (T < 10 K) o comportamento assintdtico para T
— 0 & do tipo T*. Pode-se verificar isto sem o uso de qualquer equacdo empregando o modelo
de Debye em que o comportamento assintdtico previsto (e demonstrado experimentalmente)

T2 2439 Com o aumento da

do calor especifico (a derivada da energia em relacdo a T) é ~
temperatura o comportamento de E4(T) ainda pode ser representado por uma expressao do tipo
T?, mas com p variando entre 2 ¢ 3.33.°'% A altas temperaturas o comportamento da energia
do “gap” ¢ linear com a temperatura.

A variagdo do “gap” de energia em funcdo da temperatura ocorre devido a

contribuicdo de dois mecanismos distintos: a interacdo elétron-fonon (IEF) e a expansdo

térmica da rede (ETR).''~1¥ Esta dependéncia pode ser representada pela expressdo geral:

OE OFE OE
CIRCORCS o
or ), T ) e \OT )opy




3 — Modelos Teoricos 46

onde o primeiro termo no segundo membro representa a variacao do “gap” com a temperatura
a volume constante (contribuicao da interagdo elétron-fonon) e o segundo termo representa a
variag¢do do “gap” induzida pela variacdo do volume (contribuicdo da expansao térmica).

De modo geral, a contribui¢do da expansdo térmica para a variacdo de Ey(T)
¢ pequena comparativamente a contribui¢do da interacdo elétron-fonon. Embora alguns
trabalhos com GaAs e In,Ga;_,As, para x = 0.06 e x = 0.15, tenham registrado contribuigdes de
40 a 45% da dilatagdo térmica para a reducio do “gap” de energia com a temperatura,?®'>1¢!
acredita-se que a contribuicao da dilatagdo térmica, a temperatura ambiente, ¢ da ordem de 2%

[3.14,3.17

a 20% dependendo do material semicondutor. I'No caso do GaAs, a contribuigio da

expansao térmica da rede para a reducdo total da energia de “gap” a temperatura ambiente foi

3.18 - Sy q . .
I Assim, devido & “pequena” contribui¢do da dilatagio térmica para a

estimada em 21%.!
variagdo total do “gap” de energia com a temperatura, diversos modelos foram propostos
considerando somente o mecanismo da interacdo elétron-fonon como uma primeira
aproximacao para o entendimento do comportamento de Eg(T).[3 16.3.19-3.21]

O mecanismo de interacdo elétron-fonon pode ser dividido em duas
diferentes contribuicdes: o efeito da interacdo elétron-fonon de segunda ordem (termos de
Debye-Waller) B1*2#2 ¢ o efeito da interagdo elétron-fonon de primeira ordem (os termos de
Fan). ") Ambos sio obtidos através do calculo de perturbacdo da auto-energia do elétron
quando os dtomos do cristal sofrem um deslocamento da posi¢ao de equilibrio.

A correcdo de Debye-Waller ¢ um efeito de segunda ordem na interacao
elétron-fonon (envolve hamiltoniana de segunda ordem) tomado em primeira ordem na teoria
de perturbacdo.”’” Ja o termo de Fan (“auto-energia”) ¢ um efeito de primeira ordem na

[3.23

interagdo elétron-fonon tomado em segunda ordem na teoria de perturbagio.””**! Considerando

ainda a expansdo térmica da rede, podemos descrever a variagdo da energia da banda com a

~ 24
temperatura de acordo com a expressio:> >

E, (T)=¢,+A) +A" + A, (3.2)
onde &, € a energia de enésima banda ndo perturbada, A." é o deslocamento da energia de
banda induzida pelo termo de Debye-Waller (DW), A" ¢ o deslocamento da energia de banda

induzida pelo termo de expansdo térmica da rede € A."" é a variagdo da energia devido ao

termo de Fan que pode ser dividido em duas partes, de acordo com:

Al =AF 40T, (3.3)
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onde a parte real surge do deslocamento dos estados de banda e a parte imagindria surge do

alargamento do tempo de vida destes estados.

Calculos de A, + A} +il,, por véarios métodos considerando a interagdo

elétron-fonon de primeira ordem ndo levam, entretanto a expressdes que ajustem os dados
experimentais da variacdo da energia de “gap” (ou recombinacdes excitOnicas) € ou o
alargamento de linha com a temperatura.l**%

Nesta secdo faremos uma sintese de quatro modelos que descrevem a
variagdo do “gap” de energia com a temperatura, sem considerar os efeitos da dilatagdo

térmica, em materiais semicondutores: os modelos de Varshni, Vina ¢ dois modelos de Pissler

(tipo-p e tipo-p).
3.1.2 Modelo de Varshni

Na década de 60, Varshni propds a primeira expressdo analitica para ajustar
113 EX) : fal : [325] ~
0 “gap” de energia com a temperatura para os materiais semicondutores. A expressao
empirica proposta por Varshni é:
T2

m (3.4)

Eg(T) = Eg(o) _aVar
onde E4(0) é o “gap” de energia a temperatura de 0 K, oy, € B sdo coeficientes puramente
empiricos a serem obtidos através do ajuste dos dados experimentais. O coeficiente oy, esta

. . _dE . . 1
relacionado com o hmd_T e B geralmente ¢ considerado comparavel a temperatura de Debye
T—oo

Op.
O comportamento da equacdo de Varshni para baixas e altas temperaturas

(definidas em relagdo a 3) pode ser estimado por:

E,(T) %Eg(O)—%Tz para T<< f (3.5)
E(T)>E,(0)-, (T-pB) paraT>>pf (3.6)

Como pode ser observado através das equagdes acima, a expressdo de
Varshni apresenta uma dependéncia quadratica para a regido de baixas temperaturas e um

comportamento linear para altas temperaturas.
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O modelo de Varshni apresenta problemas, pois nao fornece ajustes de boa
qualidade, especialmente na regido de baixas temperaturas onde o modelo apresenta um
comportamento assintdtico tipo T2. (Varshni alegou erroneamente que este comportamento era
resultado das teorias propostas por T. Muto”® ¢ H. Y. Fan.®>")) Verificou-se que os valores
numéricos de ay, € B obtidos a partir dos ajustes variam significativamente de artigo para
artigo. Para o GaAs, por exemplo observam-se faixas com valores variando entre 0.54 meV/K
< g £ 1.06 meV/K e 204 K < B < 671 K.B2% Recentemente verificou-se em bindrios,

26-3.31 .
326331 proporcionando

ternarios e heteroestruturas que o modelo de Varshni era inadequado
sistematicamente resultados superiores as curvas experimentais na regido de baixas
temperaturas. Segundo Péssler, o modelo de Varshni ¢ incapaz de fornecer interpretacdes
fisicas adequadas para o comportamento da energia de recombinagdo excitOnica com a
temperatura.”>"!

Apesar da grande divergéncia entre os parametros da equacao de Varshni,
este modelo continuou sendo utilizado durante as ultimas décadas e continua atualmente, em
virtude, sobretudo, de sua simplicidade.

Visando obter expressdes analiticas que nao fossem totalmente empiricas e
que pudessem resultar em melhores ajustes para os dados experimentais, outros modelos

foram propostos.
3.1.3 Modelo de Viia

Em 1984 Vifia et al®??! propuseram um modelo semi-empirico para
descrever a variagdo do “gap” de energia com a temperatura, baseado na distribuicao
estatistica de Bose-FEinstein. A expressao proposta por Vifia ¢ dada por:

E (T)=E;—a, {1+;} (3.7)
exp(®,/T)-1
onde Eo(T = 0) = Eg — ag ¢ 0 “gap” de energia a T = 0 K, ag descreve a intensidade da
interagdo elétron-fonon optico e Op = Aiw/kp representa a energia média dos fonons na escala
de temperatura.’** O modelo de Vifia foi aplicado para o ajuste da variagdo do “gap” de
energia com a temperatura em elementos, como Si e Ge, em bindrios, como 0 GaAsP¥ e

InP,**Y  ternarios, como o AlGaAs’?", quaternarios, como o AlGaAsSbP? e
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[3.29] [3.30

heteroestruturas, tais como super-redes de InGaAs/InAlAs, pocos quanticos,”*” pocos
quanticos com “spike”,’>% etc.

A aproximag¢do do modelo de Vifia para baixas temperaturas (definidas em
relacdo & @) ¢ dada por:

E (T) > E;—ag(1+2exp(-0, /T)) = E,(0)—2a,exp(-0, /T) paraT << &z  (3.8)

Para altas temperaturas, fazendo 2X=06,/T na Equagado 3.7 e estabelecendo a
condigio 2X<< 1, ou seja, T >> @, pode-se desenvolver exp(2X) = 1 + 2X + 2X* + 4X°/3
+.... (série de Taylor). Considerando até o termo linear na expansao, tém-se:

E,(T)—>E, —Zg—BTzEg(O)—Zg)—B(T—G)B/Z) para T>> 0 (3.9)
B B

Assim, o modelo de Vifia também mostra um comportamento /inear para
altas temperaturas, similar ao modelo de Varshni. Comparando a Equagao 3.9 com a Equagdo
3.6 nota-se que oy, =2ap/Op ¢ f=0g/2.

Considerando termos até¢ segunda ordem na expansdo de exp(2X) ¢ facil

verificar que:

{ 2a, } (2a,/©,)T? (3.10)

exp(®,/T)-1| T+0©,/2

Fazendo-se, novamente, oy, = 2ap/®p ¢ B = Op/2 obtém-se a equacio de
Varshni, ou seja, a equagdo de Varshni ¢ uma aproximacgdo de segunda ordem da parte
dindmica da expressdo de Vifia, que ¢ associada a interag@o elétron-fonon, e ¢ valida somente
para a condi¢do Op/7 << 1.

O modelo proposto por Viha também apresenta problemas: a baixas
temperaturas o ajuste exibe uma curvatura muito suave, desaparecendo por completo para
temperaturas inferiores a aproximadamente 50 K. Este comportamento tipo platdé do modelo
de Vina para baixas temperaturas surge porque o modelo nao considera os fonons acusticos,
que dominam a interacdo a baixas temperaturas. Por exemplo, no caso de semicondutores
como o Ge, GaAs, InAs e AlAs a temperatura caracteristica dos fonons ®g esta abaixo de 300
K, portanto (considerando-se a condi¢do 7' >> ®g) a equagdo de Vina fornece bons ajustes

e : : 3.333.34
para estes materiais em temperaturas acima da temperatura ambiente.l*3-4
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3.1.4 Modelos de Pissler

Em estudos realizados por Pissler,”"'" utilizando os resultados publicados

3351 evidenciou-se

por Grilli da dependéncia com a temperatura do “gap” de energia do GaAs,
que a tendéncia quadratica (77), relativamente forte no modelo de Varshni e o
desaparecimento da dependéncia com 7 no modelo de Vifia para a regido de baixas
temperaturas estdo representando certos limites do comportamento fisico real. Passler 1°2"
argumenta que a dependéncia da variagdo do “gap” de energia com a temperatura em materiais
semicondutores, para a regido de baixas temperaturas, deve ser proporcional a uma lei de
poténcia, do tipo Eu(7) o« 7°, onde o expoente p difere do valor convencional p = 2
inicialmente proposto por Varshni.®**! Além disso, Pissler *'°! demonstrou que apenas trés
parametros (por exemplo Ey(7'= 0), oy, € B do modelo de Varshni) sdo insuficientes para uma

descri¢do adequada da curva experimental de E (7). Em 1996, Péssler desenvolveu um novo

modelo analitico (modelo p), com quatro parametros, para descrever o efeito da variagdo do

“gap” de energia com a temperatura para os materiais semicondutores % obtendo a
expressao:
— P p
E(T)=E, - (3.11)
Nesta expressdo o, =S(T) = - (dE/dT)7—» € um pardmetro a ser ajustado e

esta relacionado a entropia do “gap” de energia para regides de altas temperaturas (mesmo
parametro que aparece na Equagdo 3.4 de Varshni), ®, = haw/ks ¢ o pardmetro de temperatura
caracteristica representando a energia efetiva dos fénons /®m na escala de

3.24,3.32,3.36]

temperatural e o expoente p estd associado a fungdo espectral ou distribuicdo de

freqiiéncias f (a)) a (ﬁj , através da relacdo p =v + 1. Vale ressaltar que ®@p da expressao
)

de Vifia e ®, da expressdo de Péssler representam o mesmo parametro.
Uma estimativa do grau de dispersdao dos fonons pode ser obtida pela razao
entre a raiz quadrada da distancia quadratica média e o centro de gravidade < € >:
2 2
_te) =)
A=11 - (3.12)

(¢)

onde <¢> = <hw>.
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A curvatura da parte ndo linear de E4(T) representa uma impressdo digital do
semicondutor e pode ser relacionada como o centro de gravidade e a largura efetiva (distancia
quadratica média) dos modos dos fonons que contribuem de maneira substancial para a
variagao de Ey(T).

Para o modelo de Péssler tipo-p o grau de dispersdo dos fonons pode ser
dado por: Ap=1/ \/ﬁ . Desta equagdo pode-se distinguir os seguintes regimes de
dispersao:

a — Ap > 0.577 corresponde ao regime de grande dispersao. Este ¢ o caso onde a
contribui¢do dos fonons com baixa energia (TA e LA — de longo comprimento de onda) ¢

comparavel com a contribui¢do dos fonons de alta energia (LO, TO e LA - de curto

comprimento de onda).

b — Ap < 0.30 corresponde ao regime de baixa dispersdo. Este ¢ o caso onde a
contribui¢ao dos fonons de baixa energia ¢ muito pequena em comparagao com os fonons

de alta energia.

¢ —0.30 < Ap < 0.577 corresponde ao regime de dispersdo intermediaria. A maioria dos
materiais semicondutores esta nesta faixa.

O modelo de Pissler tipo-p tem sido aplicado com sucesso em uma grande

3.37]

variedade de materiais semicondutores elementares como o Si,! em compostos binarios

como o CdS B3¢ ¢ GaAs,[3'l6] ternarios, como o AlGaAs[3'27], quaternarios, como o
AlGaAsSbP? ¢ heteroestruturas, tais como super-redes de InGaAs/InAlAs,"* pocos
quanticos,”>% pocos quanticos com “spike”,*?% etc, fornecendo melhores ajustes para os

conjuntos de dados experimentais de E,(T), com ajuste de minimo-quadrado (%
significativamente menor do que os associados aos modelos empirico de Varshni e semi-
empirico de Viia.

Contudo, a discussao sobre o melhor modelo para ajustar a energia de “gap”
ou transicdo excitOnica com a temperatura ainda esta aberta. A Equacdo 3.11, apesar de ter
fornecido excelentes resultados em relacdo aos modelos de Viia e principalmente de Varshni,
e ter uma estrutura analitica relativamente simples, ndo consegue separar as contribuigdes dos
fonons dos diferentes ramos para a variagdo do “gap” com a temperatura € ndo proporciona
bons ajustes para os pardmetros ©, € p, principalmente para p > 3. Este comportamento (p > 3)
surge em semicondutores de “gap” grande como SiC e GaN,"'% pocos quanticos estreitos (Ly
<30 A) e em estruturas de super-redes de periodo curto. Em funco disso, em 1998, Pissler

prop0s uma nova fungao de ajuste para ajustar os casos onde p > 3, que fosse capaz de estimar
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a contribui¢ao dos fonons dos diferentes ramos (actsticos e Opticos) conhecida como modelo

de Pissler tipo-p, que mostramos a seguir:">*'>*]

2 4
a,0,| p 7’ [ 4T AT C
E(T)=E,-—2| 2| sll+—| — | +| — | =1 [+(1-p)| coth| == |-1 3.13
(T)=E, 2 |2 6(@} (@J (p)( (ZT]J G-19)

P p

onde o parametro 0 < p <Icontrola os pesos reativos da contribui¢cdo dos fonons dpticos e
acusticos. O pardmetro © , =%,/ kyrepresenta a energia de corte na escala de temperatura.

No limite de p — 1 obtém-se ® — 0,/2 (® = <e>/kg ¢ a temperatura efetiva dos f6nons)
representando a maior contribuicdo dos fonons actsticos. No limite p — 0 obtém-se ® — 0,

representando uma maior contribui¢do dos fonons opticos. A fungdo espectral é dada por:

f(a)):%{p£+(l—p)a)05(a)—a)o)} para 0<w<@,. O pardmetro andlogo a
L @

temperatura efetiva dos fonons ®, (Equagdo 3.11) ¢ dado por ®, = ©,(1 — 0.5p). A relagdo de

dispersdo para este modelo ¢ definida por: Ap = E ! ) §(4 -3p).
-p

Neste trabalho os modelos tedricos descritos acima (exceto o de Varshni)
serdo empregados, com objetivo de verificar qual a influéncia do material da barreira no
comportamento das transi¢des quantizadas nestas heteroestruturas, em funcao da concentracdo

de aluminio.

3.1.5 Comparacgao entre os modelos

Na Figura 3.1, a seguir, sdo mostrados os dados redigitalizados da variagao
do “gap” de energia com a temperatura para o GaAs publicado inicialmente por Grilli et

al. B

e os ajustes obtidos através dos modelos de Varshni, Vifia e os dois propostos por
Péssler.

Observa-se que as curvas de Varshni e de Vifia para regido de temperaturas
superiores a 100 K sdo quase indistinguiveis. Contudo, para 7' < 80 K existe uma diferenga
clara entre essas curvas (vide inser¢ao na Fig. 3.1). Nesta regido, especialmente para 7 < 40 K,

o modelo proposto por Varshni exibe uma curvatura muito forte, superestimando o “gap” para

T =0 K. J& a curva proposta por Vifia exibe, nessa regido, uma curvatura muito mais suave,
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desaparecendo por completo para 7 < 20 K e subestimando o “gap” para 7' = 0 K. Neste
comportamento tipo platd, o modelo de Vifa para baixas temperaturas evidencia a auséncia de
qualquer dependéncia do tipo poténcia, isto é, do tipo 77, para p = 1,2,3...., etc. (vide Equagio
3.7). Essa diferenca entre ambos os modelos ¢ observada na Figura 3.1, onde fica ilustrado que
um ajuste adequado dos dados experimentais do “gap” de energia para o GaAs na regido de
baixa temperatura nao pode ser realizado através dos modelos de Varshni e Vifia. Na regido de
alta temperatura estes modelos se comportam linearmente. Nota-se, ainda, que o modelo

proposto por Péssler ¢ o que melhor descreve os pontos experimentais.

1.53 E T g T E T E T E T

i /2 e ee Grilli of al. (1992) B
Passler (1997) al
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Figura 3.1 — Comparagéo entre os trés modelos que descrevem a variagdo do “gap” de energia do
GaAs com a temperatura (Equacdo 3.3, Equagdo 3.7 e Equagdo 3.11) para o GaAs. Os
valores experimentais, que sdo representados por pontos, foram obtidos através da
técnica de fotoluminescéncia por Grilli er al®* para o GaAs e redigitalizados,
posteriormente, por Pissler.”'®" A linha pontilhada indica a curva assintotica no limite de
altas temperaturas (Eg(T) = EJT=0) - o(T - @2). A intersec¢do entre a linha pontilhada
e a reta paralela a escala de temperatura que passa sobre E,(7=0), representada pela cruz,
marca o ponto B =0/2=112.8 K.

Na Figura 3.2 apresentamos a variacdo da energia de recombinagdo
excitonica com a temperatura para a liga ternaria Al,Ga;,As com concentracao de Al de 0.30.

3271 0 mesmo padrio obtido para o GaAs “bulk” (Figura 3.1) foi verificado aqui para a liga



3 — Modelos Teoricos 54

ternaria Al,Ga;As. Pode-se verificar que os parametros de ajuste de todos os modelos

aumentam com a concentracdo de Al.P2"!

1.88 - a

1.87 - .

ENERGY (8]

1.86 — -

- Sample #52, x=0.30
-------- Fit. Varshni N
18549 ___. Fit. Viria ]

Fit. Passler -

1.84 - =]

2 1 . 1 . 1 . 1 N

[0} 40 80 120 1680 200
TEMPERATURE (K}

Figura 3.2 — Comparacgao entre os trés modelos de Varshni (linha pontilhada), Vifia (linha tracejada) e
Péssler (linha solida) e dados experimentais da variacdo do pico de fotoluminescéncia
em fun¢do da temperatura da liga ternaria de Al,Ga,.,As x = 0.30.137!

Na Figura 3.3 mostramos a variagdo do pico de energia do espectro de
fotoluminescéncia com a temperatura da heteroestrutura de poco quantico de AlGa;.
+As/GaAs. Novamente o padrao mostrado nas Figuras 3.1 e 3.2 para os casos do GaAs “bulk”
e da liga ternaria Al,Ga,..As foi reproduzido pela heteroestrutura de pogo quantico. Na regido
de baixas temperaturas, pode-se notar que o modelo de Varshni superestima a curva
experimental, o modelo de Vifia apresenta um comportamento tipo platd e o modelo de Pissler
fornece o melhor ajuste.

Até recentemente acreditava-se que a variacdo da recombinagdo excitOnica
com a temperatura em pogos quanticos fossem semelhantes a variagdo do “gap” de energia do

3.47,3.76]

material “bulk”.P2%334% Trabalhos recentes contudo trouxeram evidéncias que a

variag¢do do “gap” em pocos quanticos depende da concentracdo de Al na barreira.
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Figura 3.3 — Ajuste através dos modelos de Varshni, Vifia e Péssler tipo-p para a curva de variagdo do
pico de fotoluminescéncia em fungdo da temperatura em pogo quantico de Al Ga,.
As/GaAs, x = 0.40, largura de 60 A. Uma ampliagio da regido de baixas temperaturas é
mostrada em detalhe.”*”

Na Figura 3.4 mostramos os valores dos parametros de ajuste dos modelos

de Vifia e Pissler tipo-p em fungdo da concentragdo de Al obtidos por S. A. Lourenco et al..

(3473761 Qs pardmetros de ajuste mostram um comportamento peculiar em fungio da

concentragdo de Al. Inicialmente os valores dos parametros para baixas concentragdes de Al
sdo inferiores aos valores para o GaAs “bulk” e aumentam com o aumento da concentragao de
Al na barreira. O resultado — valor inferior ao do GaAs “bulk” para baixas concentragdes de Al

3471 Resultados semelhantes foram obtidos

»[3.30]

— foi atribuido a possiveis efeitos do confinamento.

para outras heteroestruturas como, po¢os quanticos com “spike

InGaAs/InGaAlAs:Si.??!

e super-redes de
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Figura 3.4 — Dependéncia com a composi¢do de Al dos parametros de Vifia (A, B) e Péssler tipo-p (C,
D)4

Em resumo, o modelo de Varshni ¢ incapaz de fornecer interpretacdes fisicas
adequadas para o comportamento da energia de recombinagdo excitOnica com a
temperatura.”>'! O modelo de Vifia nio oferece bons ajustes para baixas temperaturas, por
desprezar a presenca de fonons acusticos. O modelo de Péssler tipo-p, em todos os casos e
intervalos de temperatura, mostra um melhor ajuste das curvas experimentais. Os pardmetros
de ajuste dos diferentes modelos sentem os efeitos do confinamento e variam com a
concentragdo de Al nas heteroestruturas de pogos quanticos.

[3.21]

O modelo de Pissler tipo-p nao foi utilizado nestes trabalhos até¢ aqui

apresentados, mas serd utilizado nesta dissertagdo por fornecer ajustes melhores que o modelo

proposto por Vifia e por ser uma proposta que visa separar a contribuicao dos fonons acusticos

dos opticos.
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Neste trabalho fizemos uma analise destes efeitos em pocos quanticos de
AlGaAs/GaAs com 60 A de espessura nominal, no intervalo de temperatura de 8.5 a 100 K,
com concentracdo de Al variando entre 0 < x < 0.35. Para que pudéssemos estudar os efeitos
do aumento da concentragdo de Al e do confinamento quantico sobre os parametros de ajuste

de E4(T) dos modelos de Vifia e Péssler (tipo-p e tipo-p).

3.2 INFLUENCIA DAS FLUTUACOES DA COMPOSICAO QUIMICA DAS BARREIRAS SOBRE A
FORMA DE LINHA DAS RECOMBINACOES EXCITONICAS EM POCOS QUANTICOS DE AlyGa;.
<AS/GaAs

Nas ligas terndrias e quaternarias volumétricas (“bulk”) pode ocorrer
desordem composicional dos elementos constituintes ao longo da amostra, devido a separacao
de fase resultante do “gap” de miscibilidade.***** Esta variagio na composicio da liga gera
flutuagdes no potencial eletrostatico ao longo do material.**”! A varia¢io na composicao da
liga corresponde a uma modulagdo na energia de “gap” ao longo da amostra. Um espectro de
fotoluminescéncia (PL) obtido em amostras com estas flutuagdes de potencial corresponde a
uma superposicdo de muitas linhas de emissdo relativas as diferentes energias de “gap”
associadas a estas flutuacdes, o que torna o espectro consideravelmente alargado.*-"

Em estruturas de QWs (do inglés Quantum Wells) baseados em
semicondutores III-V, II-VI e suas ligas, flutuagdes na largura do pogo (micro-rugosidades na
interface) e na composi¢do quimica das ligas que compdem o material do pogo de potencial
e/ou da barreira de confinamento sdo fontes de desordem que modulam o perfil local do
potencial de confinamento da heteroestrutura e afetam fortemente suas propriedades dpticas.
Por razdes relacionadas a dinamica de deposicdo das camadas, as interfaces nunca sao
perfeitamente abruptas, inevitavelmente apresentando rugosidades. Estas imperfeicdes
estruturais podem ser ilhas do material B (barreira) ocorrendo na regido do material A (poco) e
vales de material A ocorrendo na regidao B.

Em sistemas onde as amplitudes das flutuacdes sdo baixas (sistemas com
baixa desordem, como ¢ o caso dos QWs de AlGaAs/GaAs) a termalizacdo dos éxcitons ¢
completa. Com o aumento da temperatura (a partir de T = 8 K) os éxcitons sdo transferidos
termicamente para estados de maior energia no rabo da banda até atingir a borda da banda de

conducao, deslocando Epp em diregdo a maiores energias (“blue-shift”). Na Figura 3.5
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apresentamos um esquema do potencial aleatério gerado pelas imperfeicdes da heteroestrutura
(rugosidades da interface e desordem composicional). Com um incremento ainda maior na
temperatura, a energia térmica vence a energia de localizagdo excitonica e a forma de linha do
espectro de PL torna-se uma forma de linha caracteristica de éxcitons livres (FE), dando inicio
ao “red-shift” caracteristico da dependéncia do “gap” de energia dos materiais semicondutores
com T. Observa-se geralmente neste caso que, com o aumento da temperatura ocorre uma
reducdo no “Stokes shift” (SS), que ¢ a diferenca entre a energia de absor¢do (PLE, PR) e a

energia do pico excitonico determinado por fotoluminescéncia. Este comportamento foi

[3.54] 3.61,3.62]

observado em ligas de Zn,Hg;.Te e pocos quinticos de AlGaAs/GaAs ! e de

InGaAs/InP.>6

(X.y)

L J
I—Tcn:-nf

Figura 3.5 — Esquema do potencial de confinamento aleatorio (U.o,s) ao longo do plano xy do pogo
quéntico. Circulos claros representam éxcitons livres. As setas indicam os processos de
relaxacdo para os minimos locais ou absolutos do potencial. Circulos escuros
representam os éxcitons ainda localizados nestes minimos.”!

Estas desordens possuem um forte efeito sobre o0 movimento dos portadores
e as recombinagOes radiativas para baixas temperaturas e baixas poténcias de excitagdo sao
geralmente dominadas por éxcitons localizados (Figura 3.5).2°2%1 As flutuagdes do
potencial de confinamento resultam em um prolongamento (‘“band-tail”) na densidade de
estados excitonica (DOS) abaixo da distribuigao dos estados fundamentais da heteroestrutura,
como pode ser visto na Figura 3.6a. As recombinacdes radiativas dos estados do “band-tail”
sdao deslocadas para baixas energias com relagdo as energias de recombinagdo dos éxcitons
deslocalizados, e o espectro de fotoluminescéncia a baixas temperaturas e baixas intensidades
de excitacdo ¢ assimétrico com um rabo exponencial do lado de baixa energia (Figura 3.6b).
Tal forma de linha do espectro de PL tem sido usada como uma impressao digital das
recombinagdes de éxcitons localizados nas desordens microscopicas presentes no material

semicondutor.”>****! Os efeitos de flutuagdo de potencial freqiientemente se manifestam de
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formas distintas que estdo, a principio, relacionadas a magnitude da flutuagdo de potencial

presente na amostra.
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Figura 3.6 — (a) Densidade de estados bidimensional com uma cauda exponencial que reflete a
flutuagdo do potencial ao longo do plano (x,y) e a flutuagdo da composi¢ao quimica da
liga. E, ¢ a energia (e;-hh;) no poco, E, ¢ a energia de ligagdo do éxciton e € € a energia
de localizagdo. (b) sinal medido em um experimento de PL mostrando recombinagdo
radiativa dos portadores (éxcitons) localizados nos minimos do potencial.* !

Os efeitos das flutuagdes do potencial de confinamento sobre o processo de

recombinac¢do excitonica em pog¢os quanticos tém sido comumente analisadas em termos das

3.56-3.64,3.67,3.68

flutuacdes da largura do QW.! ] Flutuagdes da composi¢do quimica da barreira

(AlGaAs no caso do sistema AlGaAs/GaAs, por exemplo) sdo freqiientemente
desconsideradas ou deixadas em segundo plano. O estudo ¢ geralmente conduzido pela

dependéncia da largura de linha das recombinagdes excitonicas em fun¢do da largura do pogo

[3.69,3.70] [3.67,3.68,3.71-

ou pela posicao da energia do pico de PL (Epr) em fun¢do da temperatura.
3.76]

A influéncia da concentracdo de Al em pogos quanticos de AlGaAs/GaAs
sobre o comportamento das transicdes excitonicas em fun¢do da temperatura foi mostrada em

[

trabalhos recentes.****7%! Nestes trabalhos ficou evidente que a penetracdo da funcio de onda

do éxciton na barreira de potencial permite o acoplamento deste com os fonons do material
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constituinte da barreira, no caso a liga AlIGaAs. O comportamento da transi¢ao exciténica com
a temperatura para T > 60 K ressalta a interacdo do éxciton com os fonons Opticos LO. A
energia dos fonons LO e a intensidade da intera¢do éxciton-fonon-LO aumentam com a
concentragdo de Al, o que leva a um maior valor da largura de linha da emissdo excitonica e
reforca a variagdo do gap de energia com T, principalmente na regido de altas temperaturas (T
> 150 K) onde o coeficiente de variagdo do gap com T (dE/dT) é constante.’*”) Na regido de
baixas temperaturas a interagdo éxciton-fonon ¢ determinada pelos fonons actsticos LA que,
entretanto ndo depende da concentracdao de Al. Assim, um estudo a baixas temperaturas (8 K <
T < 60 K) ¢ baixas intensidades de excitagdo em pocos quanticos de AlGaAs/GaAs com
variacdo da concentracdo de Al permite analisar os defeitos das interface e da flutuagdo da
composicdo quimica da liga sobre a forma de linha da luminescéncia. Com o aumento da
intensidade de excitacdo podemos blindar ou saturar as flutuagdes e, em tese, analisar somente

a influéncia dos fonons acusticos na variagdo do “gap” com a temperatura.
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4 TECNICAS EXPERIMENTAIS E AMOSTRAS UTILIZADAS

4.1 TECNICA DE CRESCIMENTO EPITAXIAL POR FEIXE MOLECULAR (MBE)

A técnica de Epitaxia por Feixe Molecular — MBE “Molecular Beam
Epitaxy” de crescimento de cristais semicondutores surgiu em meados dos anos sessenta, a
partir dos estudos de Arthur ! ¢ Cho *# sobre os aspectos fundamentais da interacio de
atomos de Ga e moléculas de As com substratos cristalinos de GaAs sob condic¢des de ultra-
alto-vacuo (UAV) (10™'° Torr) nos laboratérios da Bell . A caracteristica principal da técnica
de epitaxia por feixe molecular ¢ sua baixa velocidade de crescimento de, aproximadamente,
um plano cristalino ou uma monocamada por segundo (~0.283 nm/s para o GaAs e AlAs).
Diversos tipos de materiais semicondutores, tais como semicondutores elementares como Si €
Ge, bindrios como GaAs, InP, GaAsSb, etc. ligas terndrias como AlGaAs, InGaAs, etc., ligas
quaternarias como AlGaAsSb, AlGalnAs, InGaAsP, etc. e até mesmo heteroestruturas de
pogos quanticos contendo barreiras com ligas quintenarias como o GaInAsNSb/GaAs ** sdo
hoje em dia crescidos por esta técnica.

O crescimento de cristais semicondutores por MBE ocorre em uma camara
de ultra-alto-vacuo, onde os feixes de d&tomos ou moléculas, gerados termicamente, incidem
sobre um substrato (cristal semicondutor) aquecido. Os elementos de alta pureza (Ga, In, Al,
As, Si, Be, etc), colocados nas células térmicas de efusdo (células de Knudsen), sdo
evaporados gerando feixes atdmicos e moleculares que estdo direcionados para o substrato.
Devido a baixa pressdo no ambiente do crescimento (10" Torr) o livre caminho médio dos
atomos corresponde a cerca de 50 m, [**! valor este muito maior que as dimensdes da cAmara.
Desta forma choques entre os atomos dos feixes e elementos residuais na camara sao
despreziveis.

A dindmica de crescimento ocorre em duas etapas: a primeira consiste na
adesdo do atomo incidente a superficie do cristal; a segunda, no rearranjo destes atomos
depositados através de movimentos superficiais a fim de atingir um ponto de estabilidade na
frente do crescimento. Estes processos dependem da espécie quimica a ser incorporada, do
fluxo relativo das espécies quimicas, da temperatura do crescimento e das condi¢des
superficiais do substrato. O controle e calibragdo destes pardmetros sdo fundamentais para

obterem-se amostras de alta qualidade e heteroestruturas com interfaces abruptas.
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O fluxo dos elementos

mecanico. O tempo de acionamento ¢ da ordem de décimos de segundos, o que possibilita o

crescimento de interfaces abruptas de alt
controlada separadamente para levar-se

elemento e para garantir um controle

processo de evaporacao e deposi¢cdo na técnica de epitaxia por feixe molecular dos compostos

III-V pode ser vista na Figura 4.1.

¢ controlado através de obturadores de acionamento

a qualidade. A temperatura de cada célula de efusdo ¢
em conta as propriedades termodinamicas de cada

preciso do fluxo. A representagdo esquematica do
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Figura 4.1 — Representacdo esquematica do processo de evaporacdo e deposi¢do durante a epitaxia

por feixe molecular dos compostos I1I-V.

As excelentes propriedades da técnica de MBE na producao de amostras

semicondutoras decorrem das caracteristicas tecnologicas dos equipamentos empregados,

entre as quais podemos citar: !

matérias primas para o crescimento;

da camara de crescimento, controle preciso de fluxo dos elementos a serem incorporados,

etc.);

através de técnicas de caracterizagao “in situ”, como por exemplo, o RHEED (do inglés

“Reflection High Energy Electron Di

O controle preciso da temperatura e dos obturadores das células de efusdo contendo as

A rigida manutencao das condi¢des de crescimento (temperatura do substrato, vacuo

A possibilidade de monitoramento da qualidade das amostras durante o crescimento

ffraction”). -]
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Nao obstante a tentativa de diminuir a quantidade de contaminantes na
camara de crescimento, amostras de GaAs fabricadas por MBE normalmente apresentam

6]

. 4. . . ~ ~ . .
comportamento levemente tipo-p 461 que denuncia a incorporacdo ndo intencional de

impurezas aceitadoras na rede cristalina. Acredita-se que tais impurezas sejam atomos de

carbono *7!

provenientes dos componentes da camara de crescimento, que se incorporam a
rede do GaAs em concentra¢des que variam de 10" a 10" cm™ dependendo do equipamento
empregado.

As amostras estudadas nesta dissertacdo foram preparadas utilizando o
equipamento de MBE do Laboratorio de Novos Materiais Semicondutores (LNMS)
pertencente ao Instituto de Fisica da Universidade de Sao Paulo (IFUSP). Maiores

informagdes sobre este equipamento de MBE podem ser encontradas nas dissertagdes de

mestrado de A. P. Lima ** ¢ A. L. Sperandio.[*”’

4.2 AMOSTRAS UTILIZADAS

O conjunto de amostras ¢ composto por trés amostras de pocos quanticos
duplos ndo acoplados de AlGaAs/GaAs de largura de 60 A, de acordo com as caracteristicas

descritas abaixo:

#2446 — bl = E, (Al,Ga;..As) com x = 05%, b2 = E, (ALGa;_As) comx =23%
#2447 - bl = E, (AlGa;..As) com x = 11%, b2 = E, (ALGa;_As) comx =27%
#2448 — bl = E; (AlGa;..As) com x = 14%, b2 = E, (ALGa;_As) comx =35%

Estas amostras foram crescidas no Instituto de Fisica da USP pela técnica de
MBE, sobre um substrato de GaAs ndo dopado orientado na direcdo [100]. Foram crescidas
em seqiiéncia uma camada “buffer” de 0.1 pum, uma super-rede de 10 periodos de
[(AlAs)s(GaAs) o] e outra camada “buffer” de 0.2 pm de espessura. Apéds a segunda camada
“buffer” foi crescida uma barreira de 800 A de espessura de Al,Ga;.,As (com a concentragao
de Al da barreira bl), o primeiro pogo de 60 A e outra barreira de 800 A. Esta barreira foi
dividida em duas partes de 400 A cada, a primeira tem mesma concentracdo de Al da barreira
bl a segunda tem a concentracdo da barreira b2. Apds a barreira b2 foi crescido o segundo

poco de 60 A e uma barreira de 800 A com a mesma concentracdo de Al da barreira b2. Para
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finalizar foi crescida uma camada tampao “cap layer” de GaAs. A fracdo molar de aluminio
(x) na barreira em cada amostra foi estimada por “RHEED”.
Na Figura 4.2 mostramos uma representagdo esquematica da estrutura das

amostras, para maiores detalhes.

A)
< & < <t 5 < 5 Substrato (Gaas)
3004 4004 4004 3004 Buffer (GaAs)
Super- Barreira (Al Ga; AS)
Swsmate | Buffer  pege  Buffer Super-rede
Galls == 45 (Gass), 4> P
diregio (100) () 1ym 0 [(AlAs)z(GaAs)y]
02pm mmmm Poco (GaAs)
Barreira (Al Ga; AS)
mmmm Cap-Layer (GaAs)

Direcéo de crescimento

Perfil da handa de conduciio e da hbanda de valéncia

_ ‘ 'y . ‘3
B) = I n, = Banda
< ™ de conducio
Eg (GaAs) -
b
EJI hh E I ’7Banda
Ih 4 de valéncia
LWl —
Onde Lw,=Lw,= 60A Lw,

bl = Gap de energia da barreira de menor concentraciio de aluminio
b2 = Gap de energia da barreira de maior concentracio de aluminio

Figura 4.2 — A) Representacdo esquematica da estrutura de pogos quanticos duplos nao acoplados,
com a largura nominal de cada camada. B) Representacdo do perfil de potencial dos
dois pogos quanticos.

4.3 A TECNICA DE FOTOLUMINESCENCIA

4.3.1 Introducao

Medidas opticas em fungdo da poténcia de excitacdo, em funcdo da
temperatura, ou na presenca de campos elétricos ou magnéticos sao largamente utilizadas no

estudo das propriedades eletronicas e Opticas de materiais semicondutores. Dentre as muitas
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técnicas podemos destacar a fotoluminescéncia (PL), fotoluminescéncia de excitagao (PLE),
fotorefletancia (PR), magnetoluminescéncia, etc. Tais técnicas Opticas podem fornecer
informacdes importantes para o estudo e caracterizacdo de um determinado material ou
heteroestrutura semicondutora, como, por exemplo, a energia de “gap”, a qualidade da amostra
(condigdes cristalograficas, etc.), a natureza e a concentragdo de impurezas, etc. A técnica de
fotoluminescéncia ¢ bastante utilizada no estudo das propriedades de materiais e
heteroestruturas de materiais semicondutores por apresentar muitas vantagens, dentre elas, a
de ser uma técnica ndo destrutiva e ndo requerer preparagdo especial da amostra (essencial em
eletrorefletancia, por exemplo), etc. Além disso, o aparato experimental necessario para a
montagem dessa técnica ¢ relativamente simples, ja que os equipamentos utilizados sdo
equipamentos essenciais em um laboratorio de espectroscopia Optica (como, por exemplo,

monocromador, laser e amplificador “lock-in”).

4.3.2 Principios Fisicos da Fotoluminescéncia

A principal caracteristica de materiais semicondutores ¢ a presenca de uma
banda de valores proibidos de energia, chamada “gap” de energia. Com o semicondutor a baixas
temperaturas (proéximas ao zero absoluto), todos os elétrons se encontram na banda de valéncia
(BV) e todos os estados disponiveis (vazios) estdo na banda de condugio (BC). Quando um feixe
de Iuz com energia maior que a energia do “gap” do material atinge o cristal semicondutor, ocorre
a promocgdo de elétrons da banda de valéncia para estados disponiveis na banda de conducdo,
criando buracos na banda de valéncia. Este processo gera um par elétron-buraco através de
transi¢oes verticais no espago dos momentos. Uma vez que a energia dos fotons incidentes ¢
maior que o “gap” de energia do material, estes elétrons e buracos terdo um excesso de energia
em relag@o ao estado fundamental de suas respectivas bandas. Estes portadores sofrem relaxagao
intrabanda através de transi¢des ndo-radiativas (como a emissdo de fonons Opticos e acusticos) de
modo que os elétrons atinjam o fundo da banda de condugio e os buracos atinjam o topo da banda
de valéncia. Finalmente, ocorre a recombinacao radiativa dos elétrons com os buracos, durante a
qual sdo gerados fotons de energia igual ao valor do “gap” do material. Este processo estd
representado na Figura 4.3. Analisando o sinal emitido pela amostra, pode-se construir um grafico
da intensidade de emissdao em fungdo de sua energia, que ¢ chamado de espectro de emissdo ou

simplesmente espectro de fotoluminescéncia PL — “photoluminescence”.
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No caso dos semicondutores de “gap” direto a recombinagdo se da
verticalmente no espaco dos momentos e pode ocorrer diretamente entre 0 minimo de energia
da banda de condugdo e o topo da banda de valéncia, ou ser precedida pela captura dos
portadores por estados eventualmente presentes associados a impurezas e/ou defeitos.

A interagdo coulombiana entre o elétron na banda de conducdo e o buraco
na banda de valéncia gera um par ligado denominado éxciton. No material “bulk” podemos
entender o éxciton como um sistema composto por uma carga positiva fornecida pelo buraco e
uma carga negativa fornecida pelo elétron, andlogo ao 4&tomo de hidrogénio. A energia de ligacao
coulombiana entre essas duas cargas no GaAs “bulk” ¢ da ordem de 5 meV. Essa energia ¢
pequena e a temperaturas da ordem de 60 K nao ¢ mais possivel detectar o éxciton (por técnica
de PL, por exemplo). A energia de vibragdo dos atomos constituintes da rede cristalina a essa

temperatura ¢ suficiente para quebrar o vinculo entre os dois tipos de portadores de carga.

BC E&)

ha,

hv

hyv,

hhl

he,
BV

/
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split-off|

Figura 4.3 — Representagdo esquematica da termalizagdo de elétron quente e recombinagdo radiativa com
buracos ligados a aceitadores para o GaAs. A luz incidente de energia hve excita um par de

elétron-buraco e¢ a luminescéncia € emitida com energia de hvp.. Dois processos de

espalhamento incluindo emissdo de fonons opticos LO (7w, ) e espalhamento elétron-

elétron (indicados pela linha tracejada denominada e-¢) sdo mostrados.*'"!

No caso do poco quantico o elétron e o buraco estao confinados dentro do
poco. Isto os obriga a permanecerem mais proximos, aumentando a interacao coulombiana entre

as cargas, de tal modo que o raio do éxciton diminui consideravelmente e a energia de interacao
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aumenta de 3 a 4 vezes comparativamente a do éxciton no material “bulk”. Deste modo, em
pocos quanticos existem transi¢des excitOnicas at¢ a temperatura de funcionamento dos
dispositivos optoeletronicos (~ 300 K).[*!!

A fotoluminescéncia consiste basicamente em estudar os processos que
envolvem a emissdo de radiagdo eletromagnética originada nos processos de recombinacao,
através da analise espectral da radiacdo emitida quando o material ¢ excitado por radiagao
eletromagnética de energia geralmente maior do que a energia de “gap”.

Apresentaremos a seguir os processos envolvidos na emissdo em
heteroestruturas de pogos quanticos, objetivo de nosso estudo.

Os processos de emissao radiativa podem ser subdivididos em dois grupos:

emissoes intrinsecas € emissOes extrinsecas.

I Emissoes Intrinsecas

A emissdao ¢ denominada intrinseca se estd associada a processos que
envolvem o material semicondutor (ou a estrutura semicondutora) propriamente dito, em
contraposi¢do a emissdo extrinseca que estd associada a transi¢des envolvendo impurezas. A

Figura 4.4, mostrada a seguir, ilustra esquematicamente as possiveis recombinagdes discutidas

neste item.
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Figura 4.4 — Representagdo esquemadtica das possiveis recombinagdes em um pogo quantico de
GaAs/AlGaAs.
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I.a Emissido de Excitons Livres (EX)

Como no material “bulk” uma vez formados os pares elétron-buraco, através
da absorcao de luz, tanto os elétrons quanto os buracos foto-criados tendem a relaxar para os
respectivos estados de mais baixa energia (n;, hh;, lh;) e devido a interacdo coulombiana
formam-se os éxcitons. Quando o elétron ¢ o buraco constituintes do éxciton se recombinam

ocorre a emissao de um foton, cuja energia ¢ dada por:

hv,=E** +E, +E, -E, (4.1)

hhm

ou
hv2 = EgGaAS + En + Elhm - be (42)

onde E,“““ ¢ o “gap” de energia do GaAs “bulk”, E, ¢ o n-ésimo nivel de energia de
confinamento do elétron, Ej, € 0 m-ésimo nivel de energia de confinamento do buraco
pesado, Ej,, € 0 m-ésimo nivel de energia de confinamento do buraco leve e Ey, € a energia de
ligagdo do éxciton.

Em pogos quanticos, para cada sub-banda eletronica, a interacdo
coulombiana gera éxcitons, relacionados ao buraco pesado e ao buraco leve. A probabilidade
de recombinacdo excitonica ¢ consideravelmente alta quando os numeros quanticos de
confinamento sdo os mesmos, ou seja, para n = m (vide Capitulo 2). Dessa forma as
transicdes excitonicas E, — Ejp, € E, — En, podem aparecer aos pares. Em baixas temperaturas
e baixas poténcias de excitagdo somente a recombinacdo excitdnica relacionada ao buraco
pesado pode ser observada em PL. Nessas condi¢cdes ndo ha energia térmica suficiente para
que os buracos ocupem o nivel de buracos leves e a poténcia de excitacdo ndo provoca a
saturacdo do nivel de buracos pesados. Os buracos opticamente gerados no nivel de buracos
leves relaxam ndo-radiativamente para o nivel de buracos pesados, recombinando a partir

desse nivel.

L.b Emissao da Banda de Conducio para a Banda de Valéncia

Transi¢oes da banda de conducdo para a banda de valéncia (denominadas
transi¢cdes banda-banda) consistem na recombinagdo de um elétron da BC com um buraco da
BV em um semicondutor “bulk”. Em um pogo quantico estas transi¢des se dao do nivel de
energia dos elétrons (E,) para o nivel de energia dos buracos (Epum ou Ejy). Estas transicdes

podem ser observadas, em geral, a temperaturas superiores a 50 K, pois a baixas temperaturas
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as recombinacdes excitonicas sdo dominantes.[*!'? Este processo de recombinagio pode se dar

através da emissao de um foton de energia igual a:

hv,=E** +E, +E,, (4.3)
ou

hv,=E{"" +E, +E,, (4.4)

K A . . .

onde EgG" ', Eny Enpm € Ejpy tém 0s mesmos significados que anteriormente.
Neste caso, assim como para a emissdo de éxcitons livres, também vale a
regra de selecio n = m e, como mencionado anteriormente, em PL, geralmente sdo

observadas apenas transicoes referentes an =m = 1.

II Emissoes Extrinsecas

A emissdao ¢ denominada extrinseca se estd associada a transigoes

envolvendo impurezas.

IL.a — Emissio de Excitons Ligados

Os éxcitons podem formar complexos ligando-se com impurezas neutras ou
ionizadas. Geralmente éxcitons livres e ligados podem ser observados em um mesmo
material.*"*! A identificagio da emissdo pode ser realizada pela energia da emissdo: os
estados ligados possuem energias de recombinagdo menores do que os éxcitons livres. Nestes
processos de recombinagdo considerando os niveis fundamentais para o elétron e o buraco (n
= [ em = I) ocorre a emissao de um foton de energia:

hv =[E*" +E, + E,, 1- E, — BE, (4.5)

X

onde BE ¢ a energia de ligacao do complexo excitdnico.

II.b Emissao Banda - Impureza

As emissdes relacionadas com a recombinacdo de um nivel eletronico (na
banda de condugdo) para o nivel de uma impureza aceitadora ou a recombinacao do nivel de
energia de uma impureza doadora para um nivel de energia de buraco (na banda de valéncia)
sdo denominadas transi¢des banda - impureza. A energia destas recombinagdes, considerando

os niveis fundamentais para o elétron e para o buraco (n = / e m = 1), é dada por:
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h, =] EgG"AS +E+E,]1-E, (4.6)
ou
th = [Eg?aAS +E1 +Ehhl]_ED (4.7)

onde E4 ¢ a energia de ligacao da impureza aceitadora e Ep ¢ a energia de ligacao da impureza
doadora.

Em pogos quanticos, a energia E4 necessaria para retirar um buraco do
estado aceitador neutro para o estado de buraco pesado pode ser estimada a partir do espectro
de fotoluminescéncia através da identificagdo da energia excitonica, E(Ey. —hh;), da energia
do pico da luminescéncia extrinseca, E(n; — A°), e do conhecimento da energia de ligagio
excitonica de buracos pesados, Ej.(hh). Dessa forma a energia de ionizagdo do aceitador pode
ser calculada pela seguinte expressao:

E, = E(E, —hh)~E(n, — A°) +E, (hh) (4.8)

O erro da energia E4 obtida desta maneira ¢ estimado em aproximadamente +1 meV [4.14]

IL.c Recombinacio Doador-Aceitador (D° — A%

A transi¢do entre um elétron ligado a um dtomo doador e um buraco ligado
a um atomo aceitador ¢ chamada recombinacdo doador-aceitador. O foton emitido pela
transi¢ao Optica referente a este processo, considerando os niveis fundamentais para o elétron

e para o buraco (n = I e m = I), tem energia igual a:"*"!

2
hv =[ES 4 E, + E, 1-[E, + E, ]+ ~— (4.9)
Er
onde Ep e E, sdo, respectivamente, as energias de ligacdo das impurezas doadora e aceitadora
isoladas e ¢’/ r é 0 termo associado a energia de emparelhamento entre o par ligado, onde  é
a distancia entre o par ligado e ¢ a constante dielétrica do meio.

Os processos de recombinacdo que acabamos de descrever possuem
comportamentos distintos em fun¢do de alguns parametros experimentais utilizados em uma
experiéncia de fotoluminescéncia. Dentre estes parametros podemos citar: a temperatura a que
o cristal estd submetido, a intensidade de excitagdo que incide sobre o material (W/em?), a
pressdo hidrostatica imposta ao material, etc. Desta forma, uma experiéncia de PL realizada
com a variacdo de alguns destes pardmetros pode auxiliar na interpretagdo dos processos de
recombinacdo do material e, conseqiientemente, na caracterizagdo Optica do sistema em

estudo.
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4.4 DESCRICAO DO ARRANJO EXPERIMENTAL DA TECNICA DE FOTOLUMINESCENCIA

Esta descricdo corresponde a montagem de fotoluminescéncia existente no
Laboratorio de Optica e Optoeletronica do Departamento de Fisica da Universidade Estadual
de Londrina (UEL) onde foram realizadas as medidas de fotoluminescéncia no conjunto de
amostras, detalhadas na secdo 4.2. A montagem experimental de fotoluminescéncia estd
esquematizada na Figura 4.5.

A fonte de excitacio utilizada na técnica de PL ¢ um laser de Ar', emitindo
na linha 5145 A, adequadamente refrigerado a 4gua e modulado mecanicamente por um
“chopper” na freqiiéncia de 200 Hz. O raio da cintura do laser “spot” sobre a amostra ¢ de
aproximadamente 121 pum para uma corrente de 20 A. A amostra semicondutora ¢ fixada,
com a utilizagdo de “cola prata”, a um porta-amostra localizado no interior de um criostato, o
qual ¢é acoplado a um sistema de vacuo (composto por uma bomba mecanica ¢ uma bomba
turbo — molecular) que permite atingir pressdes da ordem de 10° Torr. Esta pressio é
necessaria para que o sistema de ciclo fechado de Hélio possibilite a obtencdo de baixas
temperaturas, permitindo, no nosso caso, que a temperatura da amostra possa ser variada

desde 8.5 até 300 K.
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Figura 4.5 — Esquema da técnica de fotoluminescéncia: 1 — Refrigeracio do laser, 2 — Laser de Ar’, 3
— Controlador do Laser, 4 — Prismas, 5 — Filtros de densidade neutra, 6 — Suporte para
filtros, 7 — “Chopper”, 8 — Espelhos, 9 — Lente focalizadora, 10 — Lente coletora, 11 —
Criostato, 12 — Sistema de vacuo, 13 — Compressor, 14 — Controlador de temperatura, 15
— Monocromador, 16 — Fotodetector, 17 — “Lock-in”, 18 — Motor de passo, 19 — Sistema
de aquisic@o de dados.

A luminescéncia da amostra excitada ¢ coletada e focalizada por uma lente
convergente na fenda de entrada (com abertura de aproximadamente 100 pm) de um
espectrometro (Jarrell-Ash de 0,5 m), antes da qual utilizamos um filtro RG 695 (Schott) a
fim de eliminar a radiacdo espalhada proveniente do laser. A grade de difracdo (600
linhas/mm com “blaze” em 12000 A), movida por um motor de passo, faz a varredura de
comprimento de onda. Um fotomultiplicador de GaAs, detecta e envia o sinal para um
amplificador sincrono (“lock-in”) modelo SR510 (Stanford), o qual repassa o sinal
amplificado para o sistema de aquisi¢do, que o processa ¢ o exibe na tela do computador. A
temperatura ¢ controlada por um sistema da LakeShore modelo 331 e a poténcia de excitagao
¢ controlada através da utilizacdo de filtros de densidade neutra (ou de um filtro circular

giratorio) dispostos no percurso do laser.
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5 RESULTADOS EXPERIMENTAIS

5.1 INTRODUCAO

Abaixo reapresentamos as caracteristicas das amostras de pogos quanticos
duplos ndo acoplados de AlGaAs/GaAs, com largura (nominal) de 60 A e barreiras (b; e by) de
400 A cada.

#2446 — b, = E, (Al,Ga;.As) com x = 05%, b, = E; (Al/Ga;_,As) com x = 23%
#2447 — b, = E, (AL,Ga;As) com x = 11%, b, = E; (AliGaj.,As) com x = 27%
#2448 — b, = E, (Al/Ga;_As) com x = 14%, b, = E, (AliGai_;As) com x = 35%

A largura de 60 A para os pogos foi escolhida de modo que os niveis de
energia (sub-bandas) de elétrons e buracos sejam bem distintos. ') Além disso, de acordo
com R. C. Iotti ef al. o maximo do “oscillator strength” encontra-se em L, ~ 60 A.’? Dessa
forma ¢ possivel obter espectros bem definidos e com sinal de emissao otimizado.

Estudos realizados por A. V. Gopal et al.,”*' R. Kumar et al."* mostram
que espectros de fotoluminescéncia em pogos quanticos com espessuras variadas e em GaAs
“bulk”, desde que com condigdes de poténcia adequadas, sdo dominados por recombinagdes
excitonicas envolvendo a primeira sub-banda de elétrons com a primeira sub-banda de buracos
pesados (daqui em diante designadas por n;-hhy).

Na Figura 5.1 apresentamos os resultados de fotoluminescéncia obtidos por
estes e outros autores e publicados na literatura para pogos quanticos a 100 K com larguras
variadas (80 A, 135 A e 175 A) e para o GaAs “bulk”. Fica evidente o dominio da
recombinagdo excitonica nj-hh; até a temperatura de 100 K. Cuidados especiais t€ém que ser
tomados para o GaAs “bulk” devido a pequena energia do estado fundamental do éxciton (4 —
5 meV) uma vez que, com o aumento da temperatura e/ou da poténcia de excitagdo outros
niveis excitonicos (n = 2, 3, ...) e a banda podem ser excitados.

Considerando o intervalo de 2 a 100 K com um “spot” de 250 pm e poténcia
do laser de ~0.05 mW (~0.1 W/cm?) Grilli et al.”*) mostraram que o pico de intensidade mais

alta no GaAs “bulk” é a recombinag@o excitdnica de buraco pesado, n;-hh;. Para T =280 K a
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contribuicdo de portadores livre domina o espectro, porém a posicao do pico principal ainda ¢

determinada pela transi¢ao excitonica.
Em nossas amostras, considerando estes resultados na literatura, nossos

[5.6]

calculos e a deconvolugdo do pico realizada por E. Mantovani e o intervalo de temperatura

(8.5 — 100 K) em questdo, os picos de emissdo de PL estdo seguramente associados a
recombinagdo excitonica de buraco pesado, n;-hh;.

A variacdo do “gap” de energia em fungdo da temperatura em materiais
semicondutores ocorre devido a contribuicdo de dois mecanismos distintos: a interagdo
elétron-fonon (IEF) e a expansdo térmica da rede (ETR).°7>'” De modo geral, a
contribui¢do da expansdo térmica para a variagdo de E,(T) é pequena comparativamente a
contribuicdo da interacdo elétron-fonon. A contribuicdo da dilatagdo térmica, a temperatura

ambiente, é da ordem de 2% a 20% dependendo do material semicondutor.”!''=>*!
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&
5
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Figura 5.1 — Espectros de fotoluminescéncia de pogos quanticos multiplos de AlGaAs/GaAs com 80,
130 ¢ 175 A de espessura e GaAs “bulk”, a 100 K, medidos por A) R. Kumar et al."* ¢
B), C), D) por A. Venu Gopal et al..”

5.14]

D. Liierben er al.’'# ¢ D. Olguin et all sugerem que a contribui¢do da

J4

expansdo térmica da rede para a variagdio do “gap” no intervalo AT: 4 — 60 K ¢

aproximadamente desprezivel para o GaAs. Grilli et al.””! consideram esta contribuicdo
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desprezivel para o GaAs “bulk” no intervalo de 0 — 80 K. Resultados, para o GaAs “bulk” e
para liga ternaria AlGaAs, apresentados por S. A. Lourenco et al.”"*! recentemente mostraram
que esta contribui¢do ndo ¢ significante mesmo se ampliarmos este intervalo de temperatura
at¢ T ~ 100 K (~2%). Assim, a contribuicdo da dilatagdo térmica da rede na faixa de
temperatura considerada neste trabalho (8.5 — 100 K) pode ser desprezada para a variacao do
“gap” de energia com a temperatura. Desta forma no intervalo de 8.5 a 100 K a variacao do
“gap” de energia ou da recombinacdo excitonica com a temperatura ¢ predominantemente
devido a interagdo elétron-fonon.

Para os propdsitos de nosso trabalho ¢ necessario determinar quais fonons
dominam a interacdo elétron-fonon e em que intervalo de temperatura um tipo de interacao
(elétron-fonon acustico ou elétron-fonon Optico) prevalece sobre a outra.

Existe na literatura certa contradicdo sobre o intervalo de temperatura em
que a interagio elétron-fonon acustico ¢ dominante.”'>>?1 E consenso que em altas
temperaturas a interacio com fonons acusticos é muito menor do que com 6pticos."'> E
também consenso que a baixas temperaturas a interacdo elétron-fonon acustico ¢ dominante.
Entretanto diversos autores apresentam estudos geralmente baseados na variacdo da parte
homogénea do alargamento de linha excitonico com a temperatura com diversos valores para o
limite de temperatura superior. Para o GaAs “bulk” de acordo com D. Gammon et al.,”'® C.
Weisbuch et al."'" ¢ S. Rudin et al. a contribuicdo dos fonons acusticos ¢ dominante até 150
K. Para pogos quénticos de AlGaAs/GaAs esta contribuigdo é dominante até 150 K

segundo D. A. B. Miller et al.;”'” ¢ dominante até 80 K de acordo com L. Schultheis et

al .[5:20] 5.15

até 70 K segundo S. Srinivas e al.’?" ¢ J. Lee er al.; "' e de acordo com T. Ruf et
al. até 60 K.

As medidas foram realizadas no intervalo de temperatura de 8.5 — 100 K,
para todas as amostras, permitindo-nos analisar essencialmente o comportamento dos fonons
acusticos em funcdo da variacdo da energia de transicdo excitOnica com a temperatura e
concentracao de aluminio.

Pissler e Oelgart %!

usaram um procedimento parecido para comparar o
ajuste feito pelo modelo de Vifia com o feito pelo modelo de Pissler tipo-p no intervalo T <
80 K em uma amostra de MQW de Aly3Gay7As/GaAs com pogos de 88 A. Nio discutiram
entretanto o efeito da concentragdo de Al e da poténcia de excitacao.

As flutuagdes na largura do poco (micro-rugosidade na interface) e na
composi¢ao quimica das ligas que compdem o poco de potencial e a barreira de confinamento

sao fontes de desordem que modulam o perfil local do potencial de confinamento da
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heteroestrutura. Estas desordens possuem um forte efeito sobre o0 movimento dos portadores e
as recombinagdes radiativas para baixas temperaturas e baixas poténcias de excitagao sao
geralmente dominadas por éxcitons localizados.” >+

De acordo com a intensidade das flutua¢des do potencial e com a intensidade
da poténcia de excitagdo, a forma de linha do espectro de fotoluminescéncia em fungdo da
temperatura apresenta diferentes comportamentos: amostras com baixa intensidade de
flutuacdo do potencial de confinamento e sob regime de baixa poténcia de excitagdo
apresentam um comportamento da energia do pico da PL (Epr), com a temperatura, conhecido
como “blue/redshift behavior”, isto ¢, a energia do pico do espectro de PL aumenta e depois
diminui com o aumento gradual da temperatura.

Neste trabalho a poténcia de excitagdo foi variada sistematicamente de modo
a permitir a defini¢do aproximada da poténcia minima necessaria a blindagem ou saturacdo
das flutuagdes. Este valor foi identificado acompanhando a variagdo do “gap” com a
temperatura e verificando para que poténcia de excitagdo desaparecia o “blue-shift” de Ey(T)
nos pogos quanticos. Para a poténcia de 7.0 mW (~16 W/em?®) verificamos que o
comportamento de “blue-shift” de E,(T) desaparece e ndo surgem efeitos de renormalizagdo
do “gap” ou aquecimento local da rede que poderiam contribuir para reduzir o “gap” de
energia ¢ mascarar o efeito desejado. Contudo os efeitos da variagdo da intensidade de
excitagdo ndo sdo geralmente criteriosamente considerados nas andlises de E,(T).

Neste trabalho realizamos medidas de fotoluminescéncia no intervalo de
temperatura de 8.5 — 100 K. As medidas foram realizadas de 3 em 3 K no intervalo de 12 a 30
K, de 4 em 4 K no intervalo de 30 a 54 K ¢ 10 em 10 K no intervalo de 60 a 100 K, resultando
em um total de 19 pontos experimentais. A densidade de pontos experimentais no estudo (19
pontos entre 8.5 — 100 K) ¢ alta o suficiente para se obter um bom ajuste.

Neste capitulo apresentaremos os resultados experimentais obtidos neste
trabalho como se segue: efeito da concentragdo de aluminio nas recombinagdes excitonicas
dependentes da temperatura; fotoluminescéncia em fun¢do da temperatura e da poténcia de
excita¢do; variagdo da energia de recombinagdo excitonica com a temperatura a poténcia de

7.0 mW e os ajustes com os modelos propostos por Vifia e Péssler (tipo-p e tipo-p).
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5.2 EFEITO DA CONCENTRACAO DE ALUMINIO NA DEPENDENCIA COM A TEMPERATURA DAS

RECOMBINACOES EXCITONICAS EM POCOS QUANTICOS DE AlGaAs/GaAs

Nesta sec¢do apresentamos os resultados experimentais da variagdo da
energia do pico de PL com a temperatura em fungdo da concentragdo de aluminio na barreira
para baixas poténcias de excitacao.

Na Figura 5.2 apresentamos os resultados de PL das amostras de
AlGaAs/GaAs com diferentes concentragdes aluminio a temperatura de 8.5 K e poténcia de
0.07 mW. Podemos observar dois comportamentos teoricamente bem conhecidos em
heteroestruturas de pocos quanticos de AlGaAs/GaAs quando aumenta a concentragdo de
aluminio na barreira: o deslocamento para maiores energias dos estados quantizados, o que
induz o deslocamento observado da energia de transi¢ao excitonica e o aumento da largura de

linha dos espectros.

LA L R BN IR R BENLEN BN LA WP RO
Amostras 2446, 2447, 2448 Al Ga, _As/GaAs
pot.: 0.07 mW

Lw: 6.0 nm

T:85K

GaAs "Bulk"

35%

X =

=27%

23%
X

X=

14%

X=

11%

Fotoluminescéncia(unid. arb.)

X=

5%

X=

1500 1510 1520 1530 1540 1550 1560 1570 1580 1590 1600 1610 1620
Energia(meV)

Figura 5.2 — Espectros de fotoluminescéncia obtidos para T = 8.5 K com as mesmas condi¢des
experimentais, largura de fenda 100 um, poténcia 0.07 mW. Os espectros estdo
normalizados.
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Na Figura 5.3 mostramos a variagao da energia do pico de fotoluminescéncia
das transi¢oes excitonicas, n;-hh;, nos pocos quanticos de AlGaAs/GaAs com a concentracao
de aluminio na barreira para poténcias de excitacdo de 0.07 e 7.0 mW, e valores calculados
através da aproximacao da fungdo envelope. Os parametros utilizados para os célculos estdo
na Tabela 2.1. A largura do poco utilizada para os calculos que apresentou melhor ajuste com
os dados experimentais ¢ de L, = 50 A, portanto, inferior a largura nominal (60 A). Os valores
calculados usando a funcdo envelope ndo consideram a energia de ligacdo excitonica (Ep).

Considerando a energia de ligacdo excitonica, de acordo com o modelo de H. Matheiu et

al P em calculo realizado por D. F. César P**! podemos observar na Figura 5.3 a
recombinacao calculada e os dados experimentais.
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Figura 5.3 — Variagdo da energia da recombinagdo excitonica, n;-hh;, obtida por fotoluminescéncia
em funcdo da concentragdo de aluminio na barreira do pogo quantico de Al.Ga,.
+As/GaAs. Os quadrados pretos indicam poténcia de 0.07 mW (~0.16 W/cm?), os
circulos vazios poténcia de 7.0 mW (~16 W/cm?), os circulos cheios valores calculados
da recombinacdo e os quadrados vazios representam os valores calculados da
recombinacdo subtraidos da energia de ligagdo excitonica.

O aumento da concentracdo de aluminio na barreira, faz com que a altura da

barreira aumente ¢ a energia de recombinacdo excitonica desloque para maiores energias. O
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aumento da poténcia nestas condigdes resulta em um pequeno aumento na energia de
recombinac¢do, melhor observado para maiores concentragdes de Al.

Apresentamos na Figura 5.4 a variagdo da largura da largura de linha a meia
altura (FWHM) com a concentragdo de aluminio na barreira em amostras de Al.Ga;.

+As/GaAs, para as poténcias de 0.07 mW (~0.16 W/em?) e 7.0 mW (~16 W/cm?).

— 1 - T - 1 - T 1 T ~ T * T
7.5+ Al Ga,_As/GaAs o N
7.0 o FWHM(x) pot.: 7.00 mW y
6.5 = FWHM(x) pot.: 0.07 mW i
6.0 L :6.0 nm
5.5 T:85K © n

T T —77—7 T
005 000 005 010 015 020 025 030 0.35 040
Concentragao de Aluminio

Figura 5.4 — FWHM dos espectros de fotoluminescéncia das transi¢des n;-hh; da amostras 2446 (x; =
0.05; x, = 0.23), 2447 (x; = 0.11; x, = 0.27), 2448 (x; = 0.14; x, = 0.35) (amostras com
pogos de mesma largura) em T = 8.5 K sob mesma poténcia (0.07 mW (~0.16 W/cm?)
quadrado e 7.0 mW (~16 W/cm?) circulo vazio).

O pequeno valor da largura de linha a meia altura destas amostras de
aproximadamente 1.17 meV, para o GaAs e para o pogo com concentragdo de aluminio de 5%
a baixa temperatura e a baixa poténcia de excitacdo, indica que as amostras sdo de boa
qualidade. >4~

O valor da FWHM(T) ¢ dependente tanto da poténcia de excitacdo quanto
da concentracdo de Al. A FWHM aumenta com o acréscimo de Al na barreira e com o
aumento da poténcia de excitagdo. A largura de linha do GaAs “bulk” ¢ fortemente

dependente da poténcia de excitagdo, variando por um fator de aproximadamente 4, a T = 8.5

K, entre 0.07 mW e 7.0 mW.
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O comportamento observado da FWHM com a concentragdao de Al na
barreira do poco quantico pode ser explicado usando o modelo proposto por Singh e
Bajaj.’** A variag¢io da largura de linha em fungfo da concentragio de Al presente na liga
AlGaAs que compde a barreira, mostrada na Figura 5.4, possui contribui¢des da desordem de
interface e da desordem composicional da liga ternaria. Uma estimativa da contribuicdo de
cada mecanismo especifico para a largura de linha, embora bastante discutida na

literatura,[5'24]

¢ problematica. Isto se deve ao fato que o volume do éxciton, uma quantidade
usada no célculo da largura de linha excitonica de ligas, ndo ¢ uma quantidade bem definida,
o que leva a diferentes aproximagdes para o calculo da largura de linha excitonica em ligas
semicondutoras.”?”) Além disso, outro problema ¢ estimar ao tamanho das ilhas de flutuacio
das larguras dos pogos, que ¢ um fato importante no calculo. Deste modo seria necessario
aprofundar esta discussdo, o que foge ao escopo de nosso trabalho. O importante neste

momento ¢ caracterizar a relevancia da variacdo da composi¢do quimica da liga da barreira

para o processo da energia de recombinacao excitonica com a temperatura.

5.3 FOTOLUMINESCENCIA EM FUNCAO DA TEMPERATURA E DA POTENCIA

As medidas de fotoluminescéncias com variagdo da temperatura (8.5 a 100
K) foram realizadas a poténcias diferentes, definidas em um intervalo que permitisse verificar
qual ¢ o valor da poténcia de excitacao suficiente para blindar os efeitos das flutuagdes do
potencial de confinamento nos pogos quanticos sem aquecer localmente a rede ou provocar a
renormalizagdo do “gap” de energia.

Na Figura 5.5 apresentamos os espectros de fotoluminescéncia da amostra
2446 — GaAs “bulk” da camada “buffer” e pogos com concentragdes de aluminio na barreira
de x = 0.05 e x = 0.23 — com variacdo da temperatura de 8.5 a 100 K (5.5A) e 120 a 300 K
(5.5C), respectivamente, obtida para poténcia de excitagio de 7.0 mW (~16 W/cm®). As

outras amostras apresentaram comportamento semelhante.
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Figura 5.5 — Espectros de fotoluminescéncia com variagdo da temperatura no intervalo de A) 8.5 a
100 K, C) 120 a 300 K a poténcia de 7.0 mW na amostra 2446. Em B) mostramos uma
ampliag¢ao dos espectros de fotoluminescéncia para o pogo com x = 0.05 na barreira para

T=80K,90Ke 100 K.
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Nas Figuras 5.6 a 5.9 apresentamos os espectros de fotoluminescéncia da
amostra 2448 — pogos com concentracdes de aluminio na barreira de x = 0.14 e x = 0.35 — com
variagdo da temperatura de 8.5 a 100 K obtida para diferentes poténcias de excitagdo: 0.007
mW (~0.016 W/ecm?), 0.07 mW (~0.16 W/ecm?), 0.7 mW (~ 1.6 W/em?) e 7.0 mW (~16
W/cm?), respectivamente. Escolhemos a amostra 2448 por melhor evidenciar os efeitos da
variacdo da poténcia de excitagdao sobre os espectros de fotoluminescéncia. As outras amostras
apresentam um padrao semelhante. Na amostra 2448 foram realizadas ainda medidas com uma
poténcia de excitagdo mais alta de aproximadamente 70 mW (~160 W/cm?). Verificamos deste
modo qual o efeito provocado pelo aquecimento local da rede e/ou a renormalizagdo do “gap”
de energia. Utilizamos filtros de densidade neutra para abaixar a poténcia de excitagdo sobre a

amostra. A fenda do monocromador foi mantida em 100 um para todas as poténcias.

. . .
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Figura 5.6 — Espectros de fotoluminescéncia com variagdo da temperatura de 8.5 K a 100 K a
poténcia de 0.007 mW na amostra 2448.
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Figura 5.7 — Espectros de fotoluminescéncia com variagdo da temperatura de 8.5 K a 100 K a
poténcia de 0.07 mW na amostra 2448.
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Figura 5.8 — Espectros de fotoluminescéncia com variagdo da temperatura de 8.5 K a 100 K a
poténcia de 0.7 mW na amostra 2448.
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Figura 5.9 — Espectros de fotoluminescéncia com variagdo da temperatura de 8.5 K a 100 K a

poténcia de 7.0 mW na amostra 2448.

Nas Figuras 5.10 a 5.16 mostramos a variagdo do pico principal de PL,

referente a recombinagdo excitonica de buraco pesado (n;-hh;), em funcdo da temperatura e

poténcia de excitagdo, para todas as amostras. A intensidade de fotoluminescéncia do GaAs

“bulk” a poténcia de 0.007 mW nao foi suficiente para obtermos a variacdo da energia do pico

de PL com a temperatura no intervalo de temperatura considerado.
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Figura 5.10 — Posi¢do do pico da transi¢do éxciton — banda de valéncia em funcdo da temperatura do

GaAs “bulk” na amostra 2446.
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Figura 5.11 — Posicdo do pico da transi¢do éxciton - buraco pesado no poco quantico de
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Figura 5.13 — Posi¢do do pico da transi¢do éxciton - buraco pesado no poco quantico de Al,Ga,.
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Figura 5.14 — Posi¢do do pico da transi¢do éxciton - buraco pesado no pogo quéntico de Al,Ga;.
As/GaAs com x = 23% em funcao da temperatura, na amostra 2446.
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Figura 5.15 — Posi¢do do pico da transi¢do éxciton - buraco pesado no pogo quantico de Al,Ga;.
As/GaAs com x = 27% em fungdo da temperatura, na amostra 2447,
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Figura 5.16 — Posi¢do do pico da transi¢do éxciton - buraco pesado no pogo quantico de Al.Ga.
As/GaAs com x = 35% em funcdo da temperatura, na amostra 2448.

Verifica-se que sob regime de baixa excitacdo (0.007 mW (~0.016 W/cm?);
0.07 mW (~0.16 W/cm?) e 0.7 mW (~1.6 W/cm?) a energia de recombinagdo excitonica em
funcdo da temperatura apresenta um comportamento conhecido como “blue/redshift
behavior”, isto ¢, a energia do pico do espectro de PL aumenta e depois diminui com o
aumento gradual da temperatura. Verificamos que 7.0 mW (~16 W/em®) é uma poténcia
adequada para blindar este efeito em todas as amostras. Aumentando a poténcia para 70 mW
(~160 W/cm?) na amostra 2448 observamos a renormaliza¢io do “gap” de energia e/ou o
aquecimento local da rede devido a alta poténcia.

A variagdo do “gap” de energia ou da recombinagdo excitonica com a
temperatura no intervalo de 8.5 — 100 K (E,(8.5) — E4(100) = AE,) a 7.0 mW (~16 W/em?) em
nossas amostras forneceram: para x = 0, AE, = 12.77 meV; x = 0.05, AE, = 12.94 meV; x =
0.11, AE, = 12.97 meV; x = 0.14, AE, = 13.67 meV; x = 0.23, AE, = 12.99 meV; x = 0.27,
AE,; = 11.77 meV; x = 0.35, AE; = 13.04 meV. Estes resultados sdo similares aos obtidos por
Grilli et al.,”! para o GaAs no intervalo de 2 a 100 K, com poténcia de excitagdo de 0.1

W/em? que é de ~ 13 meV. Isto nos permite inferir que o decréscimo em bloco da curva de
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Ey(T) a 70 mW (~160 W/cm?) em comparacio dos outros resultados a poténcias menores, seja
possivelmente devido ao efeito de renormalizacdo do “gap” de energia. Uma discussao mais

sistematica destes efeitos sera realizada em um futuro trabalho.

5.4 VARIACAO DA ENERGIA DE RECOMBINACAO EXCITONICA COM A TEMPERATURA A
POTENCIA DE 7.0 mW (16 W/cm?)

A variagdo da energia de recombinacdo excitonica em fun¢do da
temperatura (8.5 — 100 K), sob a mesma poténcia de excitacdo 7.0 mW (16 W/em?) para todas
as concentragdes de aluminio nos pogos de AlGaAs/GaAs ¢ mostrada na Figura 5.17.

Os quadrados cheios estdo representando a concentracdo de x = 0% (GaAs
“bulk™); quadrados vazios, x = 5%; circulos cheios, x = 11%; circulos vazios, x = 14%;
triangulos para cima cheios, x = 23%; tridngulos para cima vazios, x = 27%; tridngulos para

baixo cheios, x = 35%.
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Figura 5.17 — Variacdo da energia de recombinagdo excitonica com a temperatura para todas as
concentragdes de aluminio nas barreiras dos pocos de AlGaAs/GaAs, a 7.0 mW.
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Os ajustes das curvas mostradas na Figura 5.17, com os modelos de Vifa e
Péssler, dadas pelas Equacdes 3.7 e 3.11 reapresentadas abaixo, sdo mostrados nas Figuras

5.18 a 5.24.

2
E,(T)=E, -a, {1 + o ®. /T~ J (3.7)

E,(T)=E,(T=0)- “(;)P o1 + {é_TJ ol 3.11)

Como vimos na Figura 5.10 as medidas de fotoluminescéncia do GaAs
“bulk” da camada “buffer” da amostra #2446 ndo apresentam o comportamento denominado
“blue-shift” por ndo haver flutuagdo de potencial. Deste modo, podemos ajustar a variagdao da
transicdo excitdnica com a temperatura com os modelos de Vifia e Pidssler para as trés
poténcias de excitagdo em que foram feitas as medidas de fotoluminescéncia. A Figura 5.18A,
5.18B e 5.18C mostra os ajustes de E,(T) no GaAs “bulk” para as poténcias 0.07 mW (~0.16
W/em?), 0.7 mW (~1.6 W/em?) e 7.0 mW (~16 W/em?), respectivamente. O modelo de Péssler
tipo-p seréa apresentado somente em algumas amostras, porém verificamos que seus resultados
apresentam um padrdo semelhante para as outras amostras. A baixas temperaturas ele
apresenta uma curvatura mais acentuada, um pouco superior aos resultados experimentais.

Para facilitar a andlise reapresentamos a equagdo de Péssler tipo-p abaixo:

E(T):E(o)—o‘(;0 g 4\/1+%2(2—T0J2+(4®—Tj—1 +(1—p)(coth(%)—lj (3.13).
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Figura 5.18 — Variagdo da recombinacio excitonica com a temperatura no GaAs “bulk” no intervalo
de 8.5 — 100 K. Os quadrados abertos representam os dados experimentais, a linha
solida o ajuste com o modelo de Péssler tipo-p e a linha tracejada o ajuste com o
modelo de Vifia. A) Medidas realizadas com poténcia de excitacdo de 0.07 mW, B)
com poténcia de excitagcdo de 0.7 mW e C) com poténcia de excitagcdo de 7.0 mW.
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Figura 5.19 — Variagdo da recombinacdo excitonica com a temperatura no poco quantico de Al,Ga;.
As/GaAs com x = 5% no intervalo de 8.5 — 100 K. Os quadrados abertos representam
os dados experimentais, a linha sélida o ajuste com o modelo de Péssler tipo-p e a
linha tracejada o ajuste com o modelo de Vifia.
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Figura 5.20 — Variagdo da recombinagdo excitdnica com a temperatura no pogo quantico de Al,Ga;.
“As/GaAs com x = 11% no intervalo de 8.5 — 100 K. Os quadrados abertos
representam os dados experimentais, a linha s6lida o ajuste com o modelo de Péssler
tipo-p, a linha tracejada o ajuste com o modelo de Vifia e a linha pontilhada o ajuste
com o modelo de Pissler tipo-p.
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Figura 5.21 — Variagdo da recombinacdo excitonica com a temperatura no poco quantico de Al,Ga;.
As/GaAs com x = 14% no intervalo de 8.5 — 100 K. Os quadrados abertos representam
os dados experimentais, a linha solida o ajuste com o modelo de Pissler tipo-p e a linha
tracejada o ajuste com o modelo de Vina.
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Figura 5.22 — Variagdo da recombinacdo excitonica com a temperatura no pogo quantico de Al,Ga.
As/GaAs com x = 23% no intervalo de 85 — 100 K. Os quadrados abertos
representam os dados experimentais, a linha solida o ajuste com o modelo de Pissler
tipo-p, a linha tracejada o ajuste com o modelo de Vifia e a linha pontilhada o ajuste
com o modelo de Pissler tipo-p.
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Figura 5.23 — Variagdo da recombinagdo excitdnica com a temperatura no pogo quantico de Al,Ga;.
As/GaAs com x = 27% no intervalo de 8.5 — 100 K. Os quadrados abertos
representam os dados experimentais, a linha solida o ajuste com o modelo de Péssler
tipo-p e a linha tracejada o ajuste com o modelo de Vina.
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Figura 5.24 — Variacdo da recombinacdo excitonica com a temperatura para pogo quantico de Al,Ga,.
As/GaAs com x = 35% no intervalo de 8.5 — 100 K. Os quadrados abertos representam
os dados experimentais, a linha solida o ajuste com o modelo de Péssler tipo-p, a linha
tracejada o ajuste com o modelo de Vifa e a linha pontilhada o ajuste com o modelo de
Péssler tipo-p. Uma ampliagdo da regido de baixas temperaturas, 8.5 a 50 K, ¢ mostrada

em deta

lhe.
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Verificam-se em todas as amostras as diferencas entre os ajustes realizados
pelos modelos de Viiia e os dois de Péssler (tipo-p e tipo-p). O modelo de Péssler tipo-p ajusta
melhor que o modelo de Pissler tipo-p em todos os casos e o modelo de Vifia apresenta o
comportamento de platd a baixas temperaturas, portanto o modelo de ajuste que menos
representa o comportamento experimental.

Nas Tabelas 5.1 e 5.2 apresentamos os resultados dos ajustes de E4(T) das
medidas do GaAs “bulk” mostrados na Figura 5.18 com os modelos de Vifia e de Péssler tipo-
p, respectivamente, no intervalo de temperatura 8.5 — 100 K para vérias poténcias de
excitagdo. Na Tabela 5.3 apresentamos os resultados dos ajustes de Eq(T) do GaAs “bulk”
com o modelo de Pissler tipo-p, no intervalo de temperatura 8.5 — 100 K para varias poténcias

de excitagao.

Tabela 5.1 — Parametros de ajuste do modelo de Viia, para a variagdo da energia de
recombinagdo excitonica com a temperatura em varias poténcias no
GaAs “bulk”, no intervalo de temperatura 8.5 — 100 K.

Poténcia Eg ag Op O s?
(mW) (meV) (meV) (K) (meV) | (10 meV?)
0.07 1535.6£1.5 | 20.6+1.5 146+5 | 12.6+0.5 2.53
0.70 1549.442.4 | 34.5+2.4 17346 | 12.4+0.4 2.98
7.0 1546.6+2.4 | 31.7+2.4 167+7 | 12.0+0.5 7.75

Tabela 5.2 — Parametros de ajuste do modelo de Pissler fipo-p, para a variagdo da
energia de recombinag@o excitdnica com a temperatura em varias
poténcias no GaAs “bulk”, no intervalo de temperatura 8.5 — 100 K.

Poténcia E, a G 0, p s?
(mW) (meV) (meV/K) (K) | (meV) (102 meV?)
0.07 | 1515.2840.04 | 0.3420.03 | 16320 | 142 |2.68+0.12| 5.12E-07
0.70 | 1515.3040.02 | 0.47+0.04 | 231422 | 20+2 [2.48+0.05| 9.56E-08
7.0 | 1515.27£0.02 | 0.78+0.24 | 4324131 | 3711 [2.24+0.04|  0.099

Tabela 5.3 — Pardmetros de ajuste do modelo de Péssler tipo-p, para a variagdo da
energia de recombinacdo excitonica com a temperatura (AT = 8.5 —
100 K) para varias poténcias de excitagdo no GaAs “bulk”.

Poténcia E, a 0 O p s?
(mW) (meV) | (meV/K)| (K) (meV) (102 meV?)
0.07 [1515.3740.04/0.34+0.01| 222414 | 19+1 [0.35+0.03| 4.458E-07
0.70  [1515.39+0.03/0.39+0.02| 257+14 | 22+1 [0.40+0.02| 3.16E-07
7.0 |1515.34+0.02]0.42+0.23| 305£20 | 26+2 [0.49+0.02 0.232
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recombinagdo excitonica de buraco pesado em func¢do da temperatura Eo(T) com os modelos

de Vina e de Pissler, respectivamente, para varias concentracdes de Al no intervalo de

temperatura de 8.5a300 K a 7.0 mW.

Nas Tabelas 5.4 ¢ 5.5 apresentamos os resultados dos ajustes da variagdo da

Tabela 5.4 — Pardmetros de ajuste do modelo de Vifia da variagdo da energia
de recombinacdo excitOnica com a temperatura para varias
concentracdes de Al, no intervalo de temperatura 8.5 — 300 K ¢
poténcia a 7.0 mW.

Viiia Eg ap O O S?
(meV) (meV) (K) (meV) | (meV?)
0.00 1565+1 5142 22645 | 19.6+0.5 | 3.97
0.23 1636+2 45+2 | 21246 | 18.3+0.5 | 2.40
0.27 1652+1 55+1 23643 | 20.3+0.3 | 1.60
0.35 1661+1 5442 229+4 | 19.7+04 | 2.84

Tabela 5.5 — Parametros de ajuste do modelo de Péssler tipo-p da variagdo da energia
de recombinagdo excitonica com a temperatura para varias concentracdes
de Al, no intervalo de temperatura 8.5 — 300 K e poténcia a 7.0 mW.

Passler p Eo a o, o, P s?

x (meV) (meV/K) (K) (meV) (1072 meV?)
0.00 | 1515.16+0.08 | 0.47+0.01 | 234+7 | 20.2+0.6 | 2.47+0.05 3.8
0.23 | 1592.18+0.05 | 0.48+0.01 | 238+8 | 20.5+0.7 | 2.47+0.04 1.6
0.27 | 1598.48+0.08 | 0.46£0.01 | 210+5 | 18.1+0.4 | 2.82+0.06 4.6
0.35 | 1608.18+0.05 | 0.49£0.01 | 226+3 | 19.5+0.3 | 2.56£0.03 1.4

nao chegou a 300 K com uma intensidade suficiente para fazermos uma medida confiavel.

recombinagdo excitonica em fun¢do da temperatura mostrados anteriormente nas Figuras 5.18
— 5.24, para o modelo da Vifa e Péssler tipo-p, respectivamente, no intervalo de temperatura
8.5 — 100 K. Na Tabela 5.8 apresentamos os resultados dos ajustes de E,(T) do GaAs “bulk”

com o modelo de Péssler tipo-p, no intervalo de temperatura 8.5 — 100 K para varias

concentragoes de Al.

Para as concentracdes de Al (5%; 11% e 14%) o sinal de fotoluminescéncia

Nas Tabelas 5.6 € 5.7 apresentamos os resultados dos ajustes da variacao da
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Tabela 5.6 — Parametros de ajuste do modelo de Viha da variagdo da
energia de recombinagdo excitonica com a temperatura
para varias concentragdes de Al, no intervalo de
temperatura 8.5 — 100 K e poténcia a 7.0 mW.

Vifia EB ag ®B ®B 82
x (meV) (meV) (K) (meV) (102 meV?)
0.00| 1533.241.5 | 18.3+1.5 |138.8+6.0/12.0+0.5| 3.930
0.05| 1570.4+1.2 | 18.0+1.3 [136.2£5.0{11.7+0.4| 2.891
0.11] 1591.4+1.1 | 19.8+1.2 [142.5+4.3|12.3+0.4| 2.021
0.14] 1605.5+1.4 | 22.1+1.5 [147.2+4.9/12.7+0.4| 2.831
0.23] 1616.6+1.7 | 24.8+1.7 [159.8+5.3|13.8+0.5| 2.738
0.27] 1624.1£1.6 | 25.8+1.6 |171.0+4.9|14.7+0.4| 1.786
0.35] 1633.5£1.6 | 25.6£1.6 [162.0+4.7|14.0+0.4| 2.181

Tabela 5.7 — Parametros de ajuste do modelo de Péssler fipo-p da variagdo da energia
de recombinagdo excitonica com a temperatura para varias concentragdes
de Al, no intervalo de temperatura 8.5 — 100 K e poténcia a 7.0 mW.

Pissler E, a o, o, P S?

x (meV) (meV/K) (K) (meV) (10” meV?)
0.00 | 1515.27£0.02 | 0.78 £0.24 [432 £131| 37+11 [2.24+0.04| 0.099
0.05 | 1552.62+0.04 [0.41 £0.06 | 21336 | 183 [2.41£0.09| 0.345
0.11 | 1571.85+0.02 [0.36 £0.02 | 17010 | 15£1 [2.63+0.05] 0.105
0.14 | 1583.60 £0.04 | 0.43£0.06 | 19328 | 17£3 [2.60+0.11| 0.517
0.23 | 1592.07 £0.03 | 0.45£0.04 | 199420 | 1742 [2.71£0.08| 0.240
0.27 | 1598.43+0.02 [0.39+£0.03 | 18215 | 161 [2.92+0.09| 0.222
0.35 | 1608.06 +0.02 [ 0.41 £0.03 | 18013 | 16+1 [2.82+0.08] 0.211

Tabela 5.8 — Parametros de ajuste do modelo de Péssler do tipo-p para a variagdo da
energia de recombinagdo excitonica com a temperatura para varias
concentracdes de Al, no intervalo de temperatura 8.5 — 100 K e
poténcia a 7.0 mW.

Péssler p E, o 0 (ON p s?
x (meV) (meV/K) | (K) (meV) (102 meV?)
0.00 | 1515.34+0.02 | 0.42+0.03 | 304420 | 26+2 | 0.49+0.02 | 0.232
0.05 | 1552.70+0.04 | 0.35+0.02 | 242420 | 20+2 | 0.44+0.04 | 0.547
0.11 | 1571.93+0.03 | 0.34+0.01 | 218+10 | 19+1 | 0.35+£0.03 | 0.276
0.14 | 1583.69+0.06 | 0.38+0.02 | 230+18 | 20+2 | 0.34+0.04 | 0.918
0.23 | 1592.16+0.04 | 0.41£0.02 | 246+13 | 21+1 | 0.30+0.02 | 0.453
0.27 | 1598.51+0.04 | 0.38+0.02 | 238+11 | 21+1 | 0.23+0.02 | 0.393
0.35 | 1608.15+0.04 | 0.40+£0.02 | 232411 | 20+1 | 0.27+0.02 | 0.421
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Em todas as tabelas apresentamos o valor do ajuste de minimo-quadrado,
variancia (S?), que é comumente usado para comparar a aplicabilidade dos modelos de ajuste
de Vifia e Péssler. Para isto ¢ usada a expressao:

SZ:( ! jzn:(ngp—E;{””)z (5.1)

n—m) i

onde o sobrescrito “exp” indica valores experimentais e “ajust” valores calculados de Eg, para
o ™ ponto experimental. (n — m) é o namero de graus de liberdade restante ap6s o ajuste de n

pontos de experimentais com m parametro varidveis na funcao de ajuste.
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6 DISCUSSAO

6.1 DISCUSSAO SOBRE O EFEITO DA CONCENTRACAO DE ALUMINIO NAS TRANSICOES

EXCITONICAS DEPENDENTES DA TEMPERATURA PARA BAIXAS POTENCIAS DE EXCITACAO

Em estruturas de QWs “Quantum Wells” baseados em semicondutores I1I-
V, 1I-VI e suas ligas, flutuagdes na largura do pogo (micro-rugosidades na interface) e na
composi¢ao quimica das ligas que compdem o material do pogo de potencial e/ou da barreira
de confinamento sdo fontes de desordem que modulam o perfil local do potencial de
confinamento da heteroestrutura. Estas desordens possuem um forte efeito sobre o movimento
dos portadores e as recombinagdes radiativas para baixas temperaturas e baixas poténcias de
excitacdo sio geralmente dominadas por éxcitons localizados.[*' !

Os efeitos das flutuagdes do potencial de confinamento sobre o processo de
recombinagdo excitonica em pocos quanticos sdo comumente analisadas em termos das

4-6.14 ~ e fo .
[64-6.14] Flutuagdes da composi¢do quimica da barreira

flutuacdes da largura do pogo quantico.
(AlGaAs no caso do sistema AlGaAs/GaAs, por exemplo) sao freqiientemente
desconsideradas ou deixadas em segundo plano. O estudo ¢ geralmente conduzido pela

dependéncia da largura de linha das recombinagdes excitonicas em fungdo da largura do poco

[6.21,6.22] [6.13-6.20]

ou pela posicao da energia do pico de PL (Epp) em fun¢do da temperatura.

A Figura 6.1 mostra o comportamento da Epy com a temperatura no
intervalo 8.5 K < T < 50 K para todas as amostras. Também ¢ mostrado, para efeito de
comparagdo, os resultados obtidos do GaAs “bulk” medidos a partir da camada “buffer” da
amostra 2446. Observa-se um aumento consistente da magnitude do “blue-shift” para valores
de x maiores que x = 0.11. Parax=0.11 o efeito do Al na barreira ¢ praticamente inexistente

e o resultado é semelhante ao do GaAs “bulk”.
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Figura 6.1 — Comportamento

Observa-se ainda que a temperatura
do ponto maximo do “blue-shift”, Ty,
desloca-se para valores menores a medida
que diminui a concentracdo de Al A
magnitude do “blue-shift” e da temperatura
de seu ponto maximo nao variam de forma
linear com a concentragdao de Al. Isto pode
estar associado com pequenas variagdes nas
condi¢des de crescimento entre as amostras
que refletem sobre as flutua¢des na interface
e/ou flutuagdo da composicdo quimica da
liga na barreira. Outro conjunto de medidas

[6.23]

realizadas no mesmo laboratdrio

mostraram  um  comportamento  mais
homogéneo do “blue-shift” e da Tw. E
possivel que a pequena magnitude das
flutuacdes, por exemplo, ~0.7 meV para x =
medidas nestas

0.35, possa tornar as

amostras muito sensiveis a pequenas
variagdes do procedimento experimental,
como a relagdo poténcia do laser/spot, por
exemplo. Esta questdo ainda requer um
estudo experimental mais sistematico.
Comportamento semelhante foi observado
em ligas de Al.Ga;,N (6201 & em QWs
GaAs/GaAsSbN,mo] onde o material do
pogo ¢ uma liga quaterndria que apresenta
alta magnitude das flutuagdes do potencial e

o material da barreira é o binario GaAs.

de

fotoluminescéncia em funcdo de
temperatura em pogos quanticos
de AlGaAs/GaAs

para
diferentes concentracdes de Al

na barreira sob mesma poténcia

de excitagdo (0.07 mW).
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Runge ¢ Zimmermann *'%

investigaram cuidadosamente sistemas que
apresentam desde desordem fraca até desordem intermediaria. Em sistemas onde as
amplitudes das flutuagdes sdo baixas (sistemas com baixa desordem, como ¢ o caso dos QWs
de AlGaAs/GaAs) a termalizagdo ¢ completa. Com o aumento da temperatura (a partir de T =
8.5 K) os éxcitons sdo transferidos termicamente para estados de maior energia no rabo da
banda até atingir a borda da banda de conducdo, deslocando Ep;, em direcdo a maiores energias
(“blue-shift”). Na Figura 6.2 apresentamos um modelo ilustrativo das flutua¢des do potencial e
da forma de linha caracteristica dos espectros de PL de tais sistemas. Com um incremento
ainda maior na temperatura, a energia térmica vence a energia de localiza¢ao excitdnica ¢ a
forma de linha do espectro de PL torna-se uma forma de linha caracteristica de éxcitons livres
(FE), dando inicio ao “red-shift” caracteristico da dependéncia do “gap” de energia dos
materiais semicondutores com T. Embora este modelo microscopico proposto por Runge e
Zimmermann seja o modelo mais completo atualmente, ele fornece somente solucdes
numéricas € nenhuma expressao analitica para comparagao com os resultados experimentais

foi obtida.

A v B) ¢
Absorgao

.
-

Banda de valéncia
——
Fotolumine

3
scéncia

pL 1 captura, | ;
Ly Emissip |

’W =—

Flutuagdes do potencial E.-5) Enengia da localizagéo Eaergia do foton
/B

Energia

(EE)

Figura 6.2 — A) Representacdo esquematica das flutuagdes do potencial. Os éxcitons estdo localizados
quando a energia térmica kzT € menor que as barreiras de potencial geradas pelas
flutuagdes. Neste caso os éxcitons estdo presos em um minimo local. B) A densidade
de estados bidimensional com um rabo exponencial que reflete as flutuagdes do
potencial ao longo do plano (x,y) do pogo e das flutuagdes da composicdo quimica da
liga, onde E, ¢ a energia (E,i-Enni) no poco, E, ¢ a energia de ligagdo do éxciton e € €
a energia de localizagdo. C) Forma de linha caracteristica dos espectros de PL.[**!

O aumento da concentragdo de aluminio na barreira aumenta as flutuagdes
da composi¢do quimica da liga, induzindo maiores amplitudes das flutuagdes do potencial. A
penetracao da funcao de onda excitonica na barreira com uma densidade de probabilidade
relativamente grande na regido fora do poco (ver Capitulo 2 Figura 2.11) faz com que os

éxcitons sintam os efeitos das flutuacdes. Estes efeitos sdo evidenciados nos espectros
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opticos. Nossos resultados experimentais mostram, portanto, que 0s comportamentos

[6.12]

previstos teoricamente por Runge e Zimmermann sdo sistematicamente refor¢ados nas

amostras de AlGaAs/GaAs com maior concentracdo de aluminio na barreira.

6.2 DISCUSSAO DOS RESULTADOS EXPERIMENTAIS DA VARIACAO DA ENERGIA DE

RECOMBINACAO EXCITONICA COM A TEMPERATURA A 7.0 mW (~16 W/cm?)

6.2.1 Comportamento dos parametros de ajuste das equacdes de Viiia e Pissler tipo-p

com a concentraciio de aluminio no intervalo de temperatura de 2 a 300 K

Inicialmente apresentamos alguns resultados obtidos neste trabalho em um
intervalo de temperatura maior — até 300 K — para compararmos com os resultados publicados
por S. A. Lourenco et al.!** ja apresentados no Capitulo 3.

Nas Figuras 6.3 ¢ 6.4 apresentamos as dependéncias com a concentracio de
Al dos parametros de ajuste dos modelos propostos por Viiia e Pissler tipo-p,
respectivamente. Os quadrados pretos representam os resultados deste trabalho com AT = 8.5
~300K a 7.0 mW (~16 W/cm?). Os circulos vermelhos representam os resultados obtidos por
S. A. Lourengo et al. ***! com AT =2 — 300 K a 10.0 mW (~14.1 W/cm?). Os losangos azuis
representam os resultados obtidos por Grilli et al.[*" para 0 GaAs “bulk” com AT = 2-300 K.
Grilli ef al. empregaram em seus experimentos uma baixa densidade de poténcia Optica para
evitar qualquer aquecimento na amostra devido a excitacdo pelo laser: de 2 a 100 K a poténcia
de excitagdo foi de 0.05 mW (~0.1 W/cm®) e para T > 100 K a poténcia foi aumentada para
I mW com o “spot” do laser correspondentemente aumentado para que a densidade de
poténcia incidente ficasse constante. Em nossas medidas de fotoluminescéncia no intervalo de
8.5 a 300 K nao obtivemos resultados confidveis para os pogos com concentragdes de x =
0.05, x = 0.11 e x = 0.14, pois seus espectros perderam a intensidade bem antes dos 300 K,
possivelmente devido aos efeitos de fuga de elétrons. Além disso, com o aumento da
temperatura os espectros do GaAs “bulk” e do poco de maior concentragdo alargam e se
sobrepdem sobre o espectro do poco de menor concentragdo. Os dados experimentais de

7 [625]

Eq(T) para o GaAs “bulk” utilizados por S. A. Lourenco et a para compara¢ao com 0s
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resultados de pocos quénticos foram redigitalizados do trabalho de S. Logothetidis ez al..!**”

O parametro o foi obtido através da expressao o = 2ap/Og.

1700 90

= E_ Este Trabalho AT=8.5-300 K pot:16 W/cm? m  a, Este Trabalho AT=8.5-300 K pot:16 W/cm
1680 ° EB Sidney AT=2-300 K pot: 14.1 W/em? 1® a, Sidney AT=2-300 K pot: 14.1 W/cm?
] ¢ E_ Grilli AT=2-300 K pot: 0.1 W/cm® 804 ¢ a, Grilli AT=2-300 K pot: 0.1 W/em?
1660 - u
_ . .
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Figura 6.3 — Dependéncias dos parametros de ajuste da equagdo de Vifia com a concentragdo de aluminio. Os
quadrados pretos representam os resultados apresentados neste trabalho com AT = 8.5 — 300 K e
poténcia de excitagio de 7.0 mW (~16 W/cm?), os circulos vermelhos representam os resultados do
trabalho realizado por S. A. Lourengo et al.'***) com AT = 2 — 300 K e poténcia de excitagdo de 10

mW (~14.1 W/em®) e o losango azul representa os resultados obtidos por Grilli e. al. com AT = 2
—300 K.[°%7

0,(meV)
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Figura 6.4 — Dependéncias dos pardmetros de ajuste da equacgdo de Pissler fipo-p com a concentra¢do de aluminio.
Os quadrados pretos representam os resultados apresentados neste trabalho com AT = 8.5 — 300 K e
poténcia de excitagdo de 7.0 mW (~16 W/ecm?), os circulos vermelhos representam os resultados do
trabalho realizado por S. A. Lourenco et al.®**) com AT =2 — 300 K e poténcia de excitagdo de 10 mW

(~14.1 W/ecm®)e o losango azul representa os resultados obtidos por Grilli et. al. com AT =2 — 300
K [627]

As diferengas nos valores de energia de Eg e E, quando comparados aos

6.25]

obtidos por S. A. Lourenco et al.l®*! podem estar associadas a largura dos pocos discutidos
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neste trabalho, que parecem ser mais estreitos (~50 A) quando analisados e confrontados com
a largura nominal prevista (~60 A). O padrio de comportamento de Ep e E, em fungdo
concentragao de Al é, entretanto similar.

O comportamento dos parametros ag, ap € ®g do modelo de Vifia com a
concentracdo de Al ¢ similar em ambos os trabalhos, apresentando um decréscimo quando
passamos do “bulk” para o pogo quantico e crescendo com o aumento de x. Este padrdo ja ndo
¢ tao Obvio para o modelo de Pissler tipo-p, possivelmente devido a lacuna de dados na regiao
de 0.05 < x < 0.23 em nossos trabalhos. Os resultados de Grilli et al.!*** ora confirmam o
padrdo (decréscimo do parametro quando passamos do sistema 3D para o quase-2D) como no
caso de o, e O, ora contrariam como no caso de ag, o € @p. De maneira geral os pardmetros
mostram uma dependéncia com a concentracdo de Al e evidenciam o efeito do confinamento.
O parametro p do modelo de Pissler tipo-p, entretanto ndo mostra um comportamento
sistematico com o aumento da concentragao de Al em ambos os trabalhos.

E interessante ressaltar que estes resultados mostram, apesar da disparidade,
que os valores dos parametros ag da modelo de Viiia e a e ® dos diferentes modelos para o
material “bulk” e pogos quanticos com barreiras de Al,Ga;_,As na regido de 0.2 < x < 0.3 sdo
geralmente muito proximos. Varios artigos argumentam em fung¢do disto que o
comportamento da recombinagdo excitonica em fun¢do da temperatura em pogos quanticos ¢ o
mesmo que o do material que compde o pogo.!#2¥6¢]

No estudo realizado por S. A. Lourengo ef al. '** foi utilizado um conjunto
de pocos quanticos com apenas trés concentracdes de Al na barreira (17%, 30% e 40%) e um
dos pocos tinha espessura diferente dos demais (55 A ao invés de 60 A). Esta pequena
quantidade de dados experimentais e a diferen¢a na largura de um dos pogos podem mascarar
o real comportamento dos parametros quando aumentamos a concentracao de Al. Os dados
experimentais para o GaAs “bulk” utilizados por eles para comparagdao com os resultados dos
pocos quénticos foram redigitalizados do trabalho realizado por Logothetidis er al..*"!
Devido aos dados experimentais para o GaAs “bulk” terem sido obtidos em outras condi¢des
experimentais ¢ um fator a mais a prejudicar a comparagdo entre estes resultados e os
resultados do pogo quantico. E importante ressaltar que varios trabalhos disponiveis na
literatura utilizam-se de comparagdes entre “bulk™ e pocos quanticos sem tomarem o devido
cuidado com as condigdes experimentais em que foram realizadas as medidas, principalmente

A o 1695.6.986.
a poténcia de exc1tagao.[6 5,6.28-6.38]
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6.2.2 Comportamento dos parimetros de ajuste dos modelos propostos por Viiia e

Pissler (tipo-p e tipo-p) com a poténcia de excita¢io para o GaAs “bulk”

Neste item foi realizada uma variagdo sistematica da poténcia de excitagdo
de modo a encontrar a poténcia adequada para saturar ou blindar a flutua¢ao de potencial nos
pocos quanticos sem causar renormalizacdo do “gap” de energia ou efeitos de aquecimento
local da rede tanto no GaAs “bulk” quanto nos pocos quanticos.

As medidas de fotoluminescéncia para o GaAs “bulk” de 0.07 a 7.0 mW no
intervalo de temperatura de 8.5 a 100 K permitem analisar a influéncia da poténcia de
excitagdo nos parametros de ajuste de E,(T), dos diferentes modelos, diretamente, uma vez
que o bindrio GaAs ndo apresenta flutuacdo de potencial. As curvas para Ey(T) mostradas no
Capitulo 5, Figura 5.10, sdo praticamente idénticas (no intervalo de 0.07 a 7.0 mW) ndo
mostrando efeitos de renormalizagdo do “gap” de energia ou de aquecimento local da rede. Os
efeitos da poténcia de excitacdo sobre os parametros de ajuste podem ser visualizados nas
Figuras 6.5, 6.6 e 6.7 onde apresentamos a varia¢do dos pardmetros de ajuste para E,(T) no
GaAs “bulk” com a poténcia de excitagao, respectivamente, para os modelos de Viia (Figura

6.5), Passler tipo-p (Figura 6.6) e Péssler tipo-p (Figura 6.7).
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Figura 6.5 — Dependéncias dos pardmetros de ajuste da equag@o de Vifa para o GaAs “bulk”’com a
poténcia de excitacdo no intervalo de 8.5 a 100 K.



6 — Discussdo

108

1516.5 o E, AT =8.5-100 K '
1515.8 - .
[} =)
1515.0 - .
< 2
< 1514.3 - S
E (]
< E
L
1513.54 s
1512.8 -
15120 T L DA N A R AN BN BN B | T 51 70
800 T o5 arssion] |
525 - L 45.24
J [ 38.78
450 o S
(0]
o £
vo- 375 -1 -32.31 @D-
®
295 L 19.39
150 1 % -12.93
0 1 2 3 4 5 6 7

Poténcia (mW)

1.1
1.0-
0.9-.
0.8-.
0.7-.
0.6-.
0.5
0.4-.

0.3 1

|

= o AT=85100K

2847

2.7 1

2.5

2.4 1

2.3

[ o paT=85-100K |

2.2

"2 3 4 5 6

Poténcia (mW)
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“bulk” com a poténcia de excitagdo no intervalo de 8.5 a 100 K.
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Figura 6.7 — Dependéncias dos pardmetros de ajuste da equacdo de Péssler tipo-p com a poténcia de
excitagdo para o GaAs “bulk” no intervalo de 8.5 a 100 K.

A variacdo do “gap” de energia do GaAs com a temperatura no intervalo de
temperatura analisado [E4(0 K) — E¢(100 K)] ¢ aproximadamente a mesma (de ~12.6 a ~12.8
meV) para todas as poténcias de excitagdo mostrando ndo haver efeitos de aquecimento local
da rede, pelo menos em primeira andlise.

Os parametros de ajuste do modelo de Vifia para a dependéncia das
transi¢des excitonicas no GaAs “bulk” com a temperatura praticamente nao variam com a

poténcia de excitagao.
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No modelo de Pissler tipo-p E, € praticamente constante com valores dentro
da barra de erro, mas os pardmetros a, € ®, crescem ¢ p decresce com o aumento da poténcia
de excitagao.

No modelo de Pissler tipo-p E, permanece praticamente constante com a
varia¢do da poténcia de excitagdo. Os parametros a,, ®, € p crescem com o aumento da
poténcia de excitacdo. Nao pretendemos aqui aprofundar esta anélise que julgamos importante
e para qual ndo encontramos informagdes na literatura. [Nao existem ao que seja de nosso
conhecimento andlises do efeito da variagdo da poténcia de excitagdo sobre os pardmetros de
ajuste de E4(T) na literatura]. Os resultados mostram de forma sistematica que a poténcia de
excita¢do pode interferir de modo significativo na analise dos ajustes de E4(T) dos diferentes
modelos.

Para um melhor entendimento da relacdo que os parametros de ajuste,
comuns aos trés modelos a; e ®; (i = B, p, p), t€ém com a poténcia de excitagdo apresentamos
na Figura 6.8 os parametros de ajustes renormalizados em relagao a poténcia de excitacdo de

7.0 mW.
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Figura 6.8 — Parametros o, ¢ ®; (i = B, p, p) dos modelos de Vina e Péssler (tipo-p e tipo-p),
respectivamente, normalizado em relagdo a poténcia de excitagdao de 7.0 mW.
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E possivel ver com mais clareza, na Figura 6.8, o comportamento dos
parametros de cada modelo em fun¢do da poténcia de excitagdo. No modelo de Vifia os
parametros praticamente ndo dependem da poténcia de excitagdo. O modelo de Pissler tipo-p
¢ o0 que apresenta uma dependéncia mais forte, como se pode notar pela inclinacdo dos
parametros a, € ®, com a poténcia de excitacdo. J4 no modelo de Pissler tipo-p os pardmetros
dependem da poténcia de excitagdo, mas ndo tdo fortemente quanto no modelo tipo-p. Como
veremos mais a frente o0 modelo de Péssler tipo-p, onde o parametro p determina o peso da
contribuicdo dos fonons Opticos/acusticos, apresenta resultados intermedidrio entre o modelo
de Vina (que considera basicamente a interagdo elétron-fonon dptico) e o modelo de Péssler
tipo-p.

Esta dependéncia com a poténcia de excitag¢do dos pardmetros de ajuste dos
modelos propostos por Viiia e Pdssler (tipo-p e tipo-p) mostra que a compara¢do entre os
resultados experimentais de “bulk” e pogos quanticos deve ser feita com mais cautela,
levando em conta as condi¢oes experimentais. Todos os trabalhos disponiveis na literatura
sobre ligas ternarias, quaternarias e heteroestruturas, como pog¢os quanticos, dos mais
diversos materiais que mostram curvas de E,(T) sem os efeitos de flutua¢do composicional ou
de interface — o “red/blue/red-shift” ou “blue/red-shift” do pico de fotoluminescéncia em
fungdo da temperatura — analisam sistemas sob condigoes de relativamente altas poténcias de
excita¢do, ou seja, altas o suficiente para blindar ou saturar as flutuacées do potencial
eletrostdtico. Estes trabalhos podem, portanto estar comparando medidas no material
“bulk”, binario que geralmente compoe o pog¢o, a poténcias baixas, com medidas em
heteroestruturas com poténcias mais altas necessarias para blindar as flutuacoes de
potencial, 1613 616:623]

A poténcia relativamente alta, ~ 7.0 mW (~16 W/cm?), necessaria a
saturagdo das flutuacdes de potencial nos pogos quanticos leva para um valor elevado os
parametros — a,, ®p, 0,, ®, —no “bulk”. O decréscimo abrupto dos valores destes parametros
quando passamos de “bulk” (3D) para o po¢o quantico (quase-2D), como veremos a seguir,
esta associado a uma variagdo da interagdo elétron-fonon acustico em fun¢do das modificacdes
da condi¢des de espalhamento propiciada pelo levantamento da degenerescéncia da banda de

buraco leve e buraco pesado devido ao confinamento quantico.
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6.2.3 Comportamento dos parimetros de ajuste dos modelos propostos por Viiia e
Pissler (tipo-p e tipo-p) para o GaAs “bulk” e pocos quinticos de AlGaAs/GaAs a 7.0

mW no intervalo de temperatura de 8.5 a 100 K

Inicialmente devemos destacar que de acordo com Pissler ]

0s parametros
dos diferentes modelos de ajuste da variagdo do “gap” de energia com a temperatura, Ey(T),
dependem primariamente da escolha da temperatura de “cut-off” (temperatura méaxima do
intervalo de anélise), que ¢ uma condicao experimental arbitraria, em vez de serem parametros
que caracterizam o material. Entretanto o intervalo de temperatura define os fonons que
estardo predominando na interagdo elétron-fonon. Um rapido levantamento na literatura
mostra uma variagdo dos parametros com o intervalo de temperatura. (Veja a Tabela 6.1). Os
parametros variam significantemente com o aumento da temperatura maxima (Tmax), mas este
também ¢ um dado quantitativo a respeito de quais fonons estdo sendo excitados. Observa-se
também na Tabela 6.1 uma diferenga entre os parametros do modelo de Vifia obtidos por Grilli

6261 ¢ por Piassler [**! para 0 mesmo conjunto de dados. Esta diferenca possivelmente

et al.'l
estd mostrando-nos que o ajuste pelo modelo de Vifia ndo estd reproduzindo com

confiabilidade os resultados experimentais.

Tabela 6.1 — Valores dos parametros de ajuste dos modelos de Vina e Péssler tipo-p disponiveis na
literatura para o GaAs “bulk”.

ag OB 0 Op 0, p Ap AT Ref.

(meV) [(107eV/K)|(10%eV/K)| (meV) | (meV)
10.40 2.03 8.82 2a77 | 6.26
43.30 4.29 17.4 2a280 | 6.26
50.03 451 4.7 19.1 19.4 2.51 043 | 2a280 | 6.40
57.00 4.75 20.7 202500 | 6.41
4.7 19.8 2.44 045 | 4a673 | 6.42

A determinacdo adequada da temperatura efetiva dos fonons ® e da
magnitude das derivadas de E,(T), como € o caso do parametro o (& =S(T) = — (dE/AT) 1),
somente pode ser obtida se as medidas experimentais estenderem-se até a temperatura de
Debye ®p. No caso da liga ternaria Al,Ga;As a temperatura de Debye varia com a

concentracdo de Al de acordo com a expresséo: [+

Op(x) =370 + 54x + 22x°. (6.1)
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Assim para x = 0, Op(GaAs) =370 K (~ 31 meV) e para x = 1, Op(AlAs) =
446 K (~ 38 meV). Em nosso trabalho a temperatura maxima (T«cyof ) € 100 K (~ 8.6 meV),
ou seja, Teuor/Op(GaAs) = 0.27 € Teyror/Op(AlAs) = 0.22. Entretanto encontramos
analises na literatura para materiais com temperaturas de Debye relativamente altas, como por
exemplo, Op(InN) = 700 K, ®p(GaN) = 870 K e Op(AIN) = 1020 K, em intervalos de
temperatura relativamente pequenos, entre aproximadamente 2 ¢ 300 K, com Ty, portanto
aproximadamente 3 vezes menor que a temperatura de Debye. ]

Nosso estudo mostra que informagdes qualitativas e também quantitativas
sobre os parametros de ajuste podem ser obtidas tomando os devidos cuidados, em intervalos
de temperatura relativamente pequenos.

Apresentamos nas Figuras 6.9 a 6.11 a variacdo dos pardmetros de ajuste dos
modelos de Vina e Pissler (tipo-p e tipo-p), respectivamente, com a concentracdo de Al na
barreira. Para efeito de comparagdo mostramos também os resultados obtidos para o GaAs

“bulk” na mesma faixa de temperatura (8.5 a 100 K) a mesma poténcia de excitagdo (7.0 mW).
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Figura 6.9 — Dependéncias dos parametros de ajuste da equacdo de Vifia com a concentragdo de Al para
o poco de AlGaAs/GaAs no intervalo de temperatura de 8.5 a 100 K e poténcia de
excitagdio a 7.0 mW (~16 W/cm?). O pardmetro o é obtido fazendo op = S(T) = —
(dE/dT)THw) = 2ap/Og.
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concentracao de Al para o poco de AlGaAs/GaAs no intervalo de temperatura de
8.5a 100 K e poténcia de excitagdo a 7.0 mW (~16 W/cm?).
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Figura 6.11 — Dependéncias dos parametros de ajuste da equagdo de Pissler fipo-p com a
concentracdo de Al para o pogo de AlGaAs/GaAs no intervalo de temperatura de
8.5 a 100 K e poténcia de excitagdo a 7.0 mW (~16 W/cm?).

O modelo de Pissler tipo-p ¢ o que apresenta melhores resultados, de modo
geral, com menor S°. O modelo de Pissler tipo-p apresenta S* maior que o modelo de Péssler
tipo-p, mas inferior ao obtido com o modelo de Vifia.

Os parametros associados ao “gap” de energiaem T =0 K, Eg—ag= E,(T =
0 K) no modelo de Vina, E, no modelo Pissler tipo-p e E, no modelo de Pissler tipo-p sao
relativamente insensiveis aos diferentes modelos de ajuste, mostrando padrao similar (a menos

do erro). Todos aumentam com o aumento da altura de barreira ou da concentragdo de Al. Este
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¢ um comportamento teoricamente bem conhecido em heteroestruturas de pogos quanticos de
AlGaAs/GaAs. Calculos tedricos baseados em aproximagdo usando a func¢do envelope ja
previam este comportamento. >+

Os parametros ap (intensidade de interacdo elétron-fonon Optico) e Og
(energia efetiva média dos fonons) do modelo de Vifia aumentam de forma sistematica com o
aumento da concentragdo de Al a partir do valor obtido para o GaAs “bulk”. Parecem reduzir
um pouco com o confinamento, ag (0.05) < ag (0.00) e ®p (0.05) < Op (0.00), mas os valores
permanecem constantes dentro da barra de erro. O pardmetro o também aumenta com a
variacdo da concentracdo de Al.

Os parametros do modelo de Pissler tipo-p (o, € ®p) para o pogo quantico
diminuem com o confinamento por um fator de 2 praticamente, ¢ permanecem constantes
com o aumento da concentracio de Al. O parametro p aumenta com o aumento da
concentragdo de Al de p(x = 0.0) = 2.2 para p(x = 0.35) = 2.8.

Os parametros a, ¢ ©; do modelo de Pissler tipo-p diminuem com o
confinamento. O pardmetro ®, diminui em relagdo ao seu valor para o “bulk” por um fator de
aproximadamente 1.3. O parametro o, aumenta com o aumento da concentragio de Al, porém
O, permanece praticamente constante em situagdo similar a verificada para ®,. A média de
O, no intervalo de concentracdo de Al analisado (<®;>,) entre 0.05 e 0.35, ¢ superior, mas
aproximadamente igual a mesma média obtida no modelo de Pissler tipo-p de O, (<Op>,).
<O = 17 meV > 163 meV = <Oy>.. O parametro pdecresce com o aumento da
concentragdo de Al.

Os parametros ag, p ¢ o sdo especificos de cada modelo e devem ser
analisados separadamente.

Os parametros og, 0p € O, € Op, O, ¢ O, podem ser analisados em
conjunto. Para se ter uma idéia mais precisa do comportamento dos mesmos, apresentamos na
Figura 6.12 os parametros o’s € ®’s renormalizados em relagdo ao “bulk”. De modo geral os
parametros op € ®p do modelo de Vifia apresentam valores superiores ao “bulk”. Os
parametros do modelo de Pissler tipo-p (a, e ©,) sdo bastante inferiores ao “bulk” e os
parametros do modelo de Péssler tipo-p (o, € ©;) apresentam valores intermedidrios, entre o

modelo de Pissler tipo-p e o modelo de Viia.
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Figura 6.12 — Parametros o, ¢ ®; (i = B, p, r) renormalizados em relacdo ao valor do “bulk”.

O modelo de Pissler tipo-p ¢ um modelo que considera a contribui¢ao
separada dos fonons Opticos e acusticos com p fornecendo o “peso” da contribuicdo de cada
tipo de fonon. No limite de p— 0 o modelo de Pissler tipo-p tende ao modelo de Vifia
(fonons opticos dando a maior contribui¢do). No limite de p — 1 o modelo de Pissler tipo-
p tende a uma expressao que fornece somente a contribuicdo dos fonons acusticos. O fato de
o ajuste com o modelo de Péssler tipo-p, com p variando de 0.49 a 0.25, apresentar resultados
bons pode estar associado a defini¢do do intervalo de temperatura analisado. Existe ainda uma
relativa contradi¢do sobre em que intervalos de temperatura predominam os diversos tipos de
interacdo: elétron-fonon acustico ou elétron-fonon optico. Medidas do comportamento da
mobilidade em fun¢ao da temperatura em heteroestruturas moduladas por dopagem apontam
para um intervalo menor de predominio da interagdo elétron-fonon actstico no espalhamento
de portadores — T < 40 ou 50 K.[%**®%] para T > 50 K, a interacdo elétron-fonon 6ptico
comega a intervir e sua contribui¢do pode ser visualizada na relativa proximidade dos valores
renormalizados dos pardmetros do modelo de Pissler tipo-p com os valores do modelo de
Vifia conforme mostra a Figura 6.12. Isto também explicaria o fato do modelo de Viia

caracterizar-se como um platd, portanto ndo considerando os fonons acUsticos, em
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temperatura relativamente baixas: T < 30 K. Entretanto os ajustes com esta expressao
proposta por Pissler neste limite de o — 1 ndo sdo bons, tendo erros com valores muito
superiores ao proprio valor dos pardmetros. O modelo de Péssler tipo-p contudo é melhor que
o modelo de Vina no intervalo de temperatura e concentracdo de Al considerado, com
menores valores de S°.

Assim, apesar de estarmos em uma regido de adequada aplicabilidade do
modelo de Péssler tipo-p (ver Tabela 6.2) com dispersdo dada por 0.31 < Ap < 0.43, [o
modelo ¢ considerado adequado para regides de dispersao pequena e intermediaria onde 0 <
Ap < 0.5771,°"" a expressdo da parte relacionada aos fonons acusticos, quando analisada
separadamente (p = 1), ndo apresenta bons resultados. Outros ajustes realizados em nosso

laboratério [&4®]

com outras amostras de pogos quanticos apresentaram o mesmo problema.
Esta expressao funciona bem para materiais de “gap” de energia grande, como por exemplo,
GaN.[*]

Os resultados discutidos aqui parecem estar coerentes com os apresentados

no Capitulo 2.

Tabela 6.2 — Valores dos parametros «;, ©; (i = B, p, r), p ¢ p (e suas respectivas dispersdes) apos o
ajuste numérico dos dados experimentais (com as Equagdes 3.7; 3.11 e 3.13) da
dependéncia com a temperatura (AT= 8.5 a 100 K) da energia de combinagdo excitdnica
do GaAs “bulk” e pogos quanticos de AlGaAs/GaAs com concentragdo de Al entre 0.05

e 0.35.
X op ap 0, ®p 0, O, p Ap p Ap
(10“*eV/K) | (10*eV/K) | (10™%eV/K)| (meV) |(meV) | (meV)
0.00 2.6 7.8 4.2 120 | 373 | 19.9 | 2.24 | 0.50 | 0.49 | 0.43
0.05 2.7 4.1 3.5 11.7 | 18.0 | 163 | 240 | 0.46 | 044 | 0.40
0.11 2.8 3.6 3.4 123 | 147 | 155 | 2.63 | 0.41 | 035 | 0.36
0.14 3.0 4.3 3.8 127 | 167 | 165 | 2.59 | 0.42 | 0.34 | 0.35
0.23 3.1 4.5 4.1 13.8 | 17.2 | 18.0 | 2.71 | 0.40 | 0.30 | 0.33
0.27 3.0 3.9 3.8 147 | 158 | 18.1 | 2.92 | 036 | 0.23 | 0.29
0.35 3.2 4.1 3.9 140 | 156 | 174 | 2.82 | 0.38 | 0.26 | 0.31

A interacdo elétron-fonon dada, pelo parametro ag, e a energia média dos

fonons, dada pelo parametro ®p na escala de temperatura, ambos do modelo de Vida, sao

2ze*(1/¢, -1/ .+ my ) heo,, /20
associados a A= e (I/e. gs)\é(g;ne+mh) o e a <ha)w>,<ha)m>
q

respectivamente. Estes parametros foram discutidos no Capitulo 2, onde mostramos
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evidéncias teoricas e experimentais que ambos crescem com o aumento da concentragao de
Al

O confinamento faz decrescer a interagdo elétron-fonon actstico. Esta
interacdo, entretanto ndo estd expressa por nenhum fator especifico nos modelos p e
p discutidos, como ¢ o caso de ag no modelo de Vina para o fonon 6ptico. A interagdo deve
estar associada de algum modo, entretanto, ao parametro a.. Uma pista para isto € a expressao
obtida para o através do modelo de Vifia, onde o = S(T) = — (dE/dT)r-%) = 2ap/@p com ag
sendo caracterizado como a interagdo elétron-fonon (predominantemente o optico).

A energia efetiva dos fonons acusticos dada por ambos os modelos de
Pissler (tipo-p e tipo-p) ©, e O, permanece praticamente constante com um valor médio de
<Op> = 16.3 meV <O>, = 17 meV. Estes valores estdo um pouco acima da metade do ramo

de fonons actisticos ¢,, =29/2=14.5meV. A energia dos fonons acusticos praticamente ndo

se altera com o aumento da concentragdo de Al o que fica evidenciado pelo comportamento
dos ®'s de ambos os modelos.

A andlise do valor de a (o = S(T) = — (dE/dT)r-) fica obviamente
comprometida do ponto de vista quantitativo, entretanto ¢ interessante fazer uma andlise
comparativa entre os modelos. O modelo de Pissler tipo-p, que parece estar “enxergando”
primariamente fonons acusticos (que nao dependem da concentragdo de Al), mantém o
mesmo valor de o, em todo faixa de concentragdo de Al para o pogo qudntico, ou seja,
somente a interacdo elétron-fonon actstico ¢ que determina a curvatura de Ey(T). O modelo
de Pissler tipo-p considera os fonons Opticos (cuja interagdo e energia média dependem da
concentragdo de Al) e assim varia com x, mesmo no estreito limite com Teyof baixa.

Para explicarmos o motivo do pardmetro p crescer com o aumento da
concentragdo de Al temos que analisar a caracteristica da fung@o espectral utilizada para se

obter o modelo de Péssler tipo-p.

al o)
v(k—j (;j para w < m,
f(o)= BN (6.2)

0 para @ > @,
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onde @,¢ a energia de “cut-off”. A energia de “cut-off”, determinada a partir dos ajustes de

+1
[6.47] (V )kB@p __P kz®, com p =v + 1. Seu

(p-1)

valor para as concentragdes de Al analisadas aqui est4 apresentado na Tabela 6.3.

acordo com Pissler, ¢ dada por hw, =

Tabela 6.3 — Valor da energia de “cut-off” calculada a partir dos
ajustes com o modelo de Péssler tipo-p.

x ks®, P hao,
(meV) (meV)
0 37.3 2.24 67.34

0.05 18.0 240 30.86
0.11 14.7 2.63 23.74
0.14 16.7 2.59 27.19
0.23 17.2 2.71 27.25
0.27 15.8 2.92 24.03
0.35 15.6 2.82 24.16

Como pode ser visto na Tabela 6.3 o valor da energia de “cut-off” decresce
a partir do “bulk” para o pogo quantico com x = 0.05 e oscila em torno de 25.27 meV (dentro
dos limites da barra de erro de ®,). O célculo da energia (freqiiéncia) de “cut-off”, entretanto
estd associado em sistemas simples através da aproximacdo de Debye, a temperatura de
Debye Op. A temperatura de Debye, como vimos na Equagdo 6.1, depende da concentracao
de Al e aumenta com x. Outras energias caracteristicas do sistema como a energia maxima
dos ramos variam com a concentra¢do de Al — a energia do fonon Optico longitudinal no vale
I' [LO(I)], por exemplo, € ~44.1 meV no GaAs “bulk” e ~ 51.0 meV no AlAs — (veja Tabela
2.2). A funcao espectral também se altera com o aumento de x, inclusive com o surgimento de
um “gap” no espectro de fonons. Assim, ¢ de se esperar que a energia de “cut-off” varie com
a concentracdo de Al, o que ndo fica evidente do resultado do ajuste. Como vimos o modelo
de Pissler tipo-p estd identificando somente fonons acusticos nesta faixa de temperatura.
Porém a funcdo espectral relacionada aos fonons acusticos pode variar com a concentragdo de
Al

Para analisar isto temos duas hipoteses diferentes possiveis, representando
extremos, para a variagao de p:

a) Os picos da densidade de estados ndo variam em energia, mas a

magnitude varia.
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b) As energias dos picos da densidade de estados aumentam, porém a
magnitude ndo varia;
Esta situagdo estd representada na Figura 6.13, onde apresentamos a Figura 4

da Ref. [6.49] como modelo para representarmos as duas hipoteses relacionadas acima.

Spectral Function f{w) (arb. units)
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Figura 6.13 — Fungdo espectral f{w) adaptada da Ref. [6.49] para ser utilizada como modelo para
representarmos as duas possiveis hipoteses que podem fazer o parametro p variar com
a concentracdo de Al. a) Os picos da densidade de estados ndo variam em energia, mas
a magnitude varia. b) As energias dos picos da densidade de estados aumentam com a
concentracdo de Al, porém a magnitude ndo varia.

Nos dois casos, @) e b), p aumenta com a concentragdo de Al.

Nao podemos fazer uma afirmagdo categdrica aqui a respeito do que ocorre
exatamente para que p apresente o padrdo visualizado na Figura 6.10, entretanto o que ¢
conhecido ¢ que a energia do fonon Optico aumenta com a concentragdo de Al e a fungdo

espectral dos fonons de interface (fonons LO) deve também variar com x em posicio e
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magnitude. Isto nos leva a crer que possa existir uma sobreposicdo de ambos os efeitos para
que o parametro p cres¢a com o aumento da composicao de Al.

Na andlise do pardmetro p devemos levar em conta que quanto mais a
concentragdo de Al aumenta, mais cresce a energia dos fonons opticos. Com o aumento da
concentragdo de Al surge um “gap” entre o maximo dos ramos actsticos € o minimo dos
ramos Opticos que aumenta com o aumento de x. Mantendo o mesmo intervalo de temperatura,
o afastamento relativo dos ramos de fonons opticos deve diminuir a probabilidade de excitacao
destes fonons. Todavia, este efeito deve ser menos intenso do que o aumento da energia média
de vibracdo, que faz o pardmetro o decrescer com o aumento da concentracdo de Al
aumentando o peso da contribui¢do associada a interagdo elétron-fonon 6ptico. O parametro o
também esta associado a interagdo elétron-fénon, por isso pardmetro o, aumenta (a interacdo
aumenta com x) € o p decresce.

Em resumo, os parametros de ajuste dos modelos propostos por Viia e
Péssler (tipo-p e tipo-p) para a variacao do “gap” de energia com a temperatura no intervalo de
8.5 a 100 K dependem do material da barreira e ndo somente do material do pogo. Estes
parametros também dependem das condigdes experimentais, do intervalo de temperatura
considerado para a andlise ¢ também da poténcia de excitagdo. Comparando os resultados do
GaAs “bulk” (sistema 3D) com os do pogo quantico (sistema quase-2D) conclui-se que: o
modelo de Vina praticamente nao enxerga o confinamento ¢ despreza a interacdo elétron-
fonon acustico; o modelo de Pissler tipo-p enxerga o confinamento quantico e a interagdo
elétron-fonon acustico como sendo a mais intensa; e o modelo de Péssler tipo-p enxerga o
confinamento quéntico contemplando o peso relativo da interacdo elétron-fonon optico (dado
pelo parametro p) aumentando com o aumento da concentragdo de Al. O modelo de Péssler

tipo-p é o modelo que apresenta o melhor ajuste, com menor S°.
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7 CONCLUSOES

O presente trabalho tratou da dependéncia com a temperatura e poténcia de
excitagao das transi¢des excitonicas no GaAs “bulk” e heteroestruturas de pogos quanticos de
AlGaAs/GaAs com diferentes concentragdes de Al (0.05 < x < 0.35) na barreira crescidos pela
técnica de MBE. A técnica utilizada para obter a variacdo das transicdes excitonica com a
temperatura no material “bulk” e nos pogos quanticos foi a fotoluminescéncia. Analisamos os
efeitos das flutuagdes do potencial de confinamento em pocos quanticos de AlGaAs/GaAs
sobre a variagdo das transi¢des excitonicas com a temperatura ¢ a dependéncia dos parametros
de ajuste dos modelos propostos por Vifia e Pissler tipo-p e tipo-p com a poténcia de excitagdo
e com concentragdo de aluminio da liga Al,Ga;. As que constitui as barreiras.

As principais conclusdes obtidas deste trabalho sdo:

e A variagdo da energia do pico de PL (Ep ) com a temperatura apresenta um “blue-
shift” na regido de baixas temperaturas (9 — 30 K) e um “red-shift” para temperaturas
superiores;

e O comportamento da variacdo da energia do pico de PL (Epy) com a temperatura
acompanha o comportamento tradicional da dependéncia do “gap” de energia com T
dos materiais semicondutores III-V para temperaturas superiores a 35 K;

e O aumento da concentragdo de aluminio na barreira aumenta a flutuacdo da
composi¢ao quimica da liga, aumentando o valor da FWHM e o valor do “blue-shift”;

e A composicdo do material da barreira, AlGaAs, atua de forma sistematica sobre os
espectros de PL dos QWs de AlGaAs/GaAs reforcando os comportamentos previstos
teoricamente por Zimmerman et al. em concordidncia com resultados teodricos
apresentados recentemente por Ponomarev et al.;

e Os parametros de ajuste dos modelos propostos por Vina e Pissler (tipo-p e tipo-p)
obtidos da variagdo das recombinacdes excitonicas com a temperatura em pogos
quanticos dependem da composi¢do da liga que constitui a barreira e ndo somente do
material do pogo;

e Os parametros de ajuste dos modelos propostos por Pissler (tipo-p e tipo-p) dependem
da poténcia de excitagao.

e Os diferentes modelos de ajuste, mesmo apesar do avango tedrico proposto pelo

trabalho de Péssler, ainda apresentam problemas para a descri¢do da variagdo do “gap”
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de energia ou da recombinagdo excitonica com a temperatura. Esforcos devem ser
concentrados para a obten¢do de um modelo que separe a interacdo elétron-fonon
acustico da interacdo elétron-fonon optico;

Os parametros dos modelos propostos por Pissler (tipo-p e tipo-p) evidenciaram o
efeito de confinamento quando comparamos os resultados dos pocos quanticos
(sistema quase-2D) com os do GaAs “bulk” (sistema 3D) que constitui o pogo em
medidas a mesma poténcia de excitagao.

O modelo de Pissler tipo-p revelou-se o modelo que apresenta o melhor ajuste da
variacdo do “gap” de energia ou da recombinagdo excitonica com a temperatura, ou
seja, menor valor de S.

A dependéncia dos parametros de ajuste dos modelos propostos por Péssler com a
poténcia de excitagdo mostrou que fazer comparagdes entre resultados obtidos em
diferentes condi¢des experimentais, principalmente a poténcias de excitagdo diferentes,
pode ndo ser muito adequada;

Os modelos de ajuste de Ey(T) propostos por Vifia e Péssler (tipo-p e tipo-p), se
utilizados de forma sistematica, sdo ferramentas poderosas na analise de fendmenos

fisicos como, por exemplo, a interagdo elétron-fonon e o confinamento quantico.

Uma série de extensdes pode ser desenvolvida na seqiiéncia. Listamos

algumas a seguir:

Desenvolver um modelo que separe as intensidades de interagdes elétrons-fonon
acustico da intensidade elétrons-fonon 6ptico;

Discutir a correlagdo entre as intensidades de intera¢des elétrons-fonons retiradas dos
ajustes da variacdo do “gap” de energia ou das transigdes excitonicas com a
temperatura E,(T) com as obtidas pelos ajustes da largura de linha a meia altura em
funcao da temperatura — FWHM(T).

Estudar a dependéncia com a largura do pogo e com a temperatura dos parametros de
ajuste dos diversos modelos em pogos quanticos com largura variando de 50 a 700 A;
Efetuar medidas com outras técnicas, tais como, fotoluminescéncia de excitagdo (PLE),
fotorefletincia (PR) e magnetoluminescéncia, para uma melhor compreensdo dos

fenomenos fisicos aqui estudados.
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