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RESUMO

Foi investigada a variagdo das transicdes excitonicas na liga ternaria Al,Gay.xAs e em
pocos quanticos de AlGa.xAgGaAs em funcdo da temperatura no intervalo de 2K a 300K.
Foram analisadas trés amostras de pogos quanticos duplos ndo acoplados, preparadas pela
técnica de epitaxia por feixe molecular, com concentragdo de aluminio na barreira variando entre
x = 0.17 e x = 0.40 e espessuras dos pocos variando entre 55A e 121A. Foram utilizadas as
técnicas de fotorefletdncia e fotoluminescéncia para andlisar a variagdo das transicoes
excitdnicas com a temperatura e a técnica de Raios-X para verificar a concentragdo de aluminio
naligaAlyGay.xAsS.

Mediante a analise e comparacdo de trés modelos — 0 modelo de Varshni, o modelo de
Vifia e 0 modelo de Passler — usados para realizar ajustes dos dados experimentais, foi possivel
analisar a variacdo da energia das transices excitonicas naliga ternaria AlxGay.xAS € em pocos
quanticos de Al,GaxAdGaAs em funcdo da temperatura. Verificou-se que o modelo mais
adequado a descricdo do comportamento das transicbes excitbnicas com a temperatura € o
modelo de Passler. Verificou-se ainda a influéncia da concentracdo de aluminio da liga ternaria
AlGay.xAs, congtituinte da barreira no comportamento das transi¢oes excitonicas em funcéo da
temperatura nos pocos quanticos.



ABSTRACT

The temperature dependence of excitonic transitions in the bulk system Al,Ga;xAsandin
the two dimensional system of non coupled double quantum wells of AlGay.xAS/GaAs in the
range of 2K to 300K isinvestigated. A set of the samples grown by molecular beam epitaxy
with alloy composition varying between 17% and 40% and well width varying between 55A
and 121A were investigated by photoluminescénce, photoreflectance and X- Rays techniques.

Experimental date of the temperature dependence of excitonic transition were fitted
numerically in the basis of Varshni, Vifia and Passler models generaly used to describe the
temperature variation of the “gap” in bulk and two-dimension systems. The Passler model
showed better results in describing temperature dependence of excitonic transitions. In addition
to this a relationship between the composition of AlGaAs the bulk material of the barrier and
the temperature variation of excitonic transitions in quantum wells was identified.
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CAPITULO 1— INTRODUGAO GERAL

O rgpido progresso das técnicas de crescimento de materiais nas ultimas décadas,
tornou possivel a preparacdo de heteroestruturas pela superposicdo de camadas
extremamente finas de distintos compostos semicondutores. A técnica de epitaxia por feixe
molecular — MBE (do inglés Molecular Beam Epitaxy) € uma das técnicas de preparacdo
de materiais semicondutores que tem sido utilizada na obtencdo de filmes monocristalinos
com alto grau de purezat™. Diversos tipos de materiais semicondutores simples e compostos
como Si, Ge, GaAs, AlGaAs, InGaAs, AlGaAsSb e AlGalnAs podem ser preparados por
MBE. Devido a baixa velocidade de crescimento (1um/h) e as condi¢bes de ultra-alto-
vécuo, esta técnica possibilita o controle do crescimento ao nivel de uma monocamada
atémica possibilitando a preparacdo de interfaces abruptas de alta qualidade’?.

Dentre os diversostipos de heteroestruturas que podem ser produzidas com atécnica
de MBE, o pogo quantico — QW (do inglés Quantum Well) € uma das mais pesquisadas na
atualidade. O QW é um sistema composto de dois materiais semicondutores com faixas de
energias proibidas (“gap”) diferentes. Um pogo quéantico pode ser preparado, por exemplo,
intercalando-se uma camada de GaAs entre duas camadas de Al,Gay.xAs. O ternério
AlGay.xAs 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 binério GaAs. O confinamento bidimensional de portadores de carga
permite o estudo de novas propriedades fisicas, como por exemplo; o efeito Hall quantico
— QHE (do inglés Quantum Hall Effect)®*¥, o efeito Hall quantico fracionario — FQHE (do
inglés Fractional Quantum Hall Effect)!®” e o efeito Stark® de confinamento quantico,
andlogo quéntico ao efeito Stark classico e tem diversas aplicacBes de interesse
tecnologico. A estrutura de poco quantico €, também, essencial paraa producéo de outros
tipos de estruturas, como por exemplo; fios quanticos®'®, pontos quanticos™*?,
potenciais triangulares ¥ super-redes® etc.

As novas propriedades elétricas e Opticas exibidas em pogos quanticos, ndo
observadas em compostos encontrados na natureza, levaram as industrias de componentes
eletroel etronicos e optoeletronicos a utilizarem estas estruturas para a confec¢éo de novos
dispositivos de estado sdlido™™>*!. Os moduladores dpticos de alta velocidade™” por
exemplo, sdo dispositivos que usam o efeito Stark de confinamento quantico para modelar a
luz de diodos lasers. Este mesmo efeito Stark é também utilizado para fabricar janelas
opticad®® que permitem ou impedem a passagem de luz pela aplicagdo de um campo
elétrico. Outro dispositivo de grande interesse tecnolégico é o dispositivo de transferéncia
de estado quanticol™®, um gerador de microondas utilizado em comunicacdo por satélite.
Outros exemplos de dispositivos s3o: fotodiodos de avalanche com alto ganho'??, lasers de



pocos quanticos**?! | transistores de alta mobilidade eletrénica— HEMTs (do inglés High
Electron Mobility Transistors)!??, transistores de heterojuncéo bipolar — HBTs (do inglés
Heterojunction Bipolar Transistors)!?, células solares®”, etc. Em resumo, a estrutura de
poco quantico é de extrema importancia tanto para o estudo académico, devido as novas
propriedades fisicas, quanto para a preparacdo de dispositivos de estado solido de grande
interesse tecnoldgico e industrial.

A andlise dos materiais semicondutores e de estruturas de materiais semicondutores
Como 0S pocos quanticos € realizada, geralmente, através de técnicas Opticas como
fotoluminescénciad®?®, fotoluminescéncia de excitacdo®” e fotorefletancid®?? entre
outras. Estas técnicas destacam-se pelas ricas informagdes proporcionadas (“gap” de
energia, nivels de impurezas, defeitos nas interfaces, campo e étrico interno, etc ) e por seu
carater ndo destrutivo. Existe o inconveniente, entretanto, de algumas destas técnicas
fornecerem bons resultados somente a baixas temperaturas. A técnica de fotoluminescéncia,
por exemplo, proporciona bons resultados na faixa de temperaturas de OK a 77K, sendo
pouco eficiente em faixas de temperatura superiores. Assim o estudo das propriedades
fisicas de materiais e estruturas de materiais semicondutores em funcdo da temperatura €
importante por permitir associar resultados obtidos por técnicas otimizadas a baixas
temperaturas com a regido de funcionamento dos dispositivos. O estudo da variagéo das
propriedades Opticas em funcdo da temperatura é importante seja do ponto de vista tedrico
sgja do ponto de vista experimental. Algumas estruturas observadas em espectros de
propriedades Opticas mostram uma dependéncia com a temperatura que parece estar
relacionada aos estados das bandas envolvidas nestes processos. Assim estes estudos
podem contribuir para verificar o cdlculo de estruturas de bandas. Do ponto de vista de
aplicagdo, podemos citar como exemplo a variagdo do indice de refracdo com a
temperatura, que é muito importante para projetar conversores de energia solar e para a
compreensdo do processo de “annealing” por lasers®>*Y. Ainda como exemplo a variagso
do “gap” de energia com a temperatura altera a frequéncia em lasers de estado sdlido e a
resposta de moduladores e detetores®? e tem efeito na concentracso de portadores de carga
intrinseco em semicondutores. Dessa forma, € extremamente importante conhecer de
forma detalhada o comportamento das propriedades Opticas e eétricas dos materiais e
heteroestruturas empregados na preparacdo de dispositivos de estado solido em funcéo da
temperatura. Em especial para estruturas formadas com materiais semicondutores de
emprego tecnol 6gico como € 0 caso das estruturas de pocos quanticos.

Existem na literatura alguns model os que tentam descrever como o “gap” de energia
dos materiais semicondutores altera-se com a variagao da temperatura. Alguns model os séo
puramente empiricos servindo apenas para gjustar os dados experimentais sem qual quer
significado fisico dos paréametros obtidos através dos gjustes. Neste contexto, podemos citar
0 modelo de Varshni®¥ proposto em 1967. Outros modelos, entretanto, sao semi-empiricos



(com equagdes que gjustam os dados experimentai s definidas empiricamente mas contendo
em suas estruturas a distribuicdo estatistica de Bose-Einstein aqual levaem consideracéo a
interacdo elétron-fénon). Estes modelos semi-empiricos, geralmente conhecidos na
literatura como expressdes microscopicas, sé8o conhecidos como modelos de Manoogian e
Leclerc®! (1979), Vifia e colaboradores™ (1984) e Passler™® (1996). Os trés primeiros
modelos (Varshni, Manoogian e Vifa), tém sido empregados historicamente para
descrever a variagdo do “gap” de energia com a temperatura em diversos materiais
semicondutores como o Si e o Ge***") ligas bindrias como 0 GaAs*® e o InPP% e em
ligas terndrias como 0 Al,GaAs*, InGa,Ad*, CdiZnTe*? e GaAl N, Tém
sido empregados também para descrever o comportamento das transicdes excitonicas em
funcdo da temperatura em pocos quanticos de AlGaAs/GaAs #5447 e pocos quanticos
tensionados de INGaAs/GaAs*! e InAsP/InP*Y,

Alguns pesguisadores observaram existir uma grande variagdo dos parametros de
guste empregados na  equacdo definida pelo modelo de Varshni®¥. Grilli e
colaboradores®™® a partir de um estudo sistemético, demonstraram que um ajuste numérico
adequado para os dados experimentais do GaAs nao pode ser realizado com o modelo
proposto por Varshni e que existe uma diferenca significativa entre as equagdes de Varshni
e Vifna para a regido de baixas temperaturas. ObservagOes similares foram efetuadas
recentemente por Passler®™ para alguns materiais semicondutores. A partir dessas
observacdes e de um tratamento matematico simples, Passler demonstrou que para se obter
um bom gjuste dos dados experimentais dos materiais semicondutores deve-se empregar
uma equacdo com pelo menos quatro parametros=® (os outros modelos usam somente trés
parametros). Baseado nisto, Passler desenvolveu em 1996 um novo modelo analitico™®
fundamentado no mecanismo da interacdo elétron-fonon®?. Este novo modelo, tem sido
testado com sucesso em uma grande variedade de materiais elementares como Si®¥ e em
compostos bindrios como o CdS®Y e GaAd®*. Utilizando os dados de fotoluminescéncia
em sistemas de pocos quanticos multiplos de Alp3Gay 7ASGaAs publicados por Oelgart e
colaboradores®, Passer e Oelgart™ observaram que a equagdo de Varshni ndo é
adequada para descrever as transigoes excitonicas neste sistema e que a equagdo de Vifia e
colaboradores™®  é semelhante ao novo modelo somente para temperaturas superiores a
100K com erros significativos em regides de mais baixas temperaturas (T<100K). No caso
dos materiais semicondutores de “gap” grande como SIC e GaN, em pogos quanticos
estreitos (< 30A) e em super-redes de periodo curto!®, nenhum dos modelos apresentados
acima (Varshni, Vifia e Passler) fornecem gjustes de boa qualidade parao “gap” de energia
(ou as transi¢Oes excitonicas) em funcdo da temperatura. Em 1998, Passler®” modificou
sua expressao analitica proposta anteriormente para gjustar com maior precisao os dados
experimentais obtidos destes sistemas fisicos.



Para a liga terndria Al,GaiAs El Allai e colaboradores®® observaram que a
qualidade das amostras interferem nos valores dos parametros de gjuste do modelo de
Varshni. Logothetidis e colaboradores® propuseram para os parametros de gjuste dos
modelos de Varshni e Vifia uma dependéncia linear com a composi¢éo de auminio na
liga. Outros autores®™, mais recentemente, propuseram uma dependéncia quadrética dos
parémetros de gjuste com a composi¢cdo de aluminio. Diversos autores observaram que as
transicOes excitonicas em pogos quanticos de AlGaAs/GaAs acompanham a variagdo do
“gap” do material constituinte do poco ( no caso 0 GaAs) com a temperatural**#°46:61.62
O mesmo observa-se em pogos quanticos triangulares assimétricos de
Alo23Gao 7ASGaAS® e em pocos quanticos tensionados de Ingx1Gap7sASGaAs ™.
Outros autores entretanto, para as heteroestruturas de pogos quanticos de AlGaAsGaAs
observaram que a transicdo excitbnica associada a buracos pesados ndo acompanha
exatamente a variacdo do “gap” do materia constituinte do poco com a temperatura®*®%,
Y. G. Zhao e colaboradores®® usando a equacdo de Varshni para gjustar os dados
experimentais, observaram que os parametros do gjuste para as transi¢cdes excitonicas nos
pocos tensionados de INnGaAs/GaAs e InAsP/InP sdo menores que os do material
volumétrico congtituinte do pogo. Uma leitura mais aprofundada destes trabalhos mostra
ainda que em nenhum deles foi realizado um estudo sistematico a partir de um conjunto
adequado de amostras considerando a variacdo da espessura dos pogos quanticos e a
variagdo da composicao das ligas ternérias que compdem a barreira. N&o encontramos, por
exemplo, na literatura nenhum estudo comparativo entre a variagdo das transicoes
excitdnicas do poco quantico com as do material constituinte da barreira (AlxGayxAS).
Varios trabalhos basearam suas conclusdes a partir da andlise de um intervalo de
temperatura especifico (2K < T < 100K ou 80K < T < 300K) o que , como veremos a
frente, geraerros nos gustes que dificultam a correta interpretagdo dos resultados.

Conclui-se, portanto, que o fendmeno da variacdo do “gap” de energia (ou das
transicbes excitonica) em funcdo da temperatura em materiais e heteroestruturas de
materiais semicondutores € um assunto em aberto e deve ser mais sistematicamente
discutido, devido aos fendmenos fisicos envolvidos e asua importancia tecnol égica.

Neste trabalho, realizamos um estudo da variagdo da energia de transicdo excitonica
com 0 aumento da temperatura em sSistemas bidimensionais (pogos quanticos) e
tridimensionais (AlGaAs) no intervalo de 2K a 300K, utilizando as técnicas de
fotoluminescéncia e fotorefletancia, visando a comparacdo entre os modelos de Varshni,
Vifae Passer. Utilizamos um conjunto de amostras com pocos quanticos duplos — DQW
(do inglés Double Quantum Wells) de AlGa.xAS\GaAs com variacdo da concentragdo
de aluminio nas barreiras de Al,Gay.xAS e variagdo da espessura dos pogos quanticos. As
barreiras das estruturas dos pogos quanticos (AlxGas.xAS) possuem concentragdo de
aluminio variando entre x = 0.17(5) e 0.40. Com a variagdo da composicdo podemos



analisar o efeito da concentragdo de aluminio sobre os par@metros de gjustes das equactes
dos diferentes model os que propdem-se a descrever 0 comportamento do “gap” de energia
em funcdo da temperatura. Com a variagdo da largura dos pogos podemos analisar o
comportamento da energia de transicdo excitonica em funcdo da temperatura para
diferentes estados confinados dos portadores de carga. Com a andlise da variagdo térmica
das transi¢cBes Opticas nos pogos quanticos e na liga Al,GayxAs podemos redlizar, ainda,
um estudo comparativo do comportamento das transicoes excitdnicas com a temperatura
para sistemas bidimensionais (pogos quanticos) e tridimensionais (barreira).

A sequéncia deste trabalho estd organizada da seguinte forma: No capitulo [2]
desenvolvemos um breve resumo sobre materiais e heteroestruturas semicondutoras. No
capitulo [3] apresentamos a revisdo dos model os tedricos mais utilizados atualmente para
explicar a variagdo do “gap” de energia com o aumento da temperatura. O capitulo [4] é
dedicado a descri¢cdo das técnicas experimentais utilizadas neste trabalho. No capitulo [5]
apresentamos os resultados experimentais. No capitulo [6] realizamos a discussdo dos
resultados obtidos e o capitulo [7] € dedicado as conclusoes.



CAPITULO 2— MATERIAISE HETEROESTRUTURAS
SEMICONDUTORAS

[2.1] INTRODUCAO

Neste capitulo desenvolvemos uma breve revisdo das principais propriedades das
ligas binarias AlAs e GaAs e ternaria AlGaAs, assim como da heteroestrutura de pogo
guantico formada por estes materiais. Umarevisdo mais detalhada da estrutura de banda do
GaAs e AlGaAs e os valores numéricos de alguns parametros importantes podem ser
encontrados em recentes artigos de revisao!®%!.

[2.2] MATERIAIS GaAseAlGaAs

As ligas de materiais semicondutores GaAs e AlGaAs tém sido pesguisadas a mais
de quarenta anos, mas somente recentemente, devido a0 progresso nos processos de
crescimento e ao controle dos niveis de dopantes, foi possivel uma caracterizacéo
detalhada de suas propriedades fundamentais. Estes semicondutores formam uma familia
de importantes materiais pois sd0 usados como constituintes de uma série de
heteroestruturas de enorme emprego em pesquisa bésica e em aplicagdes tecnoldgicas. Os
compostos semicondutores 111-V tém larga aplicagdo em uma enorme variedade de
dispositivos da microel etronica e da optoel etronical >4,

Os compostos I11-V cristalizam-se na estrutura “zinc-blend”. Esta estrutura consiste
de duas redes cubicas de face centrada interpenetradas e deslocadas entre si por um quarto
dadiagona principa do cubo. A Figural fornece os deta hes desta importante estrutura. A
célula elementar contém dois aomos, um localizado na origem e outro em (a/4, a/4, a/4)
onde a € o lado do cubo. Se os dois &omos da base forem idénticos, a estrutura é chamada
de estrutura do diamante. Semicondutores tais como Si, Ge, e C pertencem a esta categoria.
Se os dois a&omos forem diferentes, a estrutura € chamada de “zinc-blend”. Semicondutores
como GaAs, AlAs, e CdS pertencem a esta categoria.



FIG. 1. Estrutura cristalina “ zinc-blend” . A estrutura consiste de duas redes clbicas de face centrada
interpenetradas com o desdocamento de uma delas por uma disténcia de (a/4) ao longo da diagonal
principal do cubo.

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 apresentamos a primeira zona de Brillouin e alguns pontos de ata simetria desta
zona identificados pelas letras [0,0,0], X[1,0,0] e L[1/2,1/2,1/2]. Conforme convencao
0s pontos e linhas de alta simetria internos a zona de Brillouin sdo representados por letras
gregas (I, Z, A, etc). Os pontos na superficie da zona de Brillouin sdo representados por
letrasromanas (L, K, W, etc).



FIG.2. Primeira zona de Brillouin da rede cibica de face centrada. Esta célula unitaria com seus
pontos e linhas de alta simetria € muito importante para a fisica de semicondutor es.

A estrutura de bandas eletrénicas do GaAs e AlAs é apresentada na Figura 3 . O
minimo da banda de conducéo e o topo da banda de valéncia para os dois compostos estéo
localizado no ponto de ata 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-orbita, as trés bandas de valéncia (que se originam dos orbitais tipo p)
sd0 degeneradas no ponto . O acoplamento spin-6rbita levanta esta degenerescéncia em
seis niveis que originam o quadrupleto (simetrialy) e o dupleto (smetria ;). Em
semicondutores 111-V o quadrupleto tem sempre energia maior que o dupleto. A separacéo
de energia entre eles é representada pelo simbolo (A). Proximo a k =0 os estados de
buracos apresentam curvaturas diferentes como pode-se visualizar na Fig. 3. A diferenca
na curvatura destes estados (de acordo com a definicdo de massa efetiva
1/m* =(@1/r2)(d2E(K)/dk2), onde m é 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 massas maiores séo chamados de buracos pesados e geralmente
identificados por hh — (do inglés heavy hole) e os buracos de massas menores sdo
chamados de buracos leves e identificados por |h — (do ingléslight hole). Nos materiais 111-
V volumétricos (“bulk”) os estados de buracos pesados e buracos leves sdo degenerados
em k =0.
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FIG.3. Estrutura de bandas do GaAs e AlAs no espaco dos momentos.

A transicéo fundamental para materiais I11-V de “gap” direto envolve o extremo da banda
de valéncia Ty e o extremo da banda de condugéolr§ e é representada por Efj. No
GaAs E[= 15194 eV paraT = 2K e 1.424 eV para T = 300K. As principais propriedades
dos extremos da banda de conducéo e da banda de valéncia para os bindrios AlAs e GaAs
estdo resumidas no trabalho de Blakemore®. Os valores de diversos parametros dos
compostos binarios de semicondutores IlI-V  podem ser encontrados em referéncia
especializada ™.

Na Figura 4 apresentamos um gréfico tipico que mostra a faixa de energia de “gap”
de alguns binarios de compostos Il1-V utilizados para a preparacéo de ligas ternérias e
quaternérias. Apesar dos valores para as ligas binérias serem conhecidos com boa exatidéo,
existe ainda hoje uma certa dispersio de resultados™. Isto torna-se ainda mais complexo
para 0s sistemas ternarios e quaternérios cujos valores de parametros sdo obtidos por meio
de técnicas de interpolacéo a partir dos binérios.
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FIG.4. Parametro de rede e energia de “ gap” dos compostos hinarios 111-V.

Os vaores de compostos ternarios podem ser obtidos por meio de interpolacéo
simples como funcdo linear dos valores dos compostos binarios ou como funcdo dos
bindrios acrescentando-se as corregfes introduzidas por medidas experimentais. Estas
medidas introduzem o0 que se denomina por termos de “bowing” que levam a termos
quadréticos nas expressdes que mostram a dependéncia de determinados paréametros com a
composi ¢ao relativa dos materiais.

Parao “gap”, aaproximagdo linear ndo é a mais adequada. Portanto considerando o
AlGay.xAs (composto pelos binérios AlAs e GaAs), temos:

Egaicaas(X) = XEgaias* (1-X)Egcaas — CaicaasX(1-X) 1)
onde Caicaas € a constante de “bowing” para o ternério em andlise. Considerando os dados

para os termos de “bowing” como mostrados na Tabela | para os trés principais vales da
banda de condugzo (I, X, L)!™ podemos obter Eq(X).
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Tabela |l - Termos de “bowing” para os compostos ternarios I11-V
baseados em dados de Sadao Adachi!™

Termos de “bowing”  (eV)
Ternario Cr Cx CL
AlGaAs 0.37 0.245 0.055
AlGash 0.47 0 0.55
GaAsSh 1.2 1.09 1.09

Obtém-se assim a temperatura de 300K as expressdes apresentadas abaixo

Ef () =1.42+1.16x + 0.37x? (29)
E& (x) =1.91+0.005x + 0.245x%2 (2b)
Considerando que as constantes de “bowing” ndo dependem da temperatura podemos fazer

0 mesmo calculo e obter o0 “gap” em funcdo da composicdo a temperatura de 2K como se
vé das expressoesa seguir:

Ef (X) =1.5194+1.42x +0.37x2 (33)
EX (x) =1.987 +0.003x + 0.245x2 (3b)

Na Figura 5 pode-se observar o comportamento do “gap” com a variagdo da composi¢éo a
temperatura ambiente (300K) e atemperaturade 2K.

3,0

r T=300K
rrrrrrr X T=300K
rooT=2K
rrrrrrr X T=2K

2,8 I

26
241 x=0.35
22+

20

|

6L x=0.40

Energia (eV)

14 F

1,2 PR SN (N WU (NN SN [N SN NN SR N SR RS S R
0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9 1,0

Concentracéo de aluminio (x)

FIG. 5. Variacdo do “ gap” de energia da liga ternaria Al,Ga;.,As com a composi¢ao x para osvales I e X.
As curvas continuas e pontilhadas representam respectivamente o comportamento do “gap” de energia
direto (ponto I") eindireto (ponto X) em funcéo da concentracdo de aluminio para T =300K (curvas pretas)
e para T=2K (curvas vermelhas).
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Pode-se verificar que a transicdo de “gap” direto, (), para “gap” indireto, (X), a
T =300K ocorreem x[0.40 ea T =2K em x[10.35. Embora o AlGaAs sgja um material
muito estudado, existem na literatura diferentes expressies para E', X) e Exg(x). Isto ocorre
em funcdo da dispersdo de valores encontrados para os termos de “bowing” e para 0s
valores dos “gaps’ obtidos por diferentes técnicas Y. Podemos assim ver registros na
literatura de diferentes valores de x para a transicdo “gap” direto — “gap” indiretol™.
Estes valores, entretanto, permanecem no intervalo 0.40 < x < 0.45.
O parametro de rede pode ser bem descrito por uma interpolacéo linear, assim paraa
liga AlGaAs obtemos:

ancass = 5.6533+ 0.0078x  (A) (4)

Daexpressdo 4 e daFigura4, pode-se verificar que a diferenca entre os parametros
de rede do AlGaAs e do GaAs € muito pequena. O bom casamento entre os parametros de
rede destes dois materiais para qualquer valor de x, a diferenca da energiade “gap” (que é
controlada pela proporcdo de aluminio na liga) e a excelente mobilidade eletrbnica do
GaAs sd0 as principals causas que tornaram estes materiais os mais utilizados na
preparacdo de heteroestruturas.

[2.3] POCOSQUANTICOS

O rgpido progresso das técnicas de crescimento de materiais nas ultimas décadas,
tornou possivel a preparacdo de heteroestruturas pela superposicdo de camadas
extremamente finas de distintos compostos semicondutores. A técnicade MBE € umadas
técnicas de preparacdo de materiais semicondutores que tem sido utilizada na obtencéo de
filmes monocristalinos com ato grau de purezd!. Devido a baixa velocidade de
crescimento (1um/h) e as condicdes de ultra-alto-vacuo, esta técnica possibilita o controle
do crescimento ao nivel de monocamada possibilitando a preparacéo de interfaces abruptas
de alta qualidade’?.

Dentre os diversos tipos de heteroestruturas que podem ser produzidas com atécnica
de MBE, o pogo quantico € uma das mais pesguisadas na atuaidade. O pogo quantico é
um sistema composto de dois materiais semicondutores com (“gaps’) diferentes. Um pogo
quantico pode ser preparado intercalando-se uma camada de GaAs entre duas camadas
de AlyGay4As. O tern&rio AlxGayxAS possui “gap” maior que 0 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. Na Figura 6 apresentamos o
perfil do potencia criado por esta heteroestrutura.
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FIG. 6. Representacdo do perfil de potencial do pogo quantico. Onde z é a diregéo de crescimento da
heteroestrutura, L,, representa a largura do pogo, e; representa o primeiro nivel de elétrons, hh; representa o
primeiro nivel de buracos pesados e |h; representa o primeiro nivel de buracos leves.

A origem do potencial da Figura 6 pode ser explicada considerando, E4®**, o0 “gap”

do material terndrio AlGaAs, E,°**, o “gap” do material bindrio GaAs e representando a
diferenca de energia entre os “gaps’ dos dois semicondutores por:

AE = EfGass — EGans 5)

De acordo com Dingle’® a variagdo do “gap” de energia com a composicio de
aluminio entre os dois semicondutores € dada por:

AE =1247x (eV) (6)

onde x é a concentracdo de aluminio naliga AlGay.xAs. Esta diferenca de energia (AE)
ndo esta distribuida de forma equitativa entre a BC e a BV. De acordo com Miller e
colaboradores ™, os valores de AE_ e AE, ("offset” dabanda de conducao e da banda de
valéncia) para o pogo de AlyGay.xAs/GaAs sdo dados por:

AE_ =0,6AE (7a)
AE, =0,4AE (7b)

Desta forma fica definido um perfil de potencial unidimensiona V_(2) (V,,(2)) atrativo
para elétrons (buracos) naregido 0<z<L,,. A espessura das camada de GaAs na direcdo
de crescimento (z) define aregido do poco quantico e é representada por L. A espessurada
camada de AlGaAs define a regido dabarreira e € representada por Ly,
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O potencial descrito acima restringe 0 movimento dos portadores de carga (el étrons e
buracos) na direcdo normal as interfaces (direcéo z), permanecendo livre 0 movimento nas
direcOes x e y. Desta forma 0 movimento das particulas na diregdo z € quantizado. Essa
quantizacdo dos portadores de carga na direcdo z provoca o0 surgimento dos niveis de
energias para elétrons (e, & .. €,), buracos pesados (hh;, hh,...hh,) e buracos leves
(Ihg,lhy,...Ihy). Esta quantizac&o torna possivel obter novos fendmenos fisicos de natureza
elétrica e optica até entdo ndo observados em compostos semicondutores volumétricos. No
GaAs, o efeito do confinamento comega a surgir para uma espessura inferior a 300A
aproximadamente ™.

[2.3.1] Niveisde Energiaem Pocos Quanticos.

Os niveis de energia da banda de conducdo podem ser facilmente calculados na
aproximacdo da funcéo de onda envelopet™ ", usando o modelo de Kané™®. De acordo
com este modelo afungdo de onda dos elétrons € descrita por:

Y= AzBexp(iED.r) UAB(F) Xn(2) )

onde z é a diregdo de crescimento, a exponencial descreve o movimento dos elétrons na
direcBo x ey representados pelo vetor de onda transversok, ug (F) éafuncdo de ondade
Bloch nos materiais A e B ( ho caso dos pocos analisados neste trabalho A representa o
material GaAs e B representa 0 material AlGaAs) e x,(2) € afuncdo de onda envelope
que descreve 0 movimento dos elétrons na direcdo z . A funcdo de onda envelope é
determinada pela equagéo de Schroedinger:

— 2
2m?Z)

02Xn(2) +Vc(2)Xn(2) = Eq Xn(2) (9)

onde m{; € a massa efetiva do elétron no material A ou B, V.(2) representa a energia
potencial dabanda de conducéo e E,, € aenergia de confinamento dos portadores de carga.
Vamos tratar dois casos distintos. (i) o caso do pogo de potencia infinito, onde ndo ha
penetracéo da funcdo de onda na barreira, e (ii) 0 caso do poco de potencia finito, onde
ocorre a penetragcdo da funcdo de onda na barreira.

1) Pogo de Potencial Infinito.

Neste caso como ja comentado acima ndo ocorre a penetracdo da funcdo de onda na
barreira (material B). Neste caso a solucdo da Equacéo de Schréedinger € mais simplese o
potencial é dado por:
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0 paa 0O<z<lL,
Ve(2) = (10)
o paa 0O0=zouz=z=L,

Na regido do poco a Equacéo (9) é dada por:

52
Py 02xn(2) = En Xn(2) (11)
m
Aplicando as condi¢cdes de continuidade para a fungdo de onda x e sua derivada na

interface (z=0 e z=1L,,), assim como o fato de xy ser finito e a condi¢do de normalizacdo
obtém-se:

x(2) = 211, sen (12)
Lw
e 0s autovalores sao:
21212
- "h_”z (13)
o 2m L?,

Considerando a contribuicéo da energia cinética dos el étrons nas direcdes x e y temos:

RACRL

E=E _
n 2m

(14)

A Figura 7, mostra graficamente o comportamento da equacéo (14) onde ky € igual aky, Em
7B observa-se que E(ky) é exatamente a projecéo das curvas apresentadas em 7A  sobre o
plano E -k, Assim cadavalor de E, corresponde ao fundo de um continuo bidimensional
chamado sub-banda.
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FIG. 7. (A) Reagdo de dispersdo de E,(K) considerando-se a quantizagdo do movimento nadiregéo z
(B) ProjecdodeE(k) noplanoE-K,.

i) Pogo de Potencial Finito
Considerando o centro do pogo quantico como centro de coordenadas (Figura 8), o
potencial tomaaforma:

-AE, para —X> z>—|'—2W
Ve(2) = (15
0 para —ﬂz ou 22i
2 2

A solucdo dafuncéo de ondadaEq. 9 pode ser par ou impar como pode se ver a seguir:

Xn(2) = Acoskz), para [4<L /2
Bexp[-k(z-L,/2)] para z>L /2 (16a)
Bexp[+k(z+ LW/2)] para z< —|_W /2

ou

16



Xn(2)= Asin(kz) para |Z<L, /2

Bexp[-k(z-L,/2)] paa z>L /2 (16b)
Bexp[+k(z+L ,/2)] paa z<-L /2
onde k2 =% e k2= 2;;5 (E, +0E)  -Vo<E<0  (17)

Aplicando ao condi¢des de contorno na Eq. (16a) para z==L,, /2 obtemos:

B = Acos(kL  /2) (18a)
—= k sin(kL,,/2) (18b)
B A

Dividindo 18b por 18a:

B k*tg(kLW/2)= k (29
A B
Similarmente a Eg. (16b) fornece:
k* cotg(kL,, /2) =~ k (20)
m

A B

Estas equagcdes ndo podem ser resolvidas analiticamente. Elas podem ser determinadas
graficamente ou numericamente e nos permitem determinar as energias de confinamento na
banda de conduc&o no ponto '(k =0). Para 0 caso especial em que mj ~mj a solugdo é

muito simples e pode ser encontrada em livros textos de mecanica quantica ™.

A funcdo de onda x (z) descreve uma onda no interior do pogo e decaindo
exponencialmente dentro da barreira, como pode ser observado na Figura8. A penetracéo
da funcdo de onda na barreira tem consequiéncias importantes nas propriedades dpticas e de
transporte de heteroestruturas e é aplicada de forma préatica aos dispositivos

semicondutores, como é o caso do diodo tinel .
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FIG.8 . Perfil de potencial de um pogo quantico finito com o primeiro e o segundo nivel de energia e as funcdes de
onda associadas.

Uma importante manifestacdo da estrutura de bandas apresentada pelas equagdes 19 e 20 é
a densidade de estados. O confinamento ao longo da direcdo z origina um gés
bidimensional de elétrons (ou buracos) que apresenta uma densidade de estados
bidimensional e é diferente da densidade de estados do sistema tridimensional. As
expressoes para a densidade de estados bidimensional e tridimensional podem ser vistas
abaixo!®Y.

*

m
N(E)2P) dE = W.dE (21)

N(E)CP) dE =1/ 4(2m" / 72)%2 EY2dE (22)

A densidade de estados a duas dimensdes N(E)*® independe, portanto, da energia e
da espessura da camada que forma o pogo quantico. Para cada nivel escalonado temos a
mesma densidade de estados, 0 que proporciona um comportamento de degraus para a
densidade de estados bidimensional como pode ser visto na Figura 9. A densidade de
estados € finita mesmo no estado fundamental (n=1) do sistema 2D, embora tenda a zero
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em sistemas 3D. Isto significa que os fendmenos dinamicos como espalhamento, absor¢éo
optica, etc. permanecem finitos para baixas energias cinéticas e baixas temperaturas nos
sistemas confinados em duas dimensdes.

N(E)

'm*lnhz v

E E, Es E, E

FIG. 9. Representacdo esquematica da densidade de estados paraelétronsemsistemas3-D e2-D para
relacdo de dispersio parabdlica. A linha pontilhada representa o comportamento da densidade de
estados em sistemas 3D e a continua a densidade de estados em sistemas 2D .

\ 4

A descricdo da estrutura de bandas e a densidade de estados apresentada acima, é
vélida para estados da banda de conducgdo (para elétrons). Para determinar as energias de
confinamento para a banda de valéncia podemos empregar as relagdoes (19) e (20)
utilizando as massas dos buracos pesados ou leves no lugar da massa efetiva do elétron, e
AEy no lugar de AE,.

Devido ao potencial do poco quantico a relacdo de dispersdo da banda de valéncia é
mais complicada do que a relacdo de dispersdo do material “bulk” pois o potencia de
confinamento quantico levanta a degenerescéncia dos estados de buracos leves e buracos
pesados no ponto I (k = 0) da primeira zona de Brillouin. A melhor descri¢o dos estados de
buracos é obtida ao resolver a hamiltoniana de Kon-Luttinger’®. A Figura 10 mostra a
relacdo de dispersdo da banda de valéncia em um poco quantico. Como pode ser observado
arelacao de dispersdo da banda de valéncia € altamente ndo parabdlica.
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FIG.10 Relacdo de dispersdo para buracos no pogo quantico de AlGaAs/GaAs de 100A de largura
assumindo o mesmo parametro de Kohn-Luttinger no poco e na barreiral®?

[2.3.2] Fotoluminescéncia em Estados de | mpurezas Aceitador as em Pogcos Quanticos
Amostras de GaAs preparadas pela técnica de MBE apresentam comportamento tipo
p'®! 0 que caracteriza a incorporacdo ndo intencional de impurezas aceitadoras na rede
cristalina. E reconhecido que a técnica de MBE apresenta concentracdo residual de
diversas impurezas em especid o carbono (C)!®¥. No GaAs o carbono gera um nivel
aceitador raso com energia de ativacao E(A’) de 26 meV considerando-se como referéncia
0 topo da banda de valéncid®'. Na liga terndria a presenca do carbono gera um nivel
aceitador que depende da composicdo de aluminio na ligd®. A energia de ativacio
aumenta levemente com a concentracdo de aluminio!®!. Em heteroestruturas de pocos
quanticos, diversos trabalhos tedricos e experimentais considerando diferentes
distribuigdes de impurezas doadoras e aceitadoras como Si e Be e dopagem residual de
carbono tem sido realizadas®”. Uma boa revisio desta questdo em especial sobre pocos
quanticos ndo i ntencional mente dopados é apresentado no trabalho de V. C. Montanher!®.
De acordo com Miler e colaboradores® o carbono apresenta baixa solubilidade na
ligaterndria AlGaAs. Assim durante o processo de crescimento daliga AlGaAs (barreira do
poc¢o) o carbono se acumula na frente de crescimento. Ao interromper o fluxo de aluminio
para iniciar o crescimento do GaAs ( 0 materia constituinte do pogo) em fungdo de uma
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melhor condicdo de solubilidade, o carbono incorpora-se mais rapidamente nas camadas
iniciais de GaAs e a uma taxamenor no restante do material do poco. Esta distribuicdo da
densidade de impurezas dentro do pogo depende entretanto de uma série de fatores como a
espessura da barreira, a espessura dos pogos ou o nimero de pocos®. A energia de
ativacao E(A®) — energia necesséria para retirar um buraco do estado aceitador neutro para o
estado de buraco pesado — pode ser obtida pela técnica de fotoluminescéncia em funcdo da
distribuicdo da densidade de impurezas dentro do poco, da largura do pogo e da atura da
barreira®. Como observado por Miller e colaboradores® em pocos com L,>100A as
impurezas parecem estar localizadas proximas da heterointerface. A medida que a largura
do poco diminui as recombinacBes ocorrem caracterizando um posicionamento das
impurezas no centro do poc;o[gl]. Maiores detal hes sobre esta quest&o serdo apresentadas no
item 2.4 do Capitulo 4.
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CAPITULO 3 - MODELOS TEORICOS

A dependéncia do “gap” de energia com a temperatura ¢ uma caracteristica muito
importante de qualquer material semicondutor. Sua importancia tanto do ponto de vista
académico como tecnoldgico tem impulsionado estudos experimentais e tedricos em
diferentes materiais semicondutores durante as ultimas décadas. Praticamente na
totalidade dos materiais semicondutores o “gap” de energia diminui com o aumento da
temperatura. A curva experimental tipica, da variacdo do “gap” de energia com a
temperatura, apresenta uma dependéncia ndo linear (aparentemente quadratica) para
temperaturas inferiores a 100K e uma dependéncia linear para temperaturas acima de
100K. Este comportamento tem sido observado experimentalmente na grande maioria dos
materiais semicondutores e em heteroestruturas de materiais semicondutores. Entretanto,
em alguns poucos materiais e heteroestruturas, observa-se que a energia de transicao
Optica mostra um pequeno aumento (da ordem de 1meV) na regido de temperaturas muito
baixas (2K a aproximadamente 30K), voltando a diminuir para temperaturas superiores.
Como exemplo destes materiais e heteroestruturas podemos citar o CuGaxInl_XSez[”],
super-redes de periodo curto de (GaAs)o/(AlAs) ! e pocos quénticos estreitos
(aproximadamente 17A) de AlGaAs/GaAs preparados com interrupgdo no crescimento!*.

Essa variacdo do “gap” de energia nos materiais semicondutores em fungdo da
temperatura ocorre devido a contribui¢do de dois efeitos fisicos distintos: a dilatacao
térmica da rede e a interacdo elétron-fonon. A principal causa da variagdo do “gap” de
energia em funco da temperatura ¢ a interacio elétron-fonon? (para maiores detalhes
consultar o apéndice A). A dilatagdo térmica da rede contribui de 2% a 20% para a
variagio do “gap”, dependendo do material semicondutor’”. No GaAs, contudo, o
mecanismo da dilatacdo térmica representa 44% da variagdo total do “gap” de energia[%].
No caso especifico deste material este valor ¢ muito superior ao encontrado na maioria dos
outros materiais semicondutores”®).

Diversas propostas tém sido apresentadas para descrever a variagdo do “gap” de
energia com a temperatura. Na década de sessenta Varshni®®! sugeriu uma equacio
empirica para ajustar o “gap” de energia em fun¢do da temperatura para os materiais

semicondutores conforme a expressao abaixo:

E (N-E,(T=0)=-0 (23)

Var B+T

Onde E,(T=0) € o “gap” de energia a temperatura de OK e o, € P sdo coeficientes a
serem obtidos através do ajuste dos dados experimentais.
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Manoogian e Leclerc®¥ sugeriram, em 1979, uma equagio semi-empirica (equagdo
empiricamente definida para ajustar os dados experimentais, contendo porém em sua
estrutura a distribuicdo estatistica de Bose-Einstein) que inclui tanto o efeito da dilatacao

97,98

térmica quanto o efeito da interagdo elétron-fonon"”*®. Esta equagdo ¢ dada por:

E,(T)-E,(T=0)=UT" + V@[coth(%) - 1} (24)

Onde U, s, V e O sdo coeficientes independentes da temperatura, obtidos através do ajuste
dos dados experimentais. O primeiro termo apds a igualdade (UT") representa o efeito da
dilatacdo térmica da rede, sendo s um pardmetro que em geral varia de 0.6 a 1.2, O
segundo termo representa a interagdo elétron-fonon. Este termo é proporcional a energia
média de um sistema de osciladores harmoénicos independentes com constante @, onde
O=hw/k e w ¢ a freqiiéncia de excitagdo. Podemos obter este termo da aproximacdo de
Einstein para vibracdes da rede onde a energia média é:

(E) = hw{l + 1 } (25)

2 exp(hw/kT)-1

E usando a definicdo de cotangente hiperbolico tem-se:
(E) = (k@/2)coth(gj (26)
2T

A parte dinamica da variagdo do “gap” de energia em fun¢do da temperatura nos
materiais semicondutores € proporcional a esta energia e € escrita como VO coth(®/27). ©
corresponde a freqiiéncia média entre todos os ramos dos fonons acusticos e Oticos
envolvidos. Uma outra aproximacdo alternativa similar separando a contribuicdo dos
diferentes ramos (actlsticos e Opticos) da banda de fonons foi também utilizada por
Manoogian e Leclerc® para ajustar as energias de transi¢des opticas de materiais do grupo
IV. Neste caso o segundo termo da equagao (24) ¢ decomposto de acordo com os dois
ramos € pode ser escrito como [@, coth(®,/27T)+®, coth(®,/27)]. Verificou-se,
procedendo o ajuste desta forma, que ©, obtido corresponde & freqiiéncia média do ramo
acustico e ®, corresponde a freqii€ncia média do ramo Optico.

A equagdo de Varshni pode ser deduzida da Eq. (24). Fazendo-se X =0/27 e
usando a defini¢do decoth(X), o segundo termo a direita da igualdade na Eq. (24) se
transforma em:
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V@{coth(gﬂ - V@{M - 1} - V@{;} 27)
2T exp(2X) -1 exp(2X) -1

Para 2X <<1, ou seja ®/T <<1, pode-se desenvolver exp(2X)=1+2X +2X? +4X>/3 + ...
e considerando-se termos até segunda ordem ¢ facil demonstrar que:

2
J®| coth © -1 ;i (28)

2T T+0/2
Fazendo o, =2V e B=0/2 obtém-se a equagdo de Varshni. Este desenvolvimento

mostra claramente que a equagdo de Varshni é uma aproximagao de segunda ordem do
segundo termo da Eq.(24) associado a interagdo elétron-fonon, e ¢ valida somente quando
a condicdo O/T <<1 for satisfeita. Entretanto se a Eq.(23) ¢ usada para ajustar dados
experimentais em todo o intervalo de temperatura (isto ¢, ndo considerando somente a
condicdo @/T <<1), o efeito da dilatacdo térmica da rede estara incluso nos coeficientes
a, € B. Neste caso os coeficientes o, e 3 dependem também da contribui¢do da
dilatacdo da rede.

No caso dos semicondutores Ge, GaAs, InAs e AlAs a temperatura caracteristica dos
fonons ©,, esta abaixo de 300K, portanto ( considerando-se a relacdo ®/7 <<1) a equagado
de Varshni s6 pode fornecer bons ajustes para estes materiais para temperaturas acima da
temperatura ambiente. Isto foi verificado para o caso do GaAs por Thurmond®” e¢ Panish

1 . , . . .
e Casey!'"”. Observou-se ainda que os valores numéricos de a € [ obtidos dos ajustes,

em particular para o parametro 3, diferenciam-se signiﬁcativamlglnte de artigo para artigo.
Para o GaAs observa-se faixas com valores variando entre 0.54meV /k<o, <1.06meV /k
e 204K < B < 671K ). Apesar da grande variagdo dos parametros o, e p,aequagdo (23)
de Varshni, devido a sua simplicidade, continuou sendo utilizada durante as ultimas
décadas para ajustar uma série de dados experimentais. Podemos citar, como exemplo, sua
utilizagio em compostos do grupo ITI-V como GaN!'"!"! InAs, InSb!"* ¢ InP"®! ¢ outros
compostos do grupo II-VI como ZnSe!'™ e CdSe!'*!.

Na década de oitenta (1984) Vifia e colaboradores™ propuseram um outro modelo
semi-empirico para descrever a variacdo do “gap” de energia com a temperatura,
fundamentado na distribuicdo estatistica de Bose-Einstein . A expressao proposta por Vifia

é:

2
Eg(T):EB—aB|:1+Wj| (29)
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Onde E,(T=0)=Eg—ap ¢ aenergia do “gap” a T = 0K. ay descreve a intensidade da
interagdo elétron-fonon e ® , =7w/k representa a energia média dos fonons na escala de

[35,36

temperatura 1. Fazendo:

2
— %y [coth(®, /27) 1] (30)
exp(®,/T) -1

e comparando a Eq. (30) com a Eq. (24) observa-se que: V® =—aj. Deste modo o modelo
de Vida Eq. (29) diferencia-se do modelo proposto por Manoogian e Leclerc apenas
pelo fator de contribui¢do da expansdo térmica da rede dado por UT®. Portanto, como o0s
modelos de Vina e Varshni nao possuem o termo de expansdo térmica explicitado, os
coeficientes obtidos dos ajustes destas equagdes devem possuir tanto a contribuicdo da
expansdao térmica quanto a contribuicdo da  interagdo elétron-fonon (ou seja
O =% e Y% gy on > B =B iy rer T B iy pon
térmica e ELFon. as iniciais de elétron fonon)?*®!. Lautenschlager e colaboradores obtiveram

, etc; onde Exp.Ter. sdo as iniciais de expansao

ajustes de boa qualidade para o “gap” de energia em fun¢do da temperatura para os
materiais binarios InPP” ¢ GaAsP®® com o uso da aproximagio proposta por Viial®>.
Comparacdo direta dos ajustes realizados simultaneamente com base nos modelos
analiticos de Varshni e Vifia tém sido apresentados para o InSb!'"%, GaAs'**'"7 ¢
P! Tais comparagdes ndo revelaram qualquer diferenca significativa entre estes
dois modelos.

O comportamento da equagdo proposta por Varshni para baixas e altas temperaturas

( definidas em relagao a B ) ¢ dado por:

E (T)>E (T—O)—(xﬂT2 ara T << B (31
g gy B p a)
Eg(T)—)Eg(TzO)—OLVW(T—B) para T >>f3 (31D)

Como pode ser observado em (31a) e (31b), a equagdo de Varshni possui uma dependéncia
quadratica para a regido de baixas temperaturas € um comportamento linear para altas

temperaturas. Da expressdo (310), observa-se que o pardmetro o representa o

Var
coeficiente da primeira derivada, dE/dT , na regido de altas temperaturas, no limite 7 — .

A aproximacdo do modelo de Vina Eq. (29) para baixas e altas temperaturas ¢ dada por:
Eg(T) = E,—a,(1+2exp(-0,/T)) = Eg(T =0)-2a,exp(-0,/T) para T<<O,
(32a)
9 o _ _ 9p
Eg(T)—>EB—2®—T=Eg(T—0)—2®—(T—®B/2) para T>>0,  (32b)

B B
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Para chegar a expressdo (32b) fazemos x=© , /T e desenvolvemos em série de Taylor o
termo [exp(x)—1]"! no denominador da equacdo (29) para regides de altas temperaturas
onde ©, /T <<1. Dessa forma obtém-se[exp(x) - 117" ==1/2+1/x+.... Comparando (32b)

com (31b) observa-se que o, =2a,/0, ¢ f=0,/2. A temperatura caracteristica @,

pode ser obtida diretamentenz;rtravés da curva assintotica (32b), como representado na
Figura 11. Nesta figura mostramos os dados redigitalizados por Pissler®® da variagio do
“gap” de energia com o aumento da temperatura para o GaAs publicado inicialmente por
Grilli e colaboradores™. Observa-se que as curvas de Varshni e de Vifia para regido de
temperaturas superiores a 100K sdo quase indistingiiiveis. Entretanto para 7< 80K existe
uma diferenga clara entre essas curvas (observe a insercdo na Fig. 11). Nesta regido,
principalmente para T<40K, o modelo proposto por Varshni exibe uma curvatura muito
forte, ficando acima do “gap” para 7' = OK. J4 a curva proposta por Vifia exibe na mesma
regido uma curvatura muito mais suave, desaparecendo por completo para 7<20K. Este
comportamento tipo platd do modelo de Vifia para baixas temperaturas, evidencia a
auséncia completa de qualquer dependéncia do tipo poténcia, isto é, do tipo 77, com P
=1, 2, 3,.... . Essa diferenga qualitativa bésica entre ambos os modelos ¢ observada na Fig.
11, onde fica visualmente ilustrado que um ajuste numérico adequado dos dados
experimentais do “gap” de energia para o GaAs ndo pode ser realizado pelo modelo
proposto por Varshni. Observagdes similares t€ém, também, sido efetuadas recentemente
por Pissler, particularmente para o caso do CdSP' e Sil**!,
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FIG. 11 Comparagdo entre as trés equagoes que ajustam a dependéncia do “gap” de energia do
Gads com a temperatura (equacoes (23), (29) e (33)). Os pontos experimentais representados por
pontos na figura foram obtidos através da técnica de fotoluminescéncia inicialmente por Grilli e
colaboradores™ para o Gads, e redigitalizados por Péssler™. A linha pontilhada indica a curva
assintotica no limite de alta temperatura E(T)=E(T =0)-o(T-@®p/2). A intersecgdo entre a linha
pontilhada e a reta paralela a escala de temperatura que passa sobre Eo(T=0), representado pela cruz marca
o ponto B=0p/2=1128K

Dos estudos realizados por Grilli®™ ¢ Pissler®™ ficou evidente que a tendéncia
quadratica (77) relativamente forte do modelo de Varshni e o desaparecimento da
dependéncia com 7 no modelo de Vifia para regido de baixas temperaturas estdo
representando certos extremos do comportamento fisico real. Péssler®® tem defendido que
a dependéncia da variacdo do “gap” de energia com a temperatura em materiais e
compostos de materiais semicondutores para regido de baixas temperaturas deve ser
proporcionada por uma lei de poténcias, do tipo E (T)cT?, onde o expoente p difere do
valor convencional p=2 inicialmente proposto por Varshni**!. Além disso, Passler*®""
provou que apenas trés pardmetros (por exemplo £, (7 =0),0, € B no modelo de

Varshni) sdo insuficientes para uma descrigdo adequada da curva experimental de E,(T)
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para temperaturas finitas. Em 1996 Péssler desenvolveu um novo modelo analitico com
quatro parametros para descrever o efeito da variacdo do “gap” de energia com o aumento

[51]

da temperatura nos materiais semicondutores resultando em uma expressdo para o

comportamento do “gap” em fun¢do da temperatura como pode ser visto abaixo:

p
Eg(T)—Eg(T:O):—? ﬂ1+(%Tj -1 (33)

Nesta expressdo o =S(7)=—-(dE/dT);_,, € um parametro a ser ajustado e esta relacionado
a entropia do “gap” de energia para regides de altas temperaturas (¢ 0 mesmo que aparece
na equacdo (23) de Varshni), ®=aw/ky € o parametro de temperatura caracteristica

. . A 1
representando a energia efetiva dos fonons 7w na escala de temperatura®”>'?*]

epéo
parametro que controla a curvatura da expressdo acima. Este pardmetro esta relacionado
com a distribuicdo das freqiiéncias dos fonons, geralmente conhecida como funcdo
espectral (para maiores detalhes consultar o apéndice B). E bom frisar que embora o
pardmetro © esteja presente, ora com sub indice ora sem sub indice, nos modelos de
Manoogian (@), Vifia (©,) e Pissler (@) eles representam o mesmo pardmetro. O novo
modelo tem sido testado com sucesso em uma grande variedade de materiais elementares

como Sil*’

, em compostos binarios como o CdSP" e GaAsP® ¢ em pogos quanticos de
Aly3Gag 7As/GaAst”. Nestes casos o valor do parametro p ficou compreendido entre 2.2 e
2.6. A situagdo se mostrou muito diferente, entretanto, no caso de semicondutores de “gap”
grande como SiC e GaNP, em pogos quanticos estreitos (L,<30 A) e em estruturas de
super-redes de periodo curto. Nesses casos o valor do parametro p ficou acima do valor
obtido nos materiais anteriores (para maiores detalhes do significado do parametro p
consultar o apéndice B no final deste trabalho). Em um outro trabalho publicado
recentemente (1998), Pissler” propds uma outra equagdo para descrever o “gap” de

energia para materiais de “gap” grande.

2 4
a®| p w2 (4T 4T

E(MT=E(T=0)——| —|41+—| — | +|— | =1|+d-p)lcoth(®,/2T)—-1

(1) = B (T =0)= =2 7 6((90] [@] (1- p)(coth(®, /2T) ~1)

onde

O=0,(1-0.5p) (34)

e O,=hw,/ky ¢ a energia de corte dos fonons. O pardmetro p estd compreendido no
intervalo 0<p <1. No limite p >0, obtém-se ® >0, ( representando uma maior
contribuicdo dos fonons Opticos). Neste limite a equacdo (34) se transforma na expressao
proposta por Vifla e colaboradores descrita na Eq. (29). No outro extremo p —1,
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® —>0,/2 ( representando a regido de maior contribuicdo dos fonons acusticos) e a Eq.
(34) ¢ representada somente pelos dois primeiros termos apos a sua igualdade, sendo o
ultimo identicamente nulo.

Verifica-se nesta revisdo que os diferentes modelos atualmente utilizados para
descrever a dependéncia do “gap” ( ou a energia de transi¢ao excitonica) com a temperatura
nos materiais e heteroestruturas de materiais semicondutores ainda carecem de uma
fundamentagdo adequada e apresentam, dependendo da faixa de temperatura observada,
uma descri¢do ndo otimizada dos resultados experimentais. Entretanto poucos trabalhos
tem sido publicados no sentido de estabelecer uma comparacdo sistematica entre os
diferentes modelos e de buscar a fundamentacdo tedrica para explicar os resultados
experimentais.

Faremos aqui a comparagdo entre ajustes da variagdo da energia de transicio
excitonica com a temperatura para os modelos de Varshni, Vifa e Péssler aplicados a liga
terndria  AlyGa;xAs e a pocos quanticos de AlyGa;xAs/GaAs. Estes modelos ndo
consideram explicitamente a contribui¢do do efeito da dilatacdo térmica proporcionando
inicialmente uma simplificagio da discussdo. O argumento usado por Pissler®® ¢ que a
contribuicdo da expansdo térmica ¢ muito pequena, de modo que a compreensao da
interagdo elétron-fonon explicaria de forma satisfatoria o efeito da variacdo do “gap” (ou
transicdo excitonica) de energia com a temperatura. Além disso a dilatacdo térmica em
heteroestruturas ¢ um assunto que contém uma maior complexidade em fungdo de
envolver a dilatagcdo térmica de dois materiais semicondutores diferentes.
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CAPITULO 4 — TECNICAS EXPERIMENTAIS

[4.1] TECNICA DE CRESCIMENTO EPITAXIAL POR FEIXE MOLECULAR (MBE)

[4.1.1] Introducao

A técnica de Epitaxia por Feixe Molecular — MBE (do inglés Molecular Beam
Epitaxy) tem sido utilizada na obtengdo de filmes monocristalinos de materiais
semicondutores com alto grau de pureza. Diversos tipos de materiais semicondutores
simples e compostos tém sido crescidos por MBE. Entre eles podemos destacar: Si, Ge,
GaAs, AlGaAs, etc. O crescimento por MBE ¢ uma técnica que oferece um grande controle
da deposicdo de monocamadas de filmes finos e possibilita a fabricagdo de uma enorme
variedade de heteroestruturas semicondutoras como, por exemplo, os pogos quanticos de
AlGaAs/GaAs.

[4.1.2] O Processo de Crescimento por MBE.

O crescimento de cristais semicondutores por MBE ocorre em uma camara de ultra-
alto-vacuo, onde os feixes de atomos ou moléculas, gerados termicamente, incidem sobre
um substrato (cristal semicondutor) aquecido. Os elementos de alta pureza (Ga, In, Al, As,
Si, e Be), colocados nas células térmicas de efusdo, sdo evaporados gerando feixes
moleculares que estdo direcionados para o substrato. Devido a baixa pressdo no ambiente
de crescimento (10”7 Torr durante o crescimento ) o livre caminho médio dos atomos
corresponde a cerca de 50m!'%!, valor este muito maior que as dimensdes da cAmara. Desta
forma choques entre os 4&tomos dos feixes e elementos residuais da atmosfera na camara sdo
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 dos elementos
depositados através de movimentos superficiais a fim de atingir um ponto de estabilidade
na rede. Estes processos dependem da espécie quimica a ser incorporada, da temperatura e
das condigdes superficiais do substrato. O controle e calibragdo destes parametros sio
fundamentais para obter-se heteroestruturas com interfaces abruptas.

O fluxo dos elementos ¢ controlado através de obturadores de acionamento mecanico.
O tempo de acionamento ¢ da ordem de décimos de segundos o que possibilita o
crescimento de interfaces de alta qualidade. A temperatura de cada célula de efusdo ¢
controlada separadamente para levar-se em conta as diferentes propriedades
termodinamicas de cada elemento e para garantir um controle preciso do fluxo.
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As excelentes propriedades de MBE na produgdo de amostras semicondutoras
decorrem das caracteristicas tecnologicas dos equipamentos empregados, entre as quais

podemos citart''”’

1 — O controle preciso da temperatura e dos obturadores das células de efusdo contendo as
matérias primas para o crescimento;

2 — A rigida manuteng¢do das condigdes de crescimento (temperatura do substrato, vacuo da
camara de crescimento, controle preciso de fluxo dos elementos a serem incorporados,
etc);

3 — A possibilidade de monitoramento da qualidade das amostras durante o crescimento
através de técnicas de caracterizagdo “in situ”, como por exemplo o RHEED ( do inglés
Reflection High Energy Electron Diffraction)!''".

Convém mencionar que ndo obstante a tentativa de diminuir a quantidade de
contaminantes na camara de crescimento, amostras de GaAs fabricadas por MBE
apresentam comportamento levemente tipo p™! o que denuncia a incorporagio néo
intencional de impurezas aceitadoras na rede cristalina. Acredita-se que tais impurezas
sejam atomos de carbono!™" provenientes do sistema de vacuo, que incorporam-se a rede do
GaAs em concentracdes que variam de 10" a 10" c¢m™ dependendo do equipamento
empregado.

Na Figura 12 apresentamos um esquema do sistema de MBE.
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FIG. 12. Esquema de um equipamento MBE utilizado para o crescimento de heteroestrutruturas
semicondutoras com e sem dopagem.

31



As amostras estudadas nesta tese, foram preparadas utilizando a técnica de MBE em
equipamento do Laboratério de Novos Materiais Semicondutores (LNMS) pertencente ao
Instituto de Fisica da Universidade de Sdo Paulo (IFUSP). Maiores informagdes sobre este
equipamento de MBE podem ser encontradas na dissertacdo de mestrado de A. P. Limal''?

defendida em 1994 e Sperandio!'*! em 1998.

[4.2] TECNICA DE FOTOLUMINESCENICA

[4.2.1] Introducao

Existe uma extensa variedade de métodos utilizados na caracterizagao dos materiais e
estruturas de materiais semicondutores, os quais exploram os mais diversos aspectos da
amostra sob analise. Em destaque, podemos citar as técnicas de espectroscopia Otica, como
fotoluminescéncia (PL), fotoluminescéncia de excitagdo (PLE), espectroscopia de
modulagdo (eletrorefletancia, termorefletancia, fotorefletancia), etc. Essas técnicas oOticas
podem fornecer muitas informagdes sobre as caracteristicas de um determinado material ou
estrutura semicondutora, como, por exemplo, a energia de “gap”, a qualidade da amostra
(grau de pureza, condig¢des cristalograficas), a natureza e concentragdo de impurezas
(intrinsecas e extrinsecas), etc.

A técnica de fotoluminescéncia tem sido bastante utilizada no estudo das propriedades
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opticas de materiais semicondutores!''¥ e heteroestruturas fabricadas com estes materiais

[115,116]

como pog¢os quanticos Esta ¢ uma técnica ndo destrutiva que permite obter

informagdes de alta qualidade, principalmente & temperaturas inferiores a 77K.

[4.2.2] Os Principios Fisicos da Fotoluminescéncia.

Um semicondutor puro a temperatura do zero absoluto ¢ um material isolante. Nesta
condicio idealizada, todos os elétrons encontram-se na banda de valéncia e todos os estados
disponiveis na banda de condugdo estdo vazios. A aplicagdo de um campo elétrico externo
produzird corrente elétrica nula, ja que os elétrons na banda de valéncia ndo possuem
energia suficiente para vencer o “gap” de energia entre o topo da banda de valéncia e o
fundo da banda de conducao. Ao incidirmos luz de energia maior que o “gap”, fornecemos
energia suficiente para promover um elétron de seu estado fundamental para um estado
excitado disponivel na banda de condugdo. A absor¢ao da luz gera portanto um par elétron-
buraco através de transigdes verticais no espaco dos momentos. Durante esta etapa, o
semicondutor passa para um estado excitado: tanto o elétron na banda de condugao quanto
o buraco na banda de valéncia possuem excesso de energia em comparacdo ao estado
fundamental das respectivas bandas. No estadgio seguinte através de um processo de
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relaxagdo intrabanda por emissdo de fonons 6ticos e acusticos (transi¢do ndo radiativa) o
elétron atinge o fundo da banda de condugdo e o buraco o topo da banda de valéncia. Em
um estagio final, ocorre a recombinagdo do elétron com o buraco através da perda do
excesso de energia correspondente a largura do “gap” do semicondutor. A recombinagdo,
no caso de semicondutores de”’gap”direto, se da verticalmente no espago dos momentos e
pode ocorrer diretamente entre o minimo de energia da banda de condugdo e o maximo de
energia da banda de valéncia, ou precedida pela captura do portador por estados que,
eventualmente, estejam presentes, devido a presenca de impurezas ou defeitos. E esta
radiagdo emitida em um processo de recombinacdo (denominada luminescéncia) que ¢
medida em uma experiéncia de fotoluminescéncia.

[4.2.3] Emissao Intrinseca

Nos proximos itens vamos tratar as principais recombinagdes observadas nos
espectros de fotoluminescéncia. Faremos uma discussdo geral dos processos de
recombina¢do nos poc¢os quanticos. A mesma discussdo pode ser estendida para materiais
volumétricos a menos dos estados de buracos.

i) Emissdes do Exciton Livre (EX)

Como ja descrevemos, os portadores fotogerados por excitagdo otica (elétrons e buracos)
relaxam para o fundo de suas respectivas bandas. Entretanto, como sdo portadores de carga
opostas, eles sofrem interagdo Coulombiana e formam um estado ligado denominado
éxciton. O processo de recombinagdo Otica, ou retorno do elétron para seu estado de
equilibrio, se da por emissdao de um foton, cuja energia ¢ dada por:

hv, = E(Gads) + E, + E(hh,,) — E,, (35q)
ou
hv, = E (Gads) + E, + E(lh,) — Ej, (35b)

onde E,(Gads) € o “gap” de energia do GaAs volumétrico, E, € a n-ésima energia de
confinamento do elétron, E(hh ) ¢ a m-ésima energia de confinamento do buraco pesado,
E (lhm) ¢ a m-ésima energia de confinamento do buraco leve e Ej, ¢ a energia de liga¢do do
éxciton livre. Na Figura 13 apresentamos um esquema das possiveis recombinagdes
discutidas neste item.

Observe que em pogos quanticos, para cada sub-banda eletronica, a interacdo
Coulombiana envolve a producdo de dois éxciton: o éxciton de buraco pesado e o éxciton
de buraco leve. Dessa forma as transi¢des excitonicas podem aparecer aos pares: a transi¢ao
E —E(hh ) e E —E(h ). Em baixas temperaturas ¢ baixas poténcia de excitagdo
somente a recombinagdo excitonica £, — E(hh;) pode ser observada. A probabilidade de
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recombinagdo excitonica, de acordo com a regra de sele¢do, ¢ consideravelmente alta
quando os nimeros quanticos de confinamento sdo os mesmos, isto ¢ n=m, o que eqiiivale
a An=0 onde n e m sdo, respectivamente, o numero quantico principal para os niveis de
energia de elétrons e buracos.

ii) Emissiao da Banda de Conducio para a Banda de Valéncia.

Transi¢des da banda de condugdo para a banda de valéncia (denominadas transi¢des
banda-banda) consistem na recombinagdo de um elétron da BC com um buraco da BV em
um cristal volumétrico. Em um poco quintico estas transi¢des se ddo do nivel de energia do
elétron (E£,) para o nivel de energia dos buracos (En, ou Ej). Estas transicdes podem ser
observadas, em geral a temperaturas superiores a 150K pois em baixas temperaturas as

[117

recombinagdes excitonicas sio dominantes!''”). Este processo de recombinacdo se d4 por

emissdo de um foton de energia igual a:

hv=E (Gads)+E, + E(hh,) (364)
hv =E (Gads)+E, + E(lh,) (36b)

onde E,(Gads), E,, E(hh, ) e E(lh, ) t€m o mesmo significado que anteriormente.

[4.2.4] Emissao Extrinseca.

i) Emissao de Excitons Ligados (BE)
Exciton ligado ¢ um complexo formado por um éxciton ligado a impurezas neutras ou
ionizadas. Geralmente éxciton livres e ligados podem ser observados em um mesmo

118 S ~ - . . o
(18] " A identificagdo da emissdo pode ser realizada pela energia da emissio: os

material
estados ligados possuem energias de recombinagcdo menores do que os éxcitons livres.
Nestes processos de recombinagdo considerando os niveis fundamentais para o elétron e o

buraco (n=1 e m=1) ocorre a emissao de um féton com energia:

hv =[E,(Gads) + E, + E(hiy)] - E,, — BE (37)

onde Ej, ¢ a energia de ligagdo do éxciton livre ¢ BE ¢ a energia de ligacdo do complexo
excitonico.

ii) Emissdao Banda-Impureza.

As emissoes relacionadas com a recombinacao de um elétron da banda de conducao
para o nivel de uma impureza aceitadora ou a recombinag@o do nivel de energia de uma
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impureza doadora para um buraco na banda da valéncia sdo denominados transi¢des banda-
impurezas. A energia destas recombinagdes considerando os niveis fundamentais para o
elétron e para o buraco (n=/ e m=1) ¢ dada por:

hv, =[E (Gads)+ E, + E(hh)] - E, (38a)
ou
hv, =[E (Gads)+ E, + E(hh)] - E , (38b)

onde E, ¢ a energia de ligacdo da impureza aceitadora e E,, ¢ a energia de ligacdo da
impureza doadora.

iii) Recombinacio Doador-Aceitador (D°-4°)

A transicdo entre um elétron ligado a um atomo doador e um buraco ligado a um
atomo aceitador ¢ chamada recombinacdo doador aceitador. O foton emitido pela transicao
oOtica referente a este processo tem energia igual a:

hv=[Eg(GaAs)+El+E(hhl)]—[ED+EA]+§—2r 39)

onde E, e E, sdo respectivamente as energias de ligacdo das impurezas doadora e
aceitadora isoladas. O ultimo termo ¢ a energia gasta no emparelhamento entre o par ligado,
onde r ¢ a distancia entre o par ligado e ¢ a constante dielétrica do meio.

35



Banda de conducdo

A
n=1
E, bx . i E D
,\\. ,,/
™ =
S 3
> 2 Mg S AR
3 3 N ~ T N QQ
S S A S
N Sy > & RN
S = =
S o ; 5
S / I
= o
0
H E(A%)
A A, h h[
v 3
lh,
v

Banda de valéncia

FIG. 13. Esquema das possiveis recombinagoes no pogo quantico.

[4.2.5] Estados de Impurezas Aceitadoras em Po¢cos Quinticos
Além das fortes linhas de luminescéncia intrinseca, Miller e colaboradores
observaram recombinagdes extrinsecas relativamente fracas em uma série de amostras nao

119 . N
| A luminescéncia

dopadas de pocos quanticos de Al,Ga,,As/GaAs com x = 0.3!
extrinseca destas amostras ¢ atribuida a recombinacdo entre os elétrons do primeiro nivel de
energia com os buracos dos niveis aceitadores, presentes no pogo quinticot'?”. A
energia E(A4”) necessaria para retirar um buraco do estado aceitador neutro para o estado de
buraco pesado pode ser estimada a partir do espectro de fotoluminescéncia pela
identificag¢do da energia do excitonica, E(E,, — hh), da energia do pico da luminescéncia
extrinseca, E(n, —A°) e calculando a dependéncia da energia de ligacdo excitonica de
buracos pesados, £, (hh) , em fungdo da largura do poco para alguns valores da altura da
barreira conforme trabalho desenvolvido por L. C. Andreani e A. Pasquarello®”. A
dependéncia da energia de ligacdo excitonica E, (hh) em fungdo da largura do poco e da

[90] «

barreira” " ¢ apresentada na Figura 14. Dessa forma a energia de ionizagdo do aceitador

pode ser calculada pela seguinte expressao:

E(A°) = E(Ey, —hhy) = E(ny — A%) + E, (hh) (40)
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O erro da energia E(A°) obtido desta maneira ¢ estimado em aproximadamente =+ 1
[119]
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FIG. 14. Energia de ligacdo excitonica para buracos pesados em fun¢do da largura do pogo qudntico,
para alguns valores da altura da barreira. Calculos teoricos realizados por L. C. Andreani e A.
Pasquarello””.

Na Figural5 apresentamos os resultados experimentais da dependéncia da banda de
energia da impureza aceitadora de carbono em fun¢do da largura do poco quantico de
Alp30Gag70As/GaAs obtidos por Miller e colaboradores!''®!. As curvas nesta figura estdo

representando os calculos realizados por Bastard!'*"

para as bandas de energia de uma
impureza tipo hidrogénio em um pogo com barreiras de altura infinita para aceitadores
localizados no centro do pogo (curva superior) e localizados na heterointerface (curva
inferior).

Como observado por Miller e colaboradores®! em pogos com L,>100A as
impurezas parecem estar localizadas proéximas da heterointerface. A medida que a largura
do poc¢o diminui as recombinagdes ocorrem caracterizando um posicionamento das

impurezas no centro do pogo®".
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FIG. 15. Energia de ligacdo do carbono neutro E(A") em funcdo da largura do poco L, para amostras
de AlGaAs/GaAs contendo um unico pogo (A) e amostras com multiplos pogos (0). As curvas superior
(inferior) descrevem o comportamento teorico da energia de ligagdo do carbono neutro localizado na
parte central (na interface) do poco?". Os resultados experimentais representados em tridngulos e
circulos foram obtidos por Miller e colaboradores para x = 0.30"°".

Também ¢ esperado, que a energia de ionizagao das impurezas no pogo aumente a medida
que a largura do pogo diminui devido ao efeito ocasionado pela dependéncia dos niveis

quanticos de energia com a largura do poco.

[4.2.6] Descricao do Arranjo Experimental da Técnica de Fotoluminescéncia.

A montagem experimental para medidas de fotoluminescéncia (PL) estd esquematizada
na Figura 16. A fonte de excita¢do utilizada na técnica de PL, é um laser de Ar', emitindo
na linha 4880 A ou 5145 A adequadamente refrigerado a 4gua. O didmetro do “spot” de luz
sobre a amostra ¢ de aproximadamente 3 mm. A amostra semicondutora ¢ presa por uma
garra metélica junto a um porta-amostras, em um conjunto no interior de um criostato Janis.
O sistema de vacuo é composto por uma bomba mecanica, uma bomba difusora refrigerada
a dgua, e um “trap” de nitrogénio liquido (LN;). Com este sistema a pressao no interior do
criostato atinge aproximadamente 10 Torr. Apds a transferéncia do Hélio liquido, a bomba
mecanica conectada ao criostato diminui sua pressao interna, fazendo com que o He liquido
atinja seu estado de superfluidez, tornando-se transparente ¢ alcangando temperaturas em
torno de 2 K. O gas He evaporado vai diretamente para o sistema de recuperacdo, sendo

sua perda quase nula.
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A luminescéncia da amostra excitada ¢ coletada e focalizada por uma objetiva na
fenda do espectrometro (Spex de 0,5 m). A grade de difragdao (600 I/mm com "blaze" em
10000 A), movida por um motor de passo, faz entdo a varredura de comprimento de onda.
O sinal, assim selecionado, ¢ detectado e amplificado pela fotomultiplicadora tipo S1, a
qual opera em 1400 V e ¢é refrigerada com LN, até aproximadamente -70°C. Apds a
detecgdo do sinal pela fotomultiplicadora este é captado por um eletrdmetro o qual transfere
a tensdo equivalente deste sinal para o sistema de aquisicdo de dados. Este processa as
informagdes que serdo registradas e armazenadas pelo microcomputador. A variagdo de
temperatura ¢ controlada por um sistema da LakeShore modelo 805. Esta descrigao
corresponde a montagem de fotoluminescéncia existente no Laboratério de
Fotoluminescéncia (PL) do Grupo de Propriedades Opticas (GPO) do Instituto de Fisica
Gleb Wataghin da Universidade de Campinas (UNICAMP) onde foram realizadas as
medidas de fotoluminescéncia deste trabalho.

|
'

4
<>8 16

17
18

13

Agua
FIG. 16. Esquema da técnica de fotoluminescéncia.
I-Refrigeragdo do laser, 2- Fonte de alimentagdo, 3- Laser Argénio, 4- Prisma, 5- Espelho, 6- Iris
7- filtro de interferéncia, 8- Lente convergénte, 9- Medidor de temperatura, 10- Sistema de

vacuo, 11-Criostato, 12- Porta amostras, 13-Nitrogénio Liquido, 14-Bomba mecdnica, 15-Objetiva
16- Monocromador, 17- Fotomultiplicadora, 18- Eletrometro, 19- Sistema de aquisi¢do de dados

[4.3] TECNICA DE FOTOREFLETANCIA

[4.3.1] Introducao
A técnica de fotorefletancia (PR), destaca-se pela sua simplicidade e ao mesmo
tempo pela possibilidade de obter-se um bom numero de informagdes sobre o material
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analisado. Em PR, a montagem experimental ¢ bastante simples, dispensando, por exemplo,
a necessidade de temperaturas criogénicas (essencial para PL ou PLE), ou de preparacao
especial da amostra (indispensavel em eletrorefletincia ou em técnicas de microscopia
eletronica). Além disso, o aparato experimental ¢ de custo relativamente baixo, sendo
utilizados somente equipamentos que sdo primordiais em um laboratorio de espectroscopia
otica (como monocromador, amplificador lock-in e laser). Em contraste com a relativa
facilidade experimental, a interpretagdo dos espectros de PR pode ser uma tarefa dificil,
dependendo das condigcdes e da estrutura da amostra e diante da complexidade dos
processos fisicos envolvidos nas medidas. Além disso, existem alguns aspectos
fundamentais desta técnica que ainda ndo estdo completamente explicados, como, por
exemplo, a questdo da forma de linha apropriada para sistemas onde os portadores estao

ALt . ~ 122
confinados (pogos quanticos ¢ estruturas de menor dimenséo)!'??.

[4.3.2] Os Principios Fisicos da Fotorefletincia

A resposta de um material a excitagdo por luz (radiacdo eletromagnética de energia
E=hv) pode ser descrita pelas variagdes na sua funcao dielétrica complexa conforme a
expressdo &(E)=¢&(E)+ie,(E). A parte imaginaria &,(E) da fungdo dielétrica ¢
diretamente proporcional ao coeficiente de absor¢do «(E), o qual ¢ definido a partir da
densidade conjunta de estados das bandas de valéncia (BV) e da banda de condugdo (BC)
do material. O processo de absor¢do 6tica pode ocorrer quando a energia hv da excitagdo ¢
igual ou maior que a energia de “gap” do material. As transi¢des interbandas (da BV para a
BC) provocam variagdes na funcdo & e ocorrem sempre em determinados pontos da
estrutura de bandas de energia do material, conhecidos como pontos criticos ou
singularidades de Van Hove!'*.

Do eletromagnetismo, podemos mostrar que a refletdncia R do material é, em geral,
uma fun¢do das partes real e imaginaria da funcdo dielétrica, de modo que uma medida da
refletancia de uma amostra, em fun¢do da energia da luz incidente, deve exibir as variagdes
em ¢ provocadas por transi¢des Oticas nos diversos pontos criticos. Tal procedimento pode
ser usado no intuito de se investigar a estrutura de bandas do material sob analise. Porém,
tais variagdes no espectro de refletincia nem sempre sdo abruptas e isoladas, levando a
ambigiiidade na identifica¢do das transigdes.

A fim de tornar mais pronunciada as variagdes no espectro 6tico que permitissem
uma melhor definicdo da energia dos pontos criticos, foram desenvolvidas técnicas de
espectroscopia nas quais se introduz uma perturbagdo peridédica no sistema. O espectro
resultante da medida é proporcional a alguma derivada do espectro obtido sem a
perturbagdo. A variagdo relativa da refletdncia (AR/R) relaciona-se diretamente com a
mudanga na fung¢do dielétrica (A¢ ) provocada pela perturbagao:
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% = Re[Ce Ae] (41)

onde A¢=¢(E,£)—¢(E0), onde & € o agente perturbativo, o qual pode ser obtido por:
pulsos de calor, tensdes (pressdes) aplicadas segundo um eixo da amostra ou campos
elétrico e magnético, modulados a uma freqiiéncia fixa.

Quando o campo modulado ¢ diretamente aplicado sobre o material, através de
contatos elétricos instalados na amostra e ligados a uma fonte de tensdo alternada, estamos
lidando com eletrorefletancia (ER). Por outro lado, quando o campo elétrico interno a
amostra (“built-in”, criado na regido da superficie ou em alguma interface) ¢ modulado pela
incidéncia de um feixe de luz pulsado a uma freqiiéncia fixa (geralmente um laser que
passa por um “chopper”), a montagem ¢ conhecida como fotorefletancia (PR). Um espectro
de eletro ou de fotorefletancia nos fornece a intensidade do sinal AR/R (terceira derivada
da refletincia R ) medida em fun¢do da energia de um feixe de prova, o qual pode ser
obtido através de uma lampada de luz branca dispersada por um monocromador (veja a
Fig. 17).

Ambas as formas de eletromodulagdo podem ser tratadas sob o mesmo ponto de vista,
ou seja, a influéncia de um campo elétrico sobre os portadores (elétrons e buracos) num
semicondutor.

[4.3.3] Efeitos de Campo Elétricos Aplicado a um Semicondutor

Ao se aplicar um campo elétrico de intensidade constante em um material
semicondutor ¢ adicionada uma energia potencial —e®(z) que cresce linearmente com a
dire¢do z do campo aplicado. Com isso, as bandas de energia ficam “entortadas” nesta
dire¢do. Se existem portadores (elétrons na BC e/ou buracos na BV), estes serdo acelerados
dentro das bandas por a=—eF / m”, onde m* ¢ a massa efetiva do portador no material.
Pode-se dizer que a energia potencial criada pelo campo ¢ transformada em energia cinética
para os portadores. O efeito da aplicagio de F: ¢ uma aceleragio dos portadores na diregdo
z 0 que quebra a simetria translacional do sistema nesta direcdo. No caso de existir um
campo elétrico interno ( Fa..) criado pela distribuigdo de cargas em estados de superficie
e/ou na regido de carga espacial formada na interface entre materiais semicondutores a
modulacdo em ER ocorre entre Fac—F: € Fdc.+ F-.

Em PR, o campo Fa.. é modulado por um feixe de laser pulsado a uma freqiiéncia
fixa, cuja energia ¢ maior que a energia £, do material analisado. Os elétrons e buracos
fotogerados pelo laser se separam espacialmente devido ao campo, porém de uma maneira
que cria um novo campo elétrico no sentido contrario a Fde., atenuando-o. Assim, em PR,
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a modulagao ocorre entre Fde. € Fdc.—F-,onde F:, neste caso, é o campo elétrico criado
pela separagdo espacial dos portadores fotogeradost'?*'%*!,

A variacdo da fungdo dielétrica provocada por um campo elétrico, no limite de
campo baixo (I'>>7%0) onde I' ¢ a largura de linha e 7#® ¢ a energia eletro-Optica

definida por:

202 F2
he = (he—F)m (42)
2p
sendo x#  a massa reduzida efetiva do material na dire¢do do campo F, é dada pela

~ [125
expressao[ ]2

en’r? 5%
2 0ﬂ7E3

e u

Ae = ¢(E,F) - &(E,0) = [E*&(E,0)] (43)

Assim a variagdo da funcdo dielétrica ¢ proporcional a terceira derivada da funcdo
dielétrica ndo perturbada. Este carater de terceira derivada dos espectros de
eletromodulacdo foi corroborada pela comparacdo de formas de linha de terceira derivada
das partes real e imaginaria da fungdo dielétrica, obtidas por elipsometria, ¢ medidas de
eletrorefletancia em Ge.

Devido a Eq.(43) e a forma geral da fungdo dielétrica, os espectros de eletro e
fotorefletancia, tomados de sistemas onde a condi¢do de campo baixo ¢ valida, podem ser

ajustados pela relagdo

R Re[Ce'” (E — Eg+il) "] (44)

onde C ¢ a amplitude, ¢ ¢ a fase, E, ¢ a energia da transi¢do, I' ¢ a largura de linha e n vale
7/2, 3 e 5/2 para pontos criticos em uma, duas e trés dimensdes, respectivamente. O
espectro ¢ ajustado como um todo através de ajustes independentes sobre as estruturas
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resultantes das transicdes Oticas!'*). Um estudo mais detalhado sobre a técnica de

fotorefletdncia pode ser encontrada na nota técnica desenvolvida por E. Laureto e

colaboradores!?®!,

[4.3.4] Descriciao do Arranjo Experimental da Técnica de Fotorefletancia.

Na Figura 17 apresentamos o esquema da técnica de fotorefletancia. Luz branca de
uma lampada de tungsténio-halogénio de 60W ¢ filtrada ao passar pelo monocromador
modelo Jarrell Ash de 0.5 m, com grade de difracio de 1180 I/mm e “blazer” em 7504 A,
movida por um motor de passo que faz a varredura em comprimento de onda. A luz
monocromatica ¢ entdo focalizada por lentes convergentes sobre o cristal em um angulo de

42



aproximadamente 10° ao plano normal a superficie da amostra. A excitagdo Optica ¢
realizada pela linha 6328 A do laser de 5 mW de He-Ne, mecanicamente modulada por um
chopper na freqiiéncia de 200 Hz , a qual incide sobre um angulo de 30° com a normal.
Um filtro RG de 6650A ¢é usado para eliminar a radiagdo espalhada proveniente do laser. A
luz especularmente refletida ¢ entdo detectada por um fotodiodo de Si, cujo sinal passa a ser
amplificado por um amplificador sincrono (“lock-in”’) modelo SR510 amplificador. Este
sinal ¢ entdo passado ao sistema de aquisi¢ao, o qual processa o sinal e o imprime na forma
de AR/R na tela do computador. Esta descri¢do corresponde ao sistema de fotorefletancia
montado no Laboratério de Optica e Optoeletronica do Departamento de Fisica da
Universidade Estadual de Londrina (UEL) onde foram efetuadas as medidas de
fotorefletancia deste trabalho.

Y

W
B

v

= E

FIG. 17. Esquema do sistema optico montado para efetuar medidas de fotorefletincia.

1 - Lampada de tungsténio-halogénio, 2 - Lente convergente, 3 - Monocromador, 4 - Espelho plano, 5 -
Amostra, 6 - Criostato, 7 - Filtro dptico, 8 - Fotodetetor de silicio, 9 - Laser de He-Ne, 10 - Chopper, 11 -
Amplificador operacional “Lock-In”, 12 - Motor de passo, 13 -Modulo de controle do motor de
passo,, 14 -Sistema de aquisi¢do de dados.
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[4.4] TECNICA DE RAIOS-X

A técnica de difracdo de Raios-X por cristal duplo — DCD (do inglés Double Crystal
X-Rays Difraction) ¢ uma técnica extremamente poderosa freqlientemente usada para
estudar detalhadamente os materiais cristalinos. Devido a sua sensibilidade, ela é muito
empregada para estudar heteroestruturas semicondutoras.

Na Figura 18 apresentamos o esquema da técnica de difragdo de Raios-X por cristal
duplo. Incide-se um feixe de Raios-X sobre o primeiro cristal de Ge [111] de alta
qualidade. O feixe difratado deste incide sobre a amostra do cristal a ser estudado. Quando
os angulos de Bragg para os dois cristais sao idénticos, um pico de difracao muito estreito ¢
observado. Para obter as curvas “rocking”, que fornecem informagdes da ordem estrutural
da amostra, o espécime sob analise ¢ girado por um pequeno angulo ® e a intensidade
diferencial do feixe ¢ registrada. Cristais de alta qualidade apresentam picos com larguras
de poucos segundo de arco. Esta técnica ¢ particularmente usada para caracterizar camadas
epitaxiais preparadas sobre um substrato espesso. Em geral, para tais casos, dois picos de
difragdo sao observados, um do substrato e outro da camada epitaxial. Para os materiais
que estamos estudando a diferenca A® entre os dois picos estd relacionada a varios
pardmetros da camada epitaxial: a diferenca na constante de rede entre AlAs e GaAs!"*", os
estados de tensdo nas camadas epitaxiais de AlGaAs crescidas sobre o substrato de GaAs

[127 [[128.129]

orientado nas diferentes diregdes!'*’), a largura da camada epitaxia

[130,131

, a concentragao
de aluminio na camada ] etc. Uma descricdo da construcdo, calibragio e exemplos da
aplicacdo da técnica de difragdo de Raios-X por cristal duplo pode ser encontrado no

trabalho de Irineu Mazzaro e colaboradores!'*!.
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FIG. 18. Geometria do difratometro de Raios-X por cristal duplo

Neste trabalho utilizamos a técnica de DCD para obter a concentragdo de aluminio na
barreira (Al,Ga;.As) do poco quantico de AlGaAs/GaAs. De acordo com M. Leszczynski e

[131]

colaboradores a separacao angular entre os picos de difracdo do substrato (GaAs) e da

camada (AlGaAs) esta relacionada com a concentracao de aluminio pela seguinte relagao:
[A0|

Al ="~ (45)

onde A® ¢ medido em arc-segundo. Esta ¢ uma técnica apropriada para determinar a
composicdo de aluminio na liga pois apresenta a resolugdo requerida (1% de erro), € rapida

¢ ndo destrutival'*!,

As medidas de Raios-X pela técnica de difragdo de Raios-X por
cristal duplo em nossas amostras foram realizadas no Laboratério de Optica de Raios-X e
Instrumentacdo (LORXI) da Universidade Federal do Parand (UFPr) pela equipe do

Professor Irineu Mazzaro.

[4.5] CONSTRUCAO DO CRIOSTATO PARA MEDIDAS DE FOTOREFLETANCIA
COM VARIACAO DA TEMPERATURA

Para possibilitar medidas de fotorefletincia com variagdo da temperatura,
construimos um criostato de dedo frio conforme desenho esquematico na Figura 19. O
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material usado na construgdo deste equipamento foi basicamente latdo, aco inoxidavel e
um tubo de ensaio de boro silicato de 50.0 mm de didmetro.

Um recipiente com parede de aco inox e base de cobre ¢ utilizado como reservatdrio
de nitrogénio liquido. Na base inferior deste recipiente ¢ soldado o porta amostra. Um
tubo de latdo reveste o reservatorio de nitrogénio entre os quais se faz vacuo. O
reservatorio de nitrogénio e o tubo de latdo sdo conectados por dois cilindros de ago inox
utilizados com tripla finalidade: fornecer sustentacdo mecanica ao sistema, servir de canal
de conexdo entre o reservatdrio de nitrogénio e o ambiente (pelo qual € realizado o
abastecimento) e propiciar isolamento térmico do recipiente de nitrogénio. No centro da
base de cobre, na extremidade inferior do tubo de latdo, ha um furo através do qual o tubo
de ensaio ¢ conectado por um “O-ring” de modo a “vestir” o porta amostra. Radiagao
eletromagnética de comprimento de onda proximo ao visivel passa através deste tubo de
ensaio ¢ incide sobre a amostra com posterior reflexdo para o meio ambiente, permitindo
que medidas de fotorefletancia sejam realizadas.

S Bocal para ligagodes
elétricas

Entrada de

?O ___________ nitrogénio
77 imH

Nitrogénio g
liquido - -

S~ | R NPT SN

———————— Tubo de latdo
| Base de cobre

7. l 7]
R Porta amostra

™ Tubo de
ensaio

FIG. 19. Desenho esquematico do criostato.
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O sistema de condicionamento das amostras ¢ composto pelo criostato e pelos
subsistemas acoplados a este que permitem modificar as condi¢des em que a amostra se
encontra. Estes subsistemas sdo: sistema de vacuo, sistema de leitura da temperatura e
sistema de aquecimento.

O sistema de vacuo ¢ utilizado para manter o reservatorio de nitrogénio isolado
termicamente impedindo, a condugdo de calor através do ar e possibilitando assim chegar-
se as temperaturas desejadas. Para produzir vacuo da ordem de 107 Torr utilizamos uma
bomba mecanica da Edwards modelo E2MS8.

O sistema de leitura ¢ composto por um multimetro digital, da ICEL MD-4500,
com duas casas decimais apos a virgula na escala de mV, o qual recebe o sinal em m} do
termopar  tipo-T (constantan-cobre). Nesta montagem utilizamos o referéncial 0°C (273K)
para operacao do termopar. Com a leitura da tensdo fornecida pelo termopar, converte-se
esta para a escala de temperatura por meio de tabelas internacionais''>>). Com isso pode-se
obter a temperatura da amostra num intervalo de 1K . Para garantir que o termopar
esteja funcionando corretamente, inserimos o porta amostra em nitrogénio liquido
(T=77K) e posteriormente no gelo (T=273K). A tensdo fornecida pelo termopar para essas
duas temperaturas foi a mesma da tabela.

O sistema de aquecimento € composto por um resistor de 23 (2, enrolado na forma de
uma bobina sobre o dedo frio, para o qual ¢ fornecido uma corrente continua (DC)
regulavel por uma fonte estabilizadora de tensdo da Radionave modelo 35A6. Esta fonte
opera no intervalo de 0-50V e 0-1A, com ajuste grosso e ajuste fino.

Com este sistema a amostra entra em equilibrio térmico com o reservatdrio de
nitrogénio a temperatura de 115K em um intervalo de aproximadamente trés horas apos o
abastecimento de nitrogénio. Utilizando o sistema de aquecimento pode-se chegar até
350K. Na Figura 20 mostramos o criostato e seus subsistemas usados em nossa
experiéncia.
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FIG. 20. Esquema do criostato e os sub-sistemas montados para realizar medidas de fotorefletincia com
variagdo da temperatura. Este sistema permite variar a temperatura de 115K até 350K.
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CAPITULO 5- RESULTADOS EXPERIMENTAIS

[5.1] AMOSTRAS

As amostras de pogos quanticos Al,Ga;As/GaAs usadas neste trabalho foram
preparadas sobre o substrato de GaAs orientado na direcao (100) utilizando a técnica de
epitaxia por feixe molecular. Estas amostras consistem de dois pogos quanticos nao dopados
de GaAs, isolados por barreiras de Al,Ga;As com 800 A de largura. Na Tabela II
apresentamos as caracteristicas das amostras.

Tabela II . Principais parametros das amostras discutidas
neste trabalho. Onde x ¢é a concentracdo de aluminio na
barreira, L,; e L., sdo as larguras dos pogos qudnticos e Lg
é a largura da barreira. Estes sdo valores nominais, com posterior
confirmagdo pelos cdlculos dos niveis de energias e medidas de
Jfotoluminescéncia, fotorefletdncia e Raios-X.

Amostras X L, (A Lg (A Ly (4)
#55 0.17(5) 55 800 111
#52 0.30 60 800 121
#53 0.40 60 800 121

A fracdo molar de aluminio na barreira foi determinada utilizando as técnicas de
fotoluminescéncia e fotorefletdncia com posterior confirmagdo através da técnica de Difracao
de Raios-X por Cristal Duplo (DCD)!'?*!?*13%  para identificar a natureza das transi¢cdes
observadas no espectro de fotoluminescéncia dos pocos quanticos utilizamos calculo baseado
na aproximagio da fungio envelope!””’". Os dados de entrada para o programa sdo: o
“offset” da banda de condugio (AE, =0.6AE )", o “gap” de energia do GaAs e AlGaAs, a
largura do pogo (L,) e da barreira (L), as massas efetivas do elétron na banda de conducgao e
do buraco na banda de valéncia para o GaAs e para o Al,Ga;.,As. Os valores dos parametros
citados acima estao listados nas Tabelas II e III.

Tabela IIl. Dados de entrada no programa para realizar o cdlculo

dos niveis de energia de elétrons e buracos nos po¢os qudnticos'®. Onde m,
representa a massa efetiva do elétron, m, a massa do elétron livre e my;, a
massa efetiva do buraco pesado.

Sistema Massa do elétron Massa do  buraco
(mo/my) pesado (my/my)
Pogo (GaAs) 0.067 0.62

Barreira (41,Ga,..As) 0.067+0.083x 0.62+0.14x

49



Na Figura 21, apresentamos o esquema da estrutura de pogos quanticos duplos nao
acoplados (A) e o diagrama esquematico da estrutura de bandas dos pogos quanticos (B)

A)

e & J JBEE

Buffer (GaAs)
— Barreira (AlGaAs)
Poco (GaAs)
— Cap-layer (GaAs)

H H H tl Eixo de crescimento
Banda de conducgéo

B) AECI = n=2
n=1 el

E,(GaAs) I Eg(AlGaAs)
wp = L

\ o Banda de valéncia

V4

FIG 21. (a) Representagdo esquemdtica da estrutura de pogos qudnticos duplos ndo acoplados. (b)
Representacdo do perfil de potencial dos dois pogos quanticos

As amostras apresentam razoavel qualidade com a meia largura de linha a meia altura —
FWHM ( do inglés Full Width at Half Maximum) das transi¢cdes excitonicas nos pocos
variando entre 4.1 meV e 5.5 meV a temperatura de 2K. Para a liga ternaria AlyGa;<As a
meia largura a meia altura variou entre 7.1 meV e 11 meV a temperatura de 2K. Outras séries
de amostras preparadas no mesmo equipamento mostraram meia largura de linha a meia altura
nos pogos quanticos com valores equivalentes a estes quando crescidas apos longo periodo de

utilizagdo da maquina de MBE™®®),

[5.2] VARIACAO TERMICA DA ENERGIA DE TRANSICAO EXCITONICA NO
TERNARIO Al,Ga,,As E DA ENERGIA DE TRANSICAO OPTICA ASSOCIADA A
IMPUREZA ACEITADORA DE CARBONO.

O material semicondutor Al,Ga;As é de grande interesse pratico para aplicagdes

[18-20,22]

tecnologicas em dispositivos optoeletronicos de alta velocidade , principalmente para

composi¢des de aluminio inferior a 40% (x<0.4). Com esta composicao de aluminio o “gap”
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de energia ¢ direto obtendo-se maior eficiéncia nos processos Opticos. A dependéncia do
“gap” de energia E, (ou da transi¢do excitonica) com a composi¢do de aluminio e com a
temperatura ¢ um dado extremamente importante para a definicdo das aplicagdes deste
material na confec¢do de dispositivos. Neste item realizamos um estudo da variagdo da
energia de transicdo excitonica do material Al,Ga;As com concentracdo de aluminio
variando entre x = 0.17(5) e 0.40, em fun¢do da temperatura, no intervalo de 2K a 300K.

Na Figura 22 apresentamos o espectro de fotoluminescéncia para a liga AlGaAs com
x = 0.30 (amostra #52) obtido a temperatura de 2K. O pico localizado em 1.889 eV, com 7.1
meV de largura de linha a meia altura, ¢ identificado como a recombinagdo excitonica — BE
(do inglés Bound Exciton ). O pico de energia em 1.869 eV, com 28.2 meV de largura de
linha a meia altura, ¢ associado a recombinagdo dos portadores livres da banda de conducao
para o nivel de impurezas aceitadoras (BC — A). A impureza aceitadora ¢ identificada pela sua

)[134,86]

posic¢do, como carbono (C Para baixas temperaturas o espectro de fotoluminescéncia

da liga ¢ dominado pelas recombinagdes excitonicas.

10 Barreira
’ —Banda de condugdo 1.889 Amostra #52, x = 0.30
e ~_ T=2K
BC-A — Experim.
BE Gauss
084 vy | . BC-BV —— Ajuste Gauss
| &d g
o IS
Banda de valéncia Q
— I®)
< 0,61 o
3 E, Energia de ionizagdo da impureza. BC-A (1'869) 18
8 BC-BV Transicdo do fundo banda de o
[0 condugdo para o topo dabanda de valéncia. 2
o BE Transigdo do éxciton ligado. ©
2 0.4 - BC-A Transicdo da banda de condugéo A =
QL para o nivel de impureza aceitadora. ) \I\.\/
£

0 0 - PR ST A NN AW = W
b

L L I B e T 1

1,78 1,80 1,82 1,84 1,86 1,88 1,90 1,92 1,94
Energia (eV)

FIG. 22. Espectro de fotoluminescéncia da liga Aly;0Gag 0As, amostra #52, (linha em preto). As curvas em

verde representam os ajustes das recombinagoes radiativas através de fungoes gaussianas. A curva em

vermelho representa a convolugdo das curvas em verde. O pico em 1.869 eV foi identificado como a transi¢do

de carbono, e o pico em 1.889 eV como a transi¢do excitonica. A inser¢do no grdfico é uma representa¢do

esquematica das possiveis transigdes neste sistema.

51



Na Figura 23 apresentamos os espectros de fotoluminescéncia da amostra #52 obtido a
temperatura de 77K. Observa-se que para temperaturas desta ordem a populagdo térmica dos
estados de maior energia ¢ favorecida e assim a recombinagdo da banda de conducdo para a
banda de wvaléncia (BC — BV) pode ser observada. As posi¢des dos picos de energia da
recombinac¢do excitonica e da recombinagdo da banda de condugdo para a banda de valéncia
podem ser obtidas com a deconvolugdo da curva experimental. Para temperaturas superiores,
mesmo com a forte contribui¢do da recombinagdo BC—BV a recombinagdo excitonica ainda
pode ser identificada. Este resultado ¢ similar ao obtido por Grilli e colaboradores para o
GaAs™". A recombinagio envolvendo os niveis da impureza aceitadora tem sua intensidade
reduzida com o aumento da temperatura, desaparecendo para temperaturas superiores a 120K.

Barreira
6 Amostra #52, x = 0.30
L T=77K
1885 —— Experim.
5 Lorentz.
—— Ajuste Lorentz
4

BC-BV (1.890)

Intensidade(U.A)
w
I

BC-A (1.852)

1,82 1,84 1,86 1,88 1,90 1,92 1,94
EnergiaeV)
FIG. 23.  Espectro de fotoluminescéncia do Aly;0GayAs (curva em preto) para a temperatura de 77K. As
curvas em verde representam os ajustes dos dados experimentais através de fungoes lorentzianas. A
curva em vermelho representa a soma de todos os ajustes lorentzianos. O pico mais intenso é originado de
recombinagoes excitonicas. O ombro a direita surge devido as recombinagoes de portadores
livres (BC-BYV) e o pico de menor energia presente em temperaturas inferiores a 120 K ¢é originado das
recombina¢oes envolvendo impurezas aceitadoras (BC-A).

A forma do espectro de emissdo (ou absor¢do) excitonica ainda ¢ um problema em

[135-138] 6omo associada & convolugdo das

aberto. A forma do espectro ¢ discutida na literatura
funcdes gaussiana e lorentziana. Entretanto empiricamente os espectros de fotoluminescéncia

sdo ajustados pela forma gaussiana para temperaturas inferiores a 70K e lorentziana para
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temperaturas superiores a 70K. Uma discussdo mais sistematica sobre este assunto pode ser

. A . . 135-138,64
vista no apéndice C e em trabalhos de diversos autores! o4,

Em nossos espectros
experimentais de fotoluminescéncia, o melhor ajuste, para as recombinacdes da liga AlGaAs
na barreira, foi obtido usando gaussianas para temperaturas inferiores a 40K e lorentzianas
para temperaturas superiores a esta. No caso das recombinagdes nos pogos quanticos o melhor
ajuste foi obtido usando gaussianas para temperaturas menores que 20K e lorentzianas para
temperaturas superiores.

Com a sensivel reducdo do sinal de fotoluminescéncia na liga terndria AlGaAs para
temperaturas superiores a 180K e pela auséncia de dados experimentais de fotoluminescéncia
em duas amostras, utilizamos a técnica de fotorefletdncia para obter a energia de transicao
excitonica no intervalo de 180K a 300K para as amostras #55 e #52. Devido as diferentes
origens fisicas da fotoluminescéncia (relacionada a recombinacdo entre elétrons do fundo da
banda de condug¢ao e buracos do topo da banda de valéncia) e da fotorefletancia ( relacionada
a transi¢do de elétrons do topo da banda de valéncia para estados vazios do fundo da banda de
conduc¢do), medidas complementares ou comparativas utilizando estas técnicas podem
apresentar uma diferenca na energia das transi¢des excitonicas. Fazendo medidas de
fotorefletancia e fotoluminescéncia & mesma temperatura, onde o sinal da fotoluminescéncia
ainda permitia uma boa andlise (115K < T <150K), observamos em nossas amostra uma
diferenca de aproximadamente 2.5 meV entre as linhas de fotoluminescéncia e fotorefletancia.
Consideramos esta diferenca para compatibilizar os dados experimentais das duas técnicas de
modo a permitir obter a curva da relacdo da transi¢do excitonica da liga ternaria em funcdo da
temperatura em todo o intervalo de temperatura (2K — 300K) analisado. Na Figura 24
apresentamos os espectros experimentais de fotorefletancia da amostra #52 — identificado por
circulos vazios — nas temperaturas de 125K, 150K, 270K e 300K. As linhas so6lidas na Figura
24 representam os ajustes dos pontos experimentais através do uso da Equacao (44) definida
no capitulo 4. O espectro de PR apresenta, para todas as temperaturas observadas neste
trabalho, dois canais de transigdes distintos como pode ser visualizado mais nitidamente na
inser¢do da Figura 24. Estes dois canais apresentam uma separagdo energética de 16 meV
entre si e foram identificados como transi¢do excitonica e transi¢do banda—banda. Apesar da
discussdo ainda existente a respeito da identificacdo da recombinagdo excitonica em espectros
de PR temos motivos para crer que os picos por nos identificados sdo dominados por esta

.~ 139
transigio em nossos espectros!'**),

53



T=300K

PR (U.A)

Barreira

Amostra #52, x= 030
ot > Experimetal
L — Ajuste.
- l 1 l 1 l 1 l 1
1,75 1,80 1,85 1,90

Energia (eV)
FIG.24. Espectro de fotorefletancia da amostra #52 (x = 0.30) para algumas temperaturas. Os circulos vazios
representam os pontos experimentais. As linhas continuas representam os ajustes por meio da Equacgdo 44. As
linhas verde e vermelhas na inser¢do estdo representando os ajustes para cada transi¢do separadamente.

Na Figura 25 apresentamos a variacdo da energia de recombinag@o excitonica para a
liga ternaria Al,Ga;As considerando o GaAs (x = 0, dados redigitalizados do trabalho de
Logothetidis e colaboradores!'*®), a amostra #55 (x = 0.17(5)), a amostra #52 (x = 0.30) ¢ a
amostra #53 (x = 0.40) no intervalo de 2K a 300K. Nesta figura apresentamos, ainda, para
efeito de comparacio os ajustes dos dados experimentais usando as equagdes de Varshnil®!
(vermelho), Vifia® (verde) e Pissler’®® (preto). A recombinagdo associada & impureza de
carbono na amostra #55 é observada até a temperatura de 150K. Apresentamos os resultados
experimentais bem como os ajustes pelos diferentes modelos para as transi¢des associadas a
impureza para a amostra #55 (x = 0.17(5)) de modo a propiciar pelo menos uma analise visual
deste processo. A dificuldade de obten¢@o de dados acima de uma determinada temperatura
para as transi¢des associadas as impurezas impossibilita um ajuste mais consistente ¢ uma
analise mais detalhada.
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FIG. 25. Comportamento das transi¢oes excitonicas para a liga Al.Ga;,As com x =0, x=0.17(5), x =
0.30 e 0.40 em fungdo da temperatura no intervalo de 2K a 300K. Os quadrados cheios representam as
transi¢ées  para x = 0.40, circulos para x = 0.30, tridngulos cheios  para x =0.17(5),
triangulos vazios para a impureza na amostra #55 e quadrados vazios para x =0 (Gads)!"".
Os dados experimentais foram obtidos através da técnica de fotoluminescéncia no intervalo de temperatura
de 2K a 150K e pela técnica de fotorefletdncia no intervalo de temperatura de 180K a 300K. As curvas
continuas representam os ajustes das equagoes de Varshni (vermelho), Viiia e colaboradores (verde) , e Pdssler

(preto).

Os pardmetros obtidos com os ajustes mediante as expressdes propostas por
Varshni®®! na Equacio (23) (E(T =0), o, , ), Viiae colaboradores™ na Equacdo (29)
(Ep, ap, ©p) € Pissler®® na Equacio (33) (E(T =0), o, ©, p) sdo apresentados na Tabela IV
para as amostras #55 (x = 0.17(5)), #52 (x = 0.30) e #53 (x = 0.40) e para as recombinagdes
envolvendo a impureza aceitadora na amostra #55 (x = 0.17(5)).
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Tabela 1V.  Valores dos parametros Eo(T=0), Oy, € B (da Eq.(23)), ag,® p e Ep (da Eq.(29)), Ei(T=0), o,
®, e p (da Eq. (33)) que descrevem a dependéncia das transigdes excitonicas em fungdo da temperatura no
intervalo de 2K a 300K para o Al,Ga,..As e impureza aceitadora de carbono presente nesta liga. O ajuste
foi efetuado através do método dos minimos quadrados.

E(T=0) (meV) o, (107 eV/K) B (K) ou G2
Material  Ep (meV) ou ag (meV) ©, (K) ou p (10°meV)’
E(T=0) (meV) o0 (107" eVIK) © (K)
1523.1+1.2 54+0.5 173+ 45 -- o2 (Var)=28.3
GaAs 1576.6+ 1.6 59.7+7.4 241+7 - c2(Vin) = 9.1
x =0 1517.6+1.1 49+0.2 203+8 2.85 52 (Pass) = 8.7
1728.7+1.3 8.1+1.3 392+102 - c2(Var) =74
AlGaAs 1802.4+4.1 76.9+4.4 275+ 11 -- G2 (Vin) =17
X = 1725.1+0.6 5.1+0.1 208+9 4.0 62 (Pass) = 13
0.17(5)
1892.8+1.0 10.5+1.9 573+ 159 - o2 (Var)=46.0
AlGads  1975.7+2.2 85.9+2.3 289+ 6 -- o2 (Vin) =3.1
x=030 1890.0+0.3 5.5+0.1 220+7 3.5 62 (Pass) = 2.8
1991.5+1.2 142+2.5 941+250 - 6 2(Var)=56.0
AlGads  2081.2+4.6 94.4+4.8 317+ 10 -- G2 (Vin) =7.7
x=040 1989.7+0.6 5.9+0.1 275+9 29 62 (Pass) = 8.8
------------------ - c? (Var) = --
BC-Aem 1770.2+2.4 69.2+24.7 262+43 -- o2 (Vin) =21
x=0.17(5) 1701.0+0.9 50+1.2 200+ 50 4.88 G2 (Pass) = 19

Onde Var, Vin e Pass sdo as iniciais de Varshni, Vifia e Pdssler respectivamente.

Para maior clareza reapresentamos as equagdes para os diferentes modelos a seguir

Eg ("= Eg T=0-a, BJjT (23) (Varshni)
2 s

Eg(T)—EB —aB|:1+ eXp(@B/T)—l} (29) (Vina)

Eg (7= Eg(T = O)—? P1+(2ETY -1 (33) (Péassler)
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Como um critério de boa qualidade da reproducdo da curva descrita pelos pontos
experimentais, usamos o método dos minimos quadrados para obter o menor valor do desvio
quadratico médio definido por:

n

1 .
o 2 — Z(Eexp _Ea]-ust)z (47)
n oo & 8i

onde n ¢ o nimero de pontos experimentais (Eg(7)), o subscrito “exp” indica o valor
experimental da transi¢do excitonica e “ajust” indica o valor calculado através do ajuste da
curva usando a Eq. 23, 29 ou 33. O procedimento realizado para chegar ao melhor ajuste ¢é:
Inserimos no programa (Microcal Origin, versdao 4.10, ajuste de curvas pelo método ndo
linear) a expressdo a ser ajustada aos pontos experimentais definindo os coeficientes a serem
ajustados. Num proximo passo inserimos os valores aproximado dos coeficientes para
inicializar o célculo da curva. Em seguida o programa calcula o valor de 2. O programa
repete estes passos até obter o menor valor de 62, obtendo assim os melhores valores dos
parametros das equagdes acima que descrevem os dados experimentais. Usando esta
metodologia as diferencas de valores entre as curvas dos diferentes modelos permanecem na
faixa de £1 meV.

Verifica-se que a expressdo obtida com o modelo proposto por Pissler®® apresenta os
melhores resultados comparativamente aos outros dois modelos minimizando o ¢ 2. O ajuste
pelo modelo de Varshni, forneceu coeficientes muito altos para a impureza. Acreditamos que
isto ¢ devido a falta de dados experimentais para temperaturas superiores a 150K.

[5.3] VARIACAO TERMICA DA ENERGIA DE TRANSICAO EXCITONICA DOS
ESTADOS QUANTIZADOS EM POCOS QUANTICOS DE AlGa;As/GaAs E DA
ENERGIA DE TRANSICAO OPTICA ASSOCIADA A IMPUREZA ACEITADORA DE
CARBONO NO POCO.

As propriedades Opticas de pogos quanticos de materiais semicondutores sob
fotoexcitagdao tém sido um topico de intensa pesquisa. A habilidade de fabricar estruturas de
pocos quanticos, onde os elétrons e buracos podem ser fortemente confinados na direcdo de
crescimento, tem permitido que as linhas de ressonédncia excitonica assumam um importante
papel tecnoldgico. Calculos variacionais simples mostram que a energia de ligacao do sistema
elétron-buraco em duas dimensdes, considerando-se a interagdo Coulombiana, ¢ quatro vezes

. . - . . 1140
maior que €m sistemas trldlmenswnals[ ].

Desta forma, os niveis de energias quantizados
nos pog¢o permitem que transi¢des excitOnicas sejam observadas a altas temperaturas. Esta
persisténcia das recombinagdes excitonicas em altas temperaturas, torna possivel aplicar este

. . .. y e ~ . \ . 18,1
efeito em dispositivos opticos ndo lineares a temperatura ambientel'*'”).
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Para temperaturas muito baixas, os espectros de fotoluminescéncia sdo dominados por
recombinagdes excitonicas envolvendo a primeira sub-banda de elétrons com a primeira sub-
banda de buracos pesados (n;-hh;). Com o aumento da temperatura, a populagdo dos niveis de
buracos leves aumenta tornando possivel evidenciar as recombinacdes da sub-banda de
elétrons para a sub-banda de buracos leves (n;-lh;). Na Figura 26, apresentamos o espectro de
fotoluminescéncia dos pogos quanticos da amostra #52 ( dois pogos quanticos ndo dopados de
60A e 121A de largura isolados por uma barreira de 800A de largura). Os espectros de
fotoluminescéncia para esta a as outras amostras foram obtidas usando uma poténcia no laser
de aproximadamente 10mW para um “spot” de aproximadamente 3mm de didmetro. O melhor
ajuste dos espectros de fotoluminescéncia foi obtido usando gaussianas para temperaturas
inferiores a 20K e lorentzianas para temperaturas superiores. Os diversos canais de
recombinagdes nos pocos sao representados pelas curvas pontilhadas identificadas por T}, T
...Ts. T representa as recombinagdes envolvendo possiveis impurezas no pogo de 121A, T, e
T; representam respectivamente as recombinagdes n;-hh; e nj-lh; no pogo de 121A, Ty
representa possiveis impurezas no pogo de 60A e Ts e Ty representam respectivamente as
recombinagdes n;-hh; € n;-lh; no pogo de 60A. Os dois canais de recombinacio n;-hh;,
associados aos pogos de 60A e 121A estdo presentes em todo intervalo de temperatura
observado ( 2K a 300K). A recombinagiio associada ao buraco leve no poco de 121A ¢
observada em todo o intervalo de temperaturas estudado e a recombinacdo associada ao
buraco leve no pogo de 60A s6 é observada a temperaturas superiores a 60K. Para a faixa
de temperatura de 2K a 20K observa-se um ombro a esquerda da recombina¢do identificada
pela linha pontilhada T;. Este ombro, localizado em 1.5176 eV a 2K, estd associado a
recombinacao excitonica da camada “buffer” de GaAs. Com energia de 26.2 meV abaixo desta
recombinagdo pode-se observar ainda, a temperatura de 2K, a recombinagdo da banda de
condug¢do para o nivel aceitador de carbono no GaAs identificada por C°. Para as amostras #55
e #53 obtivemos espectros de fotoluminescéncia equivalentes ao da amostra #52.
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T2k T=60 K

Intersidade (U. A)
Intersidade (U. A)

Intersidade (U. A)
T
Intersidade (U. A)

Intersidade(U. A)
Intersidade(U. A)

Energia (eV)
FIG. 26. Espectros de fotoluminescéncia da amostra # 52 e seus ajustes através de fungoes
lorentzianas, para algumas temperaturas. As curvas em preto representam os dados experimentais. As curvas
em verde representam os ajustes gaussianos para cada recombinacdo nos pogos quanticos para T<20K e
lorentzianos para T>20K e as curvas em vermelho os ajustes de todas as recombinagdes (ajuste final).

Como ja citado anteriormente, além das fortes linhas de luminescéncia intrinseca, Miller e
colaboradores t€m observado recombinagdes extrinsecas relativamente fracas em uma série
de amostras nao dopadas de pocos quanticos de Al,Ga;,As/GaAs com x = 03111 A
luminescéncia extrinseca destas amostras ¢ atribuida a recombinagdo entre os elétrons do
primeiro nivel de energia confinado no poco (n = 1) com os buracos dos niveis aceitadores,

presentes no pogo quﬁntico[lzol

. Ficou caracterizado no item 2 deste capitulo a presenca de
impurezas aceitadoras de carbono na barreira que compdem os pogos quanticos. Portanto, ¢
de se esperar que tais impurezas também estejam presentes no material constituinte do pogo

(GaAs). Identificamos os canais de recombinagdo nominados por T; ¢ T4 como associados a
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impureza aceitadora observando inicialmente que os picos saturavam com o aumento da
poténcia do laser. Procedendo-se ainda a uma andlise da posi¢do em energia destas
recombinagdes, segundo os passos desenvolvidos por Montanher™®! foi possivel caracterizar
claramente este canal como associado a uma transi¢ao do tipo elétron-impureza aceitadora no
poco quéntico. A energia E(4”), necessaria para retirar um buraco do estado aceitador neutro
para o estado de buraco pesado, pode ser estimada a partir do espectro de fotoluminescéncia
pela identificagdo da energia do éxciton livre, E(E,, —hh;), da energia do pico da
luminescéncia extrinseca, E(n; —A%) e calculando a dependéncia da energia excitonica de
buracos pesados, £, (hh), em fungdo da largura do poco para alguns valores da altura da

4P procedimento similar é efetuado

barreira de acordo com descri¢ao feita no capitulo
para as outras amostras com o que podemos obter as energias de ionizacao das impurezas

como apresentado na Tabela V.

Tabela V  Energia de ionizagio da impureza E(A°) calculada
através da fungao (40 ).
L,  Concentracio  Eu(hh) [E(Ep-hh)  E(A°)

Amostras (A)  de aluminio (x)  meV - E(”I'AI?] meV
me
#55 55 0.17(5) 11.0 15.0 26.0
#52 60 0.30 11.5 16.6 28.1
#53 60 0.40 11.9 19.0 30.0
#55 111 0.17 8.9 13.7 22.6
#52 121 0.30 8.9 14.3 23.4
#53 121 0.40 9.2 14.5 23.7

Para melhor compreensao reapresentamos a Equagdo (40) que descreve a energia de
ionizagdo da impureza aceitadora no pogo quantico:

E(A%) = E(Ey, —hhy) = E(ny — A%) + E, (hh) (40)

A variagdo da energia de recombinacdo excitonica nos pogos com o aumento da temperatura
da amostra #55, pode ser observada na Figura 27. Os quadrados cheios e vazios
representam respectivamente as recombinagdes n;-hh; € n;-lh; no poco de 55A de largura, os
circulos cheios e vazios representam respectivamente as recombinagdes n;-hh; e n;-lh; no
poco de 111A de largura e os tridngulos as recombinag¢des envolvendo os niveis de
impurezas (no po¢o mais estreito em tridngulos cheios € no pogo mais largo em triangulos
vazios). As linhas continuas representam os ajustes usando o modelo de Pissler™®.
Apresentamos apenas o ajuste pelo modelo de Péssler na seqiiéncia deste trabalho porque ¢

este 0 modelo que oferece o melhor resultado (menor valor de 62 e menores incertezas)
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tanto para a barreira quanto para o poco. Entretanto, continuamos a apresentar nas tabelas os
parametros dos ajustes para os modelos de Varshni, Vifia e Péssler para posterior analise
quando tratarmos da discuss@o no capitulo 6. As recombinagdes envolvendo buracos leves
no poco de 55A ndo podem ser observadas a temperaturas inferiores a 60K. A partir desta
temperatura a densidade de portadores de carga ( buracos e elétrons) aumenta e a
recombinagcdo pode ser observada no espectro de fotoluminescéncia. No caso das
recombinagdes envolvendo os estados de impurezas, podemos observar as transigdes até
temperaturas da ordem de 100K para o pogo de 111A e 150K para o pogo de 55A. Efetuamos
0 ajuste para as impurezas somente para uma analise visual como também foi realizado para a

liga ternaria AlyGa;xAs.

1,58
1,56 —
1,54 -
1,52
1,50 —
1,48 -
Amostra # 55, x =0.17(5)
| ® (n,-lh) pogolL,, =55 nm
o (n-hh,) pogoL,, =55 nm
A  impur dopogol,=55nm
1,46 4 ® (n-lh) pogolL ,=11.1nm
0 (n-hh)pogol ,=11.1 nm
1 & imprdopogol,,=11.1 nm
—— Ajuste com Eq. de Péssler
1,44 —

T T T T T T T

120 150 180 210 240 270 300
Temperatura (K)

FIG. 27. Dependéncia das transi¢bées excitonicas nos pogos qudanticos em fun¢do da temperatura. Os

quadrados representam as recombinacdes no poco de 55A de largura, os circulos no pocode 111A e os

triangulos as transi¢oes envolvendo os niveis de impurezas de carbono (no po¢o mais estreito em

triangulos  cheios e no po¢o mais largo em triangulos vazios). Os pontos experimentais foram obtidos

através da tecnica de fotoluminescéncia e ajustados com o modelo de Pdssler equagdo (33).

L
0 30 60 90
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Os ajustes pelo método dos minimos quadrados das equacgdes (23), (29) e (33) nos
fornecem os coeficientes oy, , B, gz, ©5, a, O e p listados na Tabela VI. Na Tabela VI
também ¢ fornecido o valor de 2. Observa-se novamente que os melhores ajustes sdo

obtidos pelo modelo de Pissler Eq.(33) .

Tabela VI. Valores dos parametros E((T=0), oy, e B (da Eq.(23)), ap,® g e Ep (da Eq.(27)), Ei(T=0), a,
®, e p (da Eq. (33)) que descrevem a dependéncia das transi¢bes excitonicas em fungdo da temperatura no
intervalo de 2K a 300K para pog¢os quanticos da amostra #55 (x=0.17(5))

Ly EyT=0) (meV) o, (10°eV/K) B (K) ou G2
Transicio (A) Ep (meV) ou ap (meV) ©, (K) ou p (10_2meV)2
E(T=0) (meV)  ouo (107" eVIK) © (K)

1581.6+1.3 5.8£0.6 230+ 53 - o2(War)=11.2
ni-lh; 55 1634.9+4.2 59.5+4.9 149+ 14 - o2 (Vin) =63
1575.6+1.8 4.5+0.2 192+ 15 3.43 6 2 (Pass) = 6.0
1565.0+£ 0.7 6.8+0.8 335+70 - o2(Var)=19.0
ni-hh; 55 1615.8+3.0 53.0+3.3 227+ 10 - o2(Vin) =79
1563.3+0.5 4.6+0.2 197+ 18 2.59 6 2(Pass)=5.7
Impureza 55 1588.0+0.3 39.7+2.7 192+8 - o2 (Vin) =1.2
1548.6+0.2 4.1+0.06 177+21 2.86 o2 (Pass)=0.6
1538.9+0.7 6.6+0.7 320+ 66 - o2(Var)=15.5
ni-thy 111 1587.4+3.1 50.7+3.0 222+ 10 - 2(Vin) =85
1537.4+0.5 4.6+0.06 202+23 2.69 o2 (Pass) = 6.1
1532.3+0.7 6.6+£0.7 322+ 66 - o2(Var)=17.0
ny-hh; 111 1581.3+2.7 51.1+2.9 224+9 - o2(Vin) =6.4
1530.6+ 0.4 4.5+0.1 191+16 2.9 o 2 (Pass) = 4.7
Impureza 111 154377 + 5.6 26.7 + 5.7 163 + 17 -  o2(Vin) =1.2
15172 +0.2 4.6+0.2 207 + 24 2.63 52(Pass)=0.5

Na ultima coluna temos as iniciais de Varshni (Var), Viiia (Vin) e Pdssler (Pass). Os numeros que estiverem
presentes na mesma linha que essas iniciais, representam os pardametros obtidos ao ajustar o modelo
identificado por essas iniciais.
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O modelo proposto por Vind e colaboradores Eq.(29) também fornece bons ajustes,
entretanto, para as recombina¢des envolvendo as impurezas, o ajuste do modelo proposto
por Pissler se mostra muito superior ao modelo de Vifa e principalmente ao modelo de
Varshni Eq. (23). Fica claro que o modelo de Varshni ndo ¢ apropriado para ajustar os dados
experimentais obtidos de sistemas confinados em 2-D, pois este modelo proporciona valores
elevados de o 2. Para as impurezas os coeficientes obtidos do ajuste com o uso da equacao
de Varshni ficaram muito acima do esperado, explicando a presenga das linhas tracejadas na
tabela acima. A recombinagdo envolvendo impurezas nos pogos acompanha, a grosso modo, a
recombinac¢do fundamental do pogo. A impossibilidade de obter dados experimentais em todo
o intervalo de temperatura (2K a 300K) prejudica entretanto a analise.

Na Figura 28 apresentamos a variagdo da energia de recombinagdo excitonica em
funcdo da temperatura no intervalo de 2 a 300K para a amostra #52 (pogos de 60A e 121A de
largura com x = 0.30). Os quadrados e os circulos representam as transigdes nos pogos de
60A e 121A respectivamente e os tridngulos as transi¢cdes envolvendo as impurezas. As linhas
continuas representam o ajuste pelo modelo de Péssler Eq. (33). Nao foi possivel obter para
o pogo de 60A o sinal da impureza a temperaturas superiores a 77K e para o poco de 121A a
temperaturas superiores a 60 K. Devido a pequena faixa de temperatura na qual os pontos
experimentais da impureza foram observados, nao foi possivel realizar os ajustes pelas
Equagdes (23), (27) e (33). Também nao foi possivel obter o sinal da recombinagdo associada
aos buracos leves no poco de 60A a temperaturas inferiores a 40K. Na Tabela VII sdo
fornecidos os pardmetros de ajustes pelas equagdes (23), (27) e (33) para as transi¢des
associadas aos buracos pesados e leves nos pogos quanticos da amostra #52.
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1,60 —
1,58
1,56 —
1,54 +
1,52
1,50 H
4 Amostra #52,x=0.30
= (n-h,) pogo L =6.0nm
1,48 o (n-hh,) pogo L =6.0 nm
A Impurezano pogo L = 6.0 nm
1 ® (n-h) pogo L=12.1nm
o (n,-hh,) pogo L =12.1 nm
1,46 A Impureza no pogo L =12.1 nm
— Ajuste com Eq. de Péssler.
1,44 T T T T \ \ \

0O 40 8 120 160 200 240 280 320
Temperatura (K)

FIG. 28. Dependéncia das transi¢oes excitonicas nos pogos quanticos da amostra #52 em fungdo da
temperatura. Os quadrados representam as transi¢ées no pogo de 60 A de largura, os circulos  as
transicbes no pogo de 1214 e os tridngulos as transi¢ées envolvendo impurezas de carbono (no pog¢o mais
estreito em triangulos cheios e no pogo mais largo em triangulos vazios). Os pontos experimentais foram obtidos
através da técnica de fotoluminescéncia e ajustados pelo modelo de Pdssler ( linhas continuas).
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Tabela VII. Valores dos pardmetros Eo(T=0), oy, e B (da Eq.(23), ap,® 5 e Ep (da Eq.(29)), E(T=0), a.,
®, e p (da Eq. (33)) que descrevem a dependéncia das transi¢bes excitonicas em fungdo da temperatura no
intervalo de 2K a 300K para pogos quanticos da amostra #52 (x= 0.30).

Ly EyT=0) (meV) o, (107eV/K) B (K) ou G2
Transicio (A) Ep (meV) ou ag (meV) ©, (K) ou p (]O'ZmeV)z
E(T=0) (meV) o0 (107" eVIK) © (K)

1605.9+ 10 6.5+0.7 276 + 64 - o2(Var)=16.2

n-th; 60 1661.3+5.7 59.9+6.4 244+ 18 - o2(Vin)=14.7
1603.1+1.8 49+04 220+ 50 2.5 o 2 (Pass)=3.2

1584.2+0.7 7.3+0.9 365+77 - o2(Var)=16.5

n;-hh; 60 1637.9+2.3 559+2.4 234+7 - o2(Vin) =3.4
1582.5+0.2 4.8+0.1 208+ 10 2.89 6 2(Pass)=1.7

1548.2+0.7 7.8+1.1 409+ 94 -  o2(Var)=18.0

n;-lh; 121 1606.0+3.4 60.0+3.7 244+ 10 -~ &2(Vin) =6.9

1546.5+0.4 49+0.2 216+ 18 2.82 6 2(Pass)=4.2

1539.7+0.7 8.1+1.2 431108 - o2(Var)=20.8

n;-hh; 121 1598.7+2.5 61.2+2.7 248+ 7 -~ o2(Vin) = 3.5
1537.9+0.3 4.7+0.1 202+ 12 3.01 6 2(Pass)=2.7

Na Figura 29 apresentamos a variacdo da energia de recombinacdo excitonica em
funcdo da temperatura para a amostra #53 ( pocos de 60A e 121A de largura com
x = 0.40).
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Amostra #53, x= 0.4
® (n,-lh)pogoL, =6.0nm
1,47 O (n-hh,)pogoL, =6.0 nm
A impurezapogoL =6.0 nm
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A Impureza pogo L =12.1 nm
1,44{ — Ajuste com Eq. de Péssler
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FIG. 29. Dependéncia das transigdes excitonicas nos pog¢os quanticos da amostra #53 em fung¢do da
temperatura. Os quadrados representam as transi¢ées no pogo de 604 de largura, os circulos as transi¢oes
no pogco de 1214 e os tridngulos as transicées relacionadas com a impureza de carbono no pogo de 60 A. Os
pontos experimentais foram obtidos através da técnica de fotoluminescéncia e ajustados atraves do modelo de
Pdssler (linhas continuas).

Os quadrados e os circulos representam as transicdes nos pogos de 60 e 121A
respectivamente. Para esta amostra obtivemos o sinal de fotoluminescéncia para a impureza no
poco de 60A até a temperatura de 100K e para o pogo de 121A até 40K. Na Tabela VIII
fornecemos os pardmetros de ajustes pelas equagdes (23), (27) e (33).
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Tabela VIII. Valores dos parametros Eo(T=0), oy, € B (da Eq.(23)), ap,® 5 e Ep (da Eq.(27)), E((T=0), o,
®, e p (da Eq. (33)) que descrevem a dependéncia das transig¢bes excitonicas em fun¢do da temperatura no

intervalo de 2K a 300K para pogos quanticos da amostra #53 (x= 0.40).

Ly EyT=0) (meV) o, (107eV/K) B (K) ou
Transicio (A) Ep (meV) ou ag (meV) ©, (K) ou p
Ey(T=0) (meV)  ouq (107 eV/K) © (K)

G 2
(107 meV)’

1611.1£1.2 73+1.4 305+ 80 --
ni-lhy 60 1684.1+£6.7 81.2+7.38 289+ 19 --
1603.5+£3.5 5204 220+ 24 3.38
1587.4+0.8 9.7+1.7 523+138 --
ni-hh; 60 1656.0+5.6 71.0+£6.0 262+ 14 --
1585.8+0.7 54+:04 233+35 2.70
1550.1+1.4 7.3+1.4 341+£119 --
ni-lhy 121  1611.9+7.7 64.5+8.0 251+21 --
15469+ 1.2 4.8+:0.3 189+23 3.46
1541.2+£1.2 7.7+1.5 380+ 131 --
ni-hh; 121  1602.9+5.9 64.1:6.3 249+ 16 --
1538.7+0.6 5.1£0.2 215+ 11 2.88

c2(Var)=12.0
c2(Vin)=18.1
6 2 (Pass)=9.6

c2(Var)=24.2
c2(Vin)=18.1
G 2 (Pass)=3.1

c2(Var)y=47.1
c 2(Vin)=33.0
G 2 (Pass)=2.1

62 (Var)=150.0
c2(Vin)=22.2
G 2 (Pass)=0.1

67



CAPITULO 6 — DISCUSSAO

[6.1] COMPARACAO ENTRE OS MODELOS.

i) Analise do o2
Das Tabelas IV, VI, VII e VIII observamos que o valor de ¢ 2 obtido pelo modelo
proposto por Pissler™ ¢ sempre inferior ao obtido pelos ajustes usando o modelo de

Varshnil®¥ ou usando o modelo de Vifa e colaboradores?®”

tanto para a recombinagao
excitonica na liga ternaria (AlyGa;As) quanto para as recombinagdes excitonicas nos
pocos quanticos. Dessa forma o ajuste através do modelo proposto por Pidssler mostra-se
superior aos ajustes obtidos com os modelos de Varshni e de Viia tanto na liga quanto
no poco. Ainda pouco utilizado na literatura atual, o modelo de Péssler se revela o mais
adequado e deve ser incorporado de modo mais freqiiente na andlise do comportamento da
energia das transi¢cdes Oticas em funcdo da temperatura. Um método simples empregando
resultados de ajustes em uma determinada regido de temperatura e extrapolando para outra
pode ser usado para tornar mais evidente a superioridade do modelo proposto por Passler

aos modelos de Varshni e de Viiia.

ii) Método da Extrapolacio.

Ajustes realizados somente para um intervalo de temperatura (2 — 125K) ou
(80 — 300K)™*" podem levar a erro uma vez que, dependendo do modelo, os parimetros
obtidos em um intervalo ndao podem necessariamente ser estendidos ao outro. Um método
bastante simples visando a comparacgao entre os trés modelos pode ser usado para mostrar
isto: consideramos os resultados experimentais no intervalo 0K<T<125K, fazemos o ajuste
para este intervalo, extrapolamos a curva para a regido de temperaturas mais altas (até
300K) e somente entdo inserimos os resultados experimentais obtidos nesta regido (125 <T
< 300K). Na Figura 30 apresentamos o resultado deste método para as recombinagdes
excitonicas envolvendo buracos pesados nos pocos quanticos da amostra #55. Os pontos
experimentais na regido 125K<T<300K estao representados em vermelho. No intervalo de
temperatura 2K<T<125K, n3o observamos, visualmente, qualquer diferenca significativa
entre os ajustes obtidos pelos diferentes modelos. Entretanto com a extrapolagdo para
temperaturas mais altas, observa-se um distanciamento entre as curvas obtidas dos ajustes
pelo modelo de Varshni (pontilhadas), pelo modelo de Vifia (tracejadas) e pelo modelo de
Péssler (continuas). Este distanciamento tende a crescer a medida que a temperatura
aumenta. Como pode ser observado, a curva que mais se aproxima dos pontos
experimentais (em vermelho) é a de Péssler (3 meV para a temperatura de 300K). A curva
de Vifia se distancia para energias superiores ao valor experimental (14 meV para a
temperatura de 300K) e a curva de Varshni para energias inferiores ao valor experimental
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(29 meV para a temperatura de 300K). Este comportamento deixa claro que os modelos de
Vifa e principalmente o de Varshni ndo sdo os mais adequados para ajustar os pontos
experimentais obtidos na regido de baixas temperaturas. Esta conclusdo ¢ muito
importante, pois alguns canais de recombinacdo, como ¢ o caso das impurezas nos
materiais e heteroestruturas de materiais semicondutores, s6 podem ser observados na
regido de baixas temperaturas. A extrapolacdo para temperaturas mais altas a partir dos
resultados obtidos a baixas temperaturas pode implicar em erros na determinagdo da
posicdo correta dos niveis de energia. Isto pode prejudicar, por exemplo, o desempenho de
dispositivos a temperatura ambiente, em funcdo de um projeto de engenharia de bandas
incorreto. Este mesmo tipo de divergéncia foi observado em trabalho recente para ajustes
em Si e ZnS usando o modelo de Varshni no intervalo de 2K a 300K e extrapolando para
valores superiores de temperaturas (até 1000K)!"*!.

Energia(eV)

Amostra # 55, x = 0.17(5)

1,444 ---- AjustedaEq.de Vifa

""" Ajuste da Eq. de Varshni

—— Ajuste da Eq. de Passler

142 L] =  Transigéo (e, - hh,) pogoL ,=5.5nm
L] ®  Transigéo (e, - hh,) pogoL, =11.1nm

1,40 ——
0 30

— r r r r ———TT
60 240 270 300

Temperatura (K)
FIG. 30. Comparagdo entre os ajustes das equagoes de Varshni (linhas pontilhadas), Viria (linhas
tracejadas) e Pissler (linhas continuas) para a varia¢do da energia de transi¢do excitonica nos pogos
quanticos da amostra #55 com o aumento da temperatura na faixa de 2 a 125K. Apos realizado o ajuste,
inserimos os pontos experimentais representados em vermelho para T > 125K .

T T T T T
90 120 150 180 210

Como apresentado nos itens 6.1 1) e ii) verifica-se que o modelo de quatro parametros
proposto por Pissler se mostra superior ao modelo de Vifia e principalmente ao modelo de
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Varshni. O bom resultado do modelo de Péssler deve-se no nosso entender principalmente
a introducdo de um quarto parametro (o parametro p) uma vez que os outros modelos
empregam somente trés.

[6.2] DEPENDENCIA DOS PARAMETROS DE AJUSTE DOS MODELOS DE VARSHNI,
VINA E PASSLER PARA A TRANSICAO EXCITONICA NA LIGA DE AlGa;,As EM
FUNCAO DA CONCENTRACAO DE ALUMINIO.

Para o GaAs, como ja citado no capitulo 1, observa-se que os valores numéricos de

a, € [ obtidos dos ajustes, em particular para o parametro B, diferenciam-se
ar

significativamente de artigo para artigo. No GaAs observa-se valores variando entre 0.54
meV/K < o, <1.06 meV/K e 204K < B < 671K\ Para o AlGaAs, de acordo com El

Va
]

Allali e colaboradores™, o ajuste pelo modelo de Varshni ndo fornece necessariamente

valores precisos dos pardmetros o, e [, dependendo da qualidade da amostra. S.

Va
Logothetidis e colaboradores”™ propuseram uma dependéncia linear dos pardmetros dos

modelos de Varshni e Viila com a composi¢do de aluminio de acordo com as expressoes

abaixo:

g fEVar (T=0,x)=1.517+139% (V) (48a)

o, ()=55+335x (10 eV/K), (48b)

~ | B(x)=225+88x (XK), (48c)

\

. (Ep(x)=1.571+1.49x (eV), (48d)

.§ Jag(x)=57+49x (meV), (48¢)
© 5 (x) =240 +160x (K), (48f)

\

Em um estudo mais recente da dependéncia do “gap” de energia da liga Al,Ga;As com a
temperatura, utilizando a técnica de fotorefletancial'*”!] foi sugerida a inclusio de um
termo a ser determinado ( denominada na literatura como termo de “bowing”) para que a
curva experimental seja melhor descrita.

No sentido de aprofundar esta discussdo desenvolvemos um estudo dos valores dos
parametros de ajuste dos trés diferentes modelos aqui apresentados em funcao da
concentragdo de aluminio na liga ternaria AlGaAs. Apresentamos na Figura 31 a
var € B), Viha

e ©,) e Pissler (E,(T'=0),00 ¢ ®) com a concentragdo de aluminio para as

dependéncia dos parametros dos modelos de Varshni (Eg (T=0), «a
(E,, ag
amostras de GaAs ( x = 0, dados redigitalizados do trabalho de Logothetidis e
colaboradores!'*®), amostra #55 (x = 0.17(5)), amostra #52 (x = 0.30) ¢ amostra #53
(x = 0.40), discutidas neste trabalho. Em 31A, 31B e 31C temos, respectivamente, a
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dependéncia dos pardmetros E (T=0), a,,e¢ B com a concentracdo de aluminio obtidos

ao ajustar a variagdo da energia de trans;/gf)es excitonicas da liga AlGaAs em fungdo da
temperatura, usando o modelo de Varshni, para diferentes valores de x. Em 31D, 31E e
31F temos, respectivamente, a dependéncia dos pardmetros £,a, e © , com x obtidos ao
ajustar a dependéncia da energia de transi¢cdes excitonicas da liga em funcao da temperatura
mediante o uso do modelo de Vina. E em 31G, 31H e 311 temos, respectivamente, a
dependéncia dos parametros E (T=0),0 ¢ ®, com x obtidos ao ajustar a dependéncia
da energia de transi¢des excitonicas da liga em funcdo da temperatura usando o modelo de
Péssler. Nas Figuras 31A, 31D e 31G as barras de erro ndo aparecem por serem menores

que os pontos representados pelos quadrados.

1200

22
"Gap" em T = 0K (Varshni) Alfa (Varshni) I 1000 { Beta(Varshni) I
204 154 > l
A - B 5:5+335450x = sy C 198+68X+4300X°
— < .
S < —~
@18 3, /I < 600 / I
=) b 10 2
i e
= & E : % 4001 I l
i L 1519441 24x40375 | T | . -t g
200t
4] 1.517+1.39x 54 5.5+3.35% LS 205488
--------------- 1.523+1.23x ol ' ' ' '
00 o1 02 03 04 0 00 o1 02 03 04 00 01 02 03 04
22 I 330
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%\ =] i = 2704
£, < - 704 2501 240+160x
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FIG. 31. Dependéncia dos parametros dos modelos de Varshni, Vifia e Pdssler com a concentra¢do de
aluminio na liga Al.Ga;, As. Em 314, 31B e 31C temos a dependéncia dos pardmetros do modelo de
Varshni, em 31D, 31E e 31F a dependéncia dos parametros de Viiia e em 31G, 31H e 311 a dependéncia dos
pardametros de Pdssler. As linhas continuas representam a dependéncia dos pardametros de Varsnhi e Viia em
fungdo de x proposta por Logothetidis e colaboradores”® (Eqs. 48). As curvas tracejadas representam a
dependéncia quadratica do “gap” de energia com x de acordo com a Eq. (3a) obtida no capitulo 2 (pagina
11). Por fim, as curvas pontilhadas representam a dependéncia dos pardmetros dos trés modelos em
fungdo de x obtidas dos ajustes dos pontos experimentais .
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As curvas continuas representam a dependéncia dos pardmetros E (T=0), a,,e B do

modelo de Varshni e E,, a;, ¢ ©, do modelo de Viiia, como proposto por

Logothetidis™”, cujas expresséesBpodem ser visualizadas no conjunto de equagdes 48
(a - ). As curvas pontilhadas representam a dependéncia dos pardmetros o, e 3 do
modelo de Varshni (31B e 31C), a, ¢ ®, do modelo de Viiia BIE e 31F)e a ¢ ®, do
modelo de Péssler (31H e 31I) obtidos do ajuste dos dados experimentais deste trabalho.
As curvas pontilhadas em 31A, 31D e 31G representam a dependéncia linear da energia
das transi¢des excitonicas com a composi¢do de aluminio resultante do ajuste dos dados
experimentais. As curvas tracejadas em 31A, 31D e 31G descrevem a dependéncia
quadratica de Eo(T=0) ¢ Ep obtidas de acordo com a Eq. (3a) obtida no capitulo 2. As
expressoes das curvas que apresentam melhor ajuste, mostradas na Figura 31, obtidas para
os parametros de ajustes dos diferentes modelos em fungdo da concentracdo de aluminio

podem ser vistas abaixo.

E (E,, (T =0,x)=1.523+1.23x (V) (49a)
S 0ty (¥) =5.5+3.35+ 502 (10* eV/K),  (49b)
| B(x) =198+ 88x +4300x> (K), (49¢)
- (E,(x)=1.576+1.33x V), (49d)
S<ag(x)=60+8lx (meV), (49¢)
|©5(x) = 240 +180x (K) (49f)
L (E(T'=0,x)=1517+123x (eV) (49g)
2]a(x)=4.9+0.7x+3.7x’ (10*eV/K),  (49h)
| ©(x) = 202 + 5x + 260x2 (K) (49i)

Analisando os resultados apresentados na Figura 31 podemos verificar que:

1 - Os parametros de ajuste dos diferentes modelos dependem da composicao de
aluminio na liga, aumentando em func¢do da concentragdo de aluminio. Estes resultados

~ 142
confirmam portanto conclusdes de outros autores”**

com relagdo ao comportamento dos
parametros de ajuste em funcdo da concentragdo de aluminio na liga AlGaAs.

2 - A dependéncia dos parametros de ajuste com a concentragdo de aluminio ¢
diferenciada entre os modelos. Para os modelos de Varshni e Pidssler a dependéncia ¢

claramente quadratica. Para o modelo de Vifia a dependéncia parece ser linear.
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3- A dependéncia da energia de transigdes excitonicas com a concentracao de aluminio
a 2K ¢ melhor descrita por uma relagdo linear.

A dependéncia dos pardmetros de ajuste dos diferentes modelos com a concentracao
de aluminio na liga parece ser, a principio, um resultado bastante dbvio apesar de pouco
evidenciado pela literatura. Uma série de parametros do material semicondutor AlGaAs
como o “gap” de energia, o carater do “gap” de energia (direto ou indireto), a massa
efetiva, a energia dos fonons etc. mostram dependéncia com a composi¢do de aluminio. A
varia¢ao do “gap” com a temperatura como ja citado depende basicamente de dois fatores:

34-39,97 . .
13439971 " Considerando-se as diferencas

a dilatagdo térmica e a interacao elétron-fonon
existentes entre 0 GaAs e o AlAs!’", materiais binarios a partir dos quais os parimetros do
ternario AlGaAs sao obtidos (por técnicas de interpolacdao) pode-se esperar por exemplo
que a contribui¢cdo percentual dos fatores dilatagdo térmica e interagao elétron-fonon possa
alterar-se a medida que variamos a composi¢ao de aluminio. Assim ¢ de se esperar que o0s
parametros associados aos ajustes da variacdo do “gap” com a temperatura dependam da
concentragdo de aluminio. A contribui¢do da dilatagdo térmica a variagdo do “gap” com a
temperatura ndo foi objeto de nosso estudo. Pretende-se entretanto dar seqiiéncia a este
trabalho levando-se em consideragao este fator.

Com relagdo aos diferentes comportamentos dos parametros de ajuste dos diferentes
modelos; linear no caso do modelo de Vifa e quadratico no caso dos modelos de Varshni e
Péssler, este estd associado a propria estrutura das equagdes que descrevem cada modelo.
O fato da expressdo desenvolvida por Vifa originar-se unicamente da distribui¢do de
Bose-Einsten pode contribuir para que esta diferenciagdo ocorra. Entretanto uma andlise
mais detalhada depende de considerar também o efeito da dilatacdo térmica que no GaAs,
mais que em outros materiais representa um fator importante para a variagao do “gap” com
a temperatura.

A dependéncia do “gap” ou das transigdes excitonicas do AlGaAs com a composicao
de aluminio, apesar deste material ser um dos mais estudados, ainda apresenta
controvérsia. Observa-se na literatura artigos que propdem uma dependéncia linear como
a observada na Figura 31 (graficos A, D e G) e artigos que propdem uma dependéncia
quadratica para a variacdo do “gap” de AlGaAs em funcdo da composicdo de

aluminiot®% !4

. As diferencgas de energia entre as varias curvas podem atingir valores altos
(=60meV') para x>0.30, mas uma andlise detalhada desta questdo foge, no momento, ao
nosso objetivo. Deve-se considerar ainda a dependéncia da energia de ligagdo do éxciton
com a composicao de aluminio na liga AlyGa; As como um fator complicador desta
analise. O que verificamos aqui ¢ que a temperatura de 2K no intervalo de composi¢ao de
aluminio considerado (x=0 a x=0.4) a aproximagdo parece ser linear ¢ uma conclusio

definitiva ndo pode ser obtida.
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[6.3] DEPENDENCIA DOS PARAMETROS DE AJUSTE DOS MODELOS DE VARSHNI,
VINA E PASSLER PARA AS RECOMBINACOES EXCITONICAS NOS POCOS
QUANTICOS DE Al Ga;,As/GaAs COM A CONCENTRACAO DE ALUMINIO NA
BARREIRA.

Diversos autores observaram que as transigoes excitonicas em pogos quantico de
AlGaAs/GaAs acompanham a variacdo do “gap” de energia com a temperatura do

44,4 1,62
45,35,61,6 ]. O mesmo observa-se em po¢gos

[63]

material constituinte do poc¢o ( no caso GaAs)!

quanticos triangulares assimétricos de Aly23Gag77As/GaAs
[48]

e em pogos quanticos

Por outro lado Y. G. Zhao e colaboradores'®!

tensionados de Ing,1Gag79As/GaAs
usando a equagdo de Varshni para ajustar os dados experimentais, observaram que os
parametros do ajuste para as transi¢cdes excitonicas nos pocos tensionados de InGaAs/GaAs
e InAsP/InP sdo menores que os do material volumétrico constituinte do pogo. Em trabalho
relativamente recente!®” observou-se um aumento de aproximadamente 7.5 % da energia
de confinamento do éxciton de buraco pesado ( definida como a diferenca de energia entre
a sub-banda de elétrons e buracos no poco quantico com relagdo ao “gap” do material
constituinte do pogo (E(n; — hh;) — EJ(Gads))) em uma estrutura de pogos quanticos
multiplos de AlGaAs/GaAs no intervalo de temperatura de 2K a 280K. Este aumento foi
atribuido a dependéncia do “gap” e consequentemente da massa efetiva com a

(03] NZo temos conhecimento entretanto até o momento de um trabalho

temperatura
sistemdtico abordando esta questdo considerando pogos quanticos de diferentes espessuras
e diferentes composicdes de aluminio na liga que compode a barreira.

De modo a aprofundar esta discussdo apresentamos na Figura 32 a energia de
recombinacdo excitonica associada aos buracos pesados em fungdo da temperatura para
pocos de mesma largura (L.= 60 e 121A) e barreiras (Al,Ga;As) com diferentes
composi¢des de aluminio (x = 0.30 ¢ 0.40). Observamos que a curva obtida do ajuste das
recombinag¢des associadas aos buracos pesados no poco de 60A e x = 0.40 decresce mais
fortemente e cruza com a curva para o pogo de 60A e x = 0.30 a temperatura de
aproximadamente 220K (o ponto de cruzamento entre as curvas ¢ identificado pelas setas).
Este comportamento também ¢é observado nos pogos de 121A, onde as  curvas  cruzam-

se a temperatura de aproximadamente 123K.
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FIG.32. Variacdo da energia de recombinagdo excitonica do buraco pesado em pogos qudnticos de
Al.Ga;.,As/GaAs em func¢do da temperatura para barreira com alturas diferentes (diferentes composi¢oes de
aluminio). A identificagdo das recombinagées nos po¢os quanticos pode ser obtida na inser¢do inferior
da figura . Todas as curvas representam os ajustes das recombinagées excitonicas de buracos pesados,
usando o modelo de Pdssler, Eq. (33).

Para a amostra #55, com x = 0.17(5), ndo pode ser verificada a interse¢do das curvas
associadas as recombinag¢des envolvendo buracos pesados, pelo menos no intervalo de
temperatura considerado (2K a 300K). Isto deve-se a diferenca existente na largura dos
pocos da amostra #55 (55A e 111A) comparativamente as amostras #52 e #53 (60A e
121A). Entretanto pode-se verificar, visualmente, a clara tendéncia de intersecio em uma
regido de temperatura que extrapola a mostrada na Figura 32 (acima de 300K).
Extrapolando para uma regido de temperatura acima de 300K obtém-se a interse¢do, entre
o pogo de 60A e x =0.40 com o pogo de 55A e x =0.17(5) a temperatura de 463K.
Entre o pogo de 121A e x=0.40 com o poco de 111A e x=0.17(5) a interse¢do ocorre
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1,61

a temperatura de 332K. Este comportamento evidencia que a variacdo da energia de
recombinagdo excitonica associada aos buracos pesados em fun¢do da temperatura nos
pogos quanticos depende da composi¢do de aluminio ou altura da barreira.

Para observar isto mais claramente apresentamos na Figura 33 a dependéncia dos
pardmetros (Ey(7T=0, x), a, (x) € B (x)), (Ep(x), ay(x), Op(x)) e (E(T=0, x), a(x) €
O(x)) em funcdo da concentragdo de aluminio, obtidos dos ajustes das recombinagdes
excitonicas associadas aos buracos pesados nos pogos quanticos em fungdo da temperatura
usando os modelos de Varshni (Figs. 33A, 33B e 33C), Vina (Figs. 33D, 33E e 33F) ¢
Péssler (Figs. 33G, 33H e 33I). Os quadrados cheios representam a dependéncia dos
pardmetros descritos acima para os pogos de 60A e 55A e os quadrados vazios para os
pocos de 121A e 111A. Consideramos para todos os efeitos, os pogos de 55A (111A)
como equivalentes aos de 60A (121A). Nas Figuras 33A, 33D e 33G as barras de erro nio
aparecem por serem menores que os pontos representados pelos quadrados.
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FIG.33. Dependéncia dos parametros obtidos pelo ajuste do modelo de Varshni Eq. (23), Vifia Eq. (29) e
Pissler Eq. (33) com a altura da barreira para as recombinagdes excitonicas nos pogos quanticos. Os

quadrados cheios e vazios descrevem respectivamente os pardmetros de ajuste nos pogos de 604 (554) e
nos pocos de 1214 (1114).
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Nao foi possivel no caso dos pocos quanticos, devido ao pequeno nimero de pontos,
propor uma equacdo para descrever o comportamento dos pardmetros de ajuste dos
diferentes modelos em fun¢do da composicdo de aluminio da liga de AlGaAs constituinte
da barreira.

Analisando os resultados apresentados nas Figuras 32 e 33 podemos verificar que:

1 — O comportamento das transi¢cdes excitdnicas associadas aos buracos pesados em
pocos quanticos em fun¢do da temperatura depende da composicdo de aluminio na liga
ternaria AlGaAs constituinte da barreira (ou da altura da barreira).
2 — Os parametros de ajuste dos modelos de Varshni, Vifia e Pissler apresentam a grosso
modo comportamento equivalente e aumentam com o aumento da concentracdo de
aluminio na liga de AlGaAs. O pardmetro p do modelo de Varshni no pogo de 121A
apresenta um comportamento diferenciado dos demais aumentando com a composi¢do de
aluminio entre x =0.17(5) e x =0.30 e decrescendo para x = 0.40.

O fato da energia de recombinagdo associada aos buracos pesados ser maior em
pogos com barreiras maiores ndo ¢ surpreendente, pois este resultado esta de acordo com
a previsao da mecanica quantica de que os niveis de energias aumentam com a altura da

144 . 5
| Entretanto a inversio nas curvas de

barreira devido ao confinamento quénticol
transi¢cdes excitonicas associadas a buracos pesados entre amostras com mesma espessura
do poco e diferentes composi¢des de aluminio, observadas na Figura 31, (conseqiiéncia da
dependéncia dos parametros de ajuste com a concentragdo de aluminio como observado na
Figura 32), ¢ um resultado ao que seja do nosso conhecimento ainda nao apresentado na

literatura. Vdrios autores!**4>:48:53:61-631

citam a dependéncia da variacdo das transi¢des
excitdnicas nos pocos quanticos com a temperatura como sendo basicamente devido a
variagdo do “gap” do material volumétrico constituinte do pogo. Podemos verificar aqui
que a altura da barreira (leia-se concentracdo de aluminio) ¢ um fator a ser considerado.
Parece-nos que este comportamento na verdade ndo apresenta nada de estranho. A
descricdo quantica da particula por uma fun¢do de onda estabelece sua “existéncia sob
confinamento” nos diferentes materiais que constituem o poco como um todo. Ou seja a
funcdo de onda que descreve a particula insere-se por tunelamento, na barreira e o
material que constitui a barreira tem caracteristicas diferentes do material constituinte do
poco. Pode-se considerar ainda que a interagdo elétron-fonon sofre modificagcdes em
funcdo da variacdo da energia dos fonons e mesmo das caracteristicas destes em funcao da
varia¢do da concentragdo de aluminio na liga de AlGaAs.

O modelo de Varshni ndo ¢ o modelo mais adequado para ajustar a variagdo das
transicdes excitonicas em pogos quanticos em fungdo da temperatura. Isto pode ser
observado do comportamento pouco sistematico dos parametros de ajuste em funcdo da
concentra¢do de aluminio na Figura 33C e do grande valor das incertezas dos parametros
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o, € principalmente B, como pode-se observar das Tabelas VI, VII e VIIL. Os valores
da incerteza de B em todos os casos mostram-se muito superiores aos valores das
incertezas dos pardmetros dos modelos de Vifia e Péssler. Como exemplo, na Tabela VII,
para a transicdo associada ao buraco pesado (n;-hh;) no pogo de 121A a incerteza em p
representa cerca de 25% do melhor valor estimado encontrado enquanto para ©,
representa aproximadamente 3%. Fazemos no proximo item (6.4) uma discussao um
pouco mais aprofundada sobre o comportamento em fungdo da temperatura das transi¢des
excitonicas no pogo (sistema 2D) em comparacdo com as transi¢des excitonicas no

material volumétrico (sistema 3D).

[6.4] COMPARACAO DA VARIACAO DAS ENERGIAS DE TRANSICOES
EXCITONICAS COM O AUMENTO DA TEMPERATURA ENTRE SISTEMA 2D e 3D.

Nesta sec¢do fazemos uma comparagdo do comportamento dos estados de energia
de sistemas 2-D (po¢o) com sistemas 3-D (barreira) sob efeito da variacdo da temperatura.
Na Figura 34 para ilustrar visualmente esta comparacdo apresentamos a variagdo da energia
de recombinacdo excitOnica nos sistemas em trés dimensdes (pontos experimentais
vazios) e nos sistemas em duas dimensdes ( pontos experimentais cheios) em fun¢io da
temperatura no intervalo de 2 a 300K.
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FIG.34. Comparagdo entre a variagdo da energia das transi¢oes excitonicas dos estados quanticos nos
pocos de Al.Ga;,As/GaAs (sistema 2-D) com a variagdo da energia das transigoes excitonicas da liga
ternaria Al.Ga;..As (sistema 3-D) com o aumento da temperatura de 2 d 300K. A identifica¢do
das recombinagées nos pocos quanticos pode ser obtida do conjunto de pontos experimentais e linhas
indicada na inser¢do inferior da figura . Ja a identificagdo das recombinagdes nas barreiras pode ser
obtida na inser¢do superior da figura. Todas as curvas representam os ajustes das transi¢oes
excitonicas usando o modelo de Pdssler, Eq. (33).

Na Figura 35 apresentamos a dependéncia dos parametros (o, (x) € B (x)), (ag(x)
e O3(x)) e (a(x) e O©(x)) em funcdo da concentracdo de aluminio, obtidos dos ajustes das
recombinacgdes excitonicas nos po¢os quanticos em fungdo da temperatura usando o
modelo de Varshni (35A e 35B), Vida (35C e 35D) e o modelo de Péssler (35E e 35F).
Também nesta figura, apresentamos a dependéncia destes parametros para a liga
Al,Ga;_As (linhas pontilhadas) conforme ja apresentada na Fig. 31 do item 6.2. Observe
que as escalas definidas ao longo dos eixos verticais ndo sdo as mesmas para os diferentes

graficos (A, B, C, e E) e as incertezas ndo devem portanto ser analisadas e comparadas
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visualmente. Apresentamos ainda para efeito de comparagao os resultados dos pardmetros

de ajuste obtidos para o GaAs volumétrico em todos os modelos.
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FIG.35. Dependéncia dos parametros obtidos pelo ajuste do modelo de Varshni Eq. (23), Vifia Eq. (29) e
Pissler Eq. (33) com a concentragdo de aluminio na barreira para as recombinagdes excitonicas no pogo
quantico (pontos vazios para L,, =1214 ) e (pontos cheios paraL,~604) e na barreira (linhas pontilhadas).

1 —

Dos resultados apresentados na Figura 35 podemos verificar que:

Os valores dos pardmetros de ajuste para os pogos

quanticos de maneira geral

aumentam com a concentragao de aluminio e acompanham a grosso modo a curva da
variacdo dos parametros de ajuste da liga ternaria AIGaAs em funcao da concentracao de
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aluminio (exce¢do ao pardmetro para o pogo de 121A que cresce entre x = 0.17(5) e
x=0.30 e depois decresce entre x = 0.30 e x = 0.40).
2 — Os valores dos pardmetros de ajuste obtidos para todos os modelos sdo inferiores aos
valores dos parametros obtidos para a liga ternaria de AlGaAs.
3 — Os valores dos parametros de ajuste dos modelos de Vifia e Péssler no pogo quantico
sdo inferiores aos valores obtidos para o GaAs volumétrico a baixas concentra¢des de
aluminio (x = 0.17(5)) e superiores a altas concentragdes (x = 0.40). Os valores dos
parametros de ajuste obtidos no poco quantico para o modelo de Varshni sdo superiores
aos obtidos para o GaAs volumétrico.

Considerando os problemas aqui apresentados pelo modelo de Varshni, citados

também em outros trabalhos™®

analisaremos basicamente os resultados apresentados pelo
modelo de Vina e Péssler. O que observamos portanto ¢ que o confinamento parece
“jogar” os parametros para valores inferiores aos do GaAs ¢ a medida que aumenta a
composi¢do de aluminio estes valores “passam” pela faixa de valores dos parametros do
GaAs e posteriormente se tornam superiores. Isto pode explicar por que diversos autores
afirmam que o comportamento das transicdes nos pocos quanticos em fungdo da
temperatura ¢ exatamente o mesmo que o do material constituinte do pogo. Das oito
referéncias  citadas que tratam desta questdo, em nosso levantamento

44,45,47,55,61-64]

bibliograficol , sete trabalham com amostras de pogos quanticos com barreiras

© o~ I . 44,45,55,61-64
com composi¢do de aluminio variando entre x = 0.25 e x = 0.301444>-55:61-64]

superpondo-se
portanto a faixa relativa ao GaAs considerando-se as incertezas dos pardmetros (ver Figura
35). A outra referéncial*” trata de amostras de pogos qudnticos com x = 0.40, pogos de
52A e 113A, mas ndo informa qual modelo é empregado para ajustar os dados
experimentais.

Este comportamento dos pardmetros de ajuste do poco quantico de acompanharem
de algum modo os parametros do material constituinte da barreira, AlGa;xAs, em
funcdo da sua composicdo, parece-nos como citado, compativel com os resultados da
mecanica quantica. Com relagdo a se obter valores dos parametros de ajuste inferiores aos
do GaAs volumétrico para baixas composi¢cdes de aluminio, sob confinamento, uma
possivel explicagdo pode estar relacionada as sub-bandas dos elétrons e buracos e portanto
a massa efetiva. Um efeito do confinamento ¢ levantar a degenerescéncia entre buracos
pesados e buracos leves existentes no ponto I'(k ~0) no GaAs. Entretanto, além de
levantar a degenerescéncia, o confinamento modifica a relagdo de dispersao da banda de
valéncia alterando a curvatura das sub-bandas de buracos no po¢o quantico quando
comparadas a situacdo no material volumétricol’*”. Ou seja, ocorrem alteragdes nas sub-
bandas que podem modificar o comportamento destas em fun¢do da temperatura ( leia-se
efeito sobre a dilatacdo térmica e a interagdo elétron-fonon). Isto poderd, para baixas
concentragdes de aluminio provocar o efeito observado. A mesma explica¢do poderia ser
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feita para o fato dos valores dos parametros serem inferiores ao do AlGaAs e sua evolugdo
com a composicdo. Entretanto, uma andlise mais aprofundada exige célculos que nao
dispomos e um maior conjunto de amostras com variacdo da composi¢ao de aluminio.

[6.5] RECOMBINACAO EXTRINSECA EM POCOS QUANTICOS DE AlGaAs/GaAs
CRESCIDOS POR MBE.

Nao obstante a tentativa de diminuir o nivel de impurezas na cdmara de crescimento,
amostras de GaAs ndo dopadas, crescidas pela técnica de MBE, apresentam

comportamento tipo p'*!

o que denuncia a incorporagdo ndo intencional de impurezas
aceitadoras na rede cristalina. Acredita-se que tais impurezas sejam atomos de carbono
proveniente do sistema de vacuo que incorporam-se a rede do GaAs®®. Em nossas
amostras (ndo intencionalmente dopadas), também, observamos o canal de recombinacao
extrinseca que identificamos como carbono.

Na Figura 36 reapresentamos a Figura 14 que contém os valores experimentais
obtidos por Miller e colaboradores (identificados por A ¢ 0)’!! e as curvas obtidas usando

dtr2! que descreve o comportamento da energia de ligagdo (E(4")) de

o célculo de Bastar
impurezas aceitadoras tipo carbono em funcdo de sua distribuicdo no pogo quéantico.
Inserimos ainda nossos resultados experimentais (identificados por ® ) obtido para a
amostra #52 com x = 0.30 que estdao na Tabela V do capitulo 5.

Bl em pogos com L,>100A as

Como observado por Miller e colaboradores
impurezas parecem estar localizadas préximas da heterointerface. A medida que a largura
do pog¢o diminui as recombinagdes ocorrem caracterizando um posicionamento das

impurezas no centro do pogo"”"’.
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FIG. 36. Energia de ligagdo de carbono neutro E(A") em fungdo da largura do pogo L,, para amostras
de AlGaAs/GaAs contendo um unico pogo (A) e amostras com multiplos pogos (o). Os pontos em
quadrados (™ ) representam os resultados obtidos por nés para pogos com x = 0.30. As curvas superior
e inferior descrevem o comportamento teorico da energia de ligacdo de carbono neutro localizado
respectivamente na parte central e na interface do pogo'?". Os resultados experimentais representados
em tridgngulos e circulos foram obtidos por Miller e colaboradores para x = 0.30"°".

Os resultados para nossas amostras sugerem transicdes associadas as impurezas
localizadas préximas a heterointerface para ambos os pogos (60A e 121A) em funcdo da
eqiiidistancia que apresentam para as duas curvas limites do calculo de Bastard mostrada
na Figura 36.

Também ¢ esperado, que a energia de ionizagcdo das impurezas aumente a medida
que a largura do pogo diminui. Isto ¢ ocasionado pela dependéncia dos niveis quanticos de
energia com a largura do pogo. Na Figura 37 apresentamos os resultados experimentais da
energia de ionizacdo da impureza de carbono nos pogos quanticos para barreiras com
diferentes alturas obtidas em nossas amostras. Podemos observar que além da redugdo da
energia de ionizagdo da impureza com o aumento da largura do pogo ( resultado este ja
obtido por Miller e colaboradores®'?), também h4 um aumento na energia de ioniza¢io em
fun¢do do aumento da concentragdo de aluminio na barreira.
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FIG. 37. Energia de ionizagdo das impurezas de carbono no pogo quantico em fun¢do da largura do pogco
para diferentes concentragoes de aluminio. Para cada concentra¢do de aluminio temos dois pogos com
larguras diferentes. Podemos observar que a energia de ionizagdo da impureza aumenta com a redugdo da
largura do pogo qudntico e com a altura da barreira. As curvas pontilhadas representam as possiveis
localizagbes dos pontos experimentais obtidos para diferentes larguras dos pogos e alturas da barreira.

Masselink e colaboradores!'*®!

utilizando calculos variacionais estimaram a energia de
ionizacao dos aceitadores de carbono em pogos quanticos para barreiras finitas. Estes
calculos concordaram com os resultados experimentais obtidos por Miller e
colaboradores®" para pocos com diferentes larguras com mesma composi¢io de aluminio
(x = 0.30, resultados experimentais representados pelos circulos vazios na figura 36). Na
Figura 37 observamos que, 2 medida que a concentragdo de aluminio aumenta a energia de
ionizacdo da impureza também aumenta, efeito este associado ao maior confinamento
bidimensional também previsto nos calculos de Masselink!'**). Quando a largura do poco
tende a infinito, a energia da impureza aceitadora converge para a energia desta impureza
no GaAs. As curvas pontilhadas, ligando os pontos experimentais entre dois pogos com
larguras distintas com mesma concentragdo de aluminio, representam o “perfil” do calculo
desenvolvido por Masselink.

Apresentamos nas Figuras 25 e 27 do capitulo 5 a variagdo das transi¢des associadas
as impurezas com a temperatura. Estas transi¢des parecem, a grosso modo, acompanhar a
transi¢do de éxciton ligado no caso do material volumétrico e a transi¢do excitonica
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associada aos buracos no caso dos poc¢os quanticos. Uma analise mais sistematica deste
comportamento fica entretanto prejudicada devido a impossibilidade de identificar as
transi¢cdes associadas as impurezas em um intervalo grande de temperatura.
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CAPITULO 7 - CONCLUSOES

Neste trabalho investigamos a variagdo térmica das transi¢des excitonicas da liga
ternaria de AlyGa;xAs e de pocos quanticos de AlGaAs/GaAs preparados pela técnica de
epitaxia por feixe molecular — MBE. As técnicas utilizadas para obter a variacdo das
transicdes excitonicas no material volumétrico e nos pogos quanticos em funcdo da
temperatura foram fotoluminescéncia e fotorefletancia. A concentragdo de aluminio na liga
AlxGa; 4As foi verificada pela técnica de Raios-X. Discutimos e comparamos trés modelos
diferentes — o modelo de Varshni, o modelo de Vifla e o modelo de Pissler — os mais
utilizados atualmente na literatura para o ajuste de dados experimentais relacionados a
variagdo das transi¢des excitonicas (e do “gap”) em materiais semicondutores em funcao da
temperatura.

Como resultado principal de nosso trabalho temos:

— O melhor modelo para o ajuste dos dados experimentais em materiais volumétricos
ou pocos quanticos € o modelo de Péssler.

—  Os parametros de ajuste das diferentes equacdes associadas aos diferentes modelos,
usados para descrever o comportamento das transicdes excitOnicas da liga AlGaAs em
fungdo da temperatura, crescem com o crescimento da composi¢ao de aluminio na liga
terndria.

— A variagdo das transi¢des excitonicas associadas aos buracos em pogos quanticos em
fun¢do da temperatura depende do material constituinte da barreira. Os parametros de
ajuste das diferentes equagdes associadas aos modelos discutidos usados para descrever as
transicdes excitonicas dos pogos quinticos com a temperatura crescem com o crescimento
da composicao de aluminio.

—  Os diferentes modelos, mesmo apesar do avango tedrico proposto pelo trabalho de
Péssler, ainda apresentam problemas para a descri¢ao da variagdo do “gap” de energia dos
materiais semicondutores e das recombinagdes excitdnicas em pogos quanticos com a
temperatura. Esfor¢cos ainda precisam ser realizados no sentido de dar uma fundamentacao
teorica adequada e consistente a partir da qual se obtenha as equagdes que descrevem os
efeitos da variagdo da temperatura nos materiais. Os modelos propostos sdo modelos
empiricos ou semi-empiricos com equagdes que possuem parametros de dificil
compreensdo. Isto deve-se, em boa parte, a dificuldade até o momento da compreensao
adequada da interagao elétron-fonon.
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Nossa analise desconsiderou o efeito da dilatagdo térmica visando ndo s6 uma
simplificagdo do trabalho mas também a possibilidade de comparagdo com grande parte dos
artigos publicados até o momento. Algumas andlises iniciais mostram ser a dilatacio
térmica, pelo menos no GaAs, fator essencial para a correta descricdo da variagdo do
“gap” com a temperatura. Nossos calculos mostram que neste material a contribuicdo da
dilatacdo térmica pode chegar a mais de 50% do total da variacdo do “gap” no intervalo de
2K a 300K. Este dado ¢ entretanto desconsiderado por muitos autores. Esta questdo devera
ser incorporada em trabalhos futuros. Nao aprofundamos aqui, também, a questdo do
carater dos fonons que intervém no processo da interagdo elétron-fonon no intervalo de
temperatura considerado. Para tal devemos inicialmente fazer um estudo sistematico da
variacdo da largura de linha em funcdo da temperatura. Existem controvérsias a este
respeito na literatura e uma andlise mais completa deve ser realizada. E importante
salientar que esta tese de mestrado € o trabalho inicial de uma linha de pesquisa em fase
de desenvolvimento no Grupo de Optica e Optoeletronica da Universidade Estadual de
Londrina associada ao estudo do efeito da temperatura nas propriedades dos materiais
semicondutores.

Uma série de extensOes a este trabalho podem ser desenvolvidas na seqiiéncia.
Listamos algumas a seguir:

1 — Estudar o comportamento da meia largura de linha a meia altura (FWHM) visando
discutir as caracteristicas dos fonons envolvidos na interacdo elétro-fonon na liga
AliGa; xAs e nos pocos quanticos de AlGaAs/GaAs.

2 — Discutir o efeito da contribui¢do da dilatagdo térmica na variacdo das transi¢des
excitonicas em fungdo da temperatura na liga AlyGa;xAs e em pogos quanticos de
AlGaAs/GaAs.

3 — Fazer um estudo mais sistematico em um numero maior de amostras, com maior
varia¢do na concentragdo de aluminio (x) e variagdo das larguras dos pogos (L)

4 — Fazer este mesmo estudo em outros materiais ternarios como InGaAs, InAlAs,
GaAsSb; quaternarios como AlGalnAs, AlGaAsSb, etc. e pocos quanticos de outros
materiais.

5 — Estudar pogos quanticos tensionados usando outros materiais semicondutores.
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APENDICE - A

INTERACAO ELETRON-FONON

Neste apéndice realizamos uma revisao da variacdo do “gap” de energia com a
temperatura devido a interacdo elétron fonon. Este formalismo tem sido desenvolvido nos
Gltimos anos pelos pesquisadores P. Lautenschlager, P. B. Allen ¢ M. Cardona”” e S.
Gopalan, P. Lautenschlager e M. cardona'®.

A interagdo elétron-fonon ¢ composta por duas contribui¢des: o termo de Debye-
Waller'* ¢ o termo de Fan™>'**, Ambos sdo obtidos através do célculo de perturbagio
da auto-energia do elétron quando os atomos do cristal sofrem um deslocamento da
posicdo de equilibrio. Para descrever a renormalizagdo da estrutura de bandas do
semicondutor devido a interagdo elétron-fonon, deve-se considerar a interagdo elétron-
atomo.

Consideremos um cristal cujos 4atomos estejam ocupando sitios R(/,k) na situagdo
de equilibrio, onde / representa a célula unitiria do x -ésimo 4atomo. Apds um
deslocamento (/,x) da posi¢do de equilibrio o potencial da intera¢do elétron-atomo sera
dado por:

V, =V(F —[R(,x)+i(l ,x)]) (1A)

Onde 7 ¢ a posi¢do do elétron no campo do ion que ocupa a posicdo R(/,k)+ii(l,x).
Considerando que o atomo sofre um pequeno deslocamento pode-se expandir a energia
potencial do elétron ¥, em torno da posi¢do de equilibrio em poténcias de ii(/,x) usando o
teorema de Taylor. Em trés dimensdes obtém-se:

f(G+a)= f(R)+aVf(F)+ %(a.w 7))+ %(aﬁf FGE)+ (2A)
Assim ,
V. =V(F-R(Ix))-i(l x)VV(F - R(I k) + %QZ(Z,KWZ(F —RU,K)) + e, (3A)

Onde V(7 - R(I ,k)) € o potencial de interacdo entre o elétron e o ion que se encontra na
posicdo de equilibrio e #(/,x)VV(F - R(,x)) ¢ a correcdo de primeira ordem do potencial
ap6s o deslocamento do ion de sua posicdo de equilibrio. O termo de perturbacdo do
potencial, incluindo todos os atomos do cristal, ¢
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v, =il x)VV(F-R(I,K)+32 %MZ(T,K*WZV(?—R(Z K)) F o (4A)
Ik Ik

Considerando termos de até segunda ordem no potencial da Eq.(4A) ( aproximacdo do
cristal harmonico), a hamiltoniana do sistema ser4 dada por:

H=H,+V,
O que nos da:

oo +25V(I7—R’(Z,K))u‘(l]()+l 5 OV (F — R( x))
o OR.(l,x) o 267w OR(Ix)OR (I, k)

u,(Lu,(Ix)  (5A)

E podemos escrever
H =H +H +H,

A hamiltoniana de ordem zero, H,, fornece os estados dos elétrons ‘l?n> e as energias das
bandas envolvidas, (k,n), para o cristal estatico, onde & ¢ o vetor de onda do fonon e 7 é
o indice da banda. Os termos de primeira e segunda ordem sdo respectivamente

oV —R( ,x
H =% ( (l,x))
& OR(Lx)
1 oW (F - R(l ,x
H-1y ( ( | )),
2 = OR(Lk)OR, (1)

u,(l,x) (6A)

u, (L Ju (1 6) (7A)

Onde iejsdao componentes cartesianas. A dependéncia temporal de u(/,x) é desprezada
devido a aproximagdo adiabatica ou de Born-Oppenheimer (esta aproximagao ¢ baseada
no fato que a velocidade tipica dos elétrons ¢ muito maior que a velocidade dos ions,
portanto os elétrons “enxergam” o potencial criado pelos ions como constante).

[149]

Através da teoria de perturbagdao de Rayleigh-Schrodinger- ™, obtém-se a energia

do sistema perturbado:

— - 2
. |k mw|H k,n‘
k,n>+2‘< | : >

% € —E,, N

E, (LK) =, +(k.n

H +H,

(8A)

onde define-se,
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DWW .
Z = <k,n
conhecido como termo de Debye-Waller (DW) e
SE , ‘<l€,n|Hl

S

kn 81(," _81{1’”’ +ln

H +H,

i)

conhecido como termo de Fan ou auto-energia — SE (Self-Energy). Assim podemos
escrever:

DW Sk

E, (LK) =2, +% +3 (9A)

A energia do sistema ndo perturbado € dada porg, . O termo de Debye-Waller ¢ um
efeito de segunda ordem na interagdo elétron-fonon (envolve a hamiltoniana de sugunda
ordem) tomado em primeira ordem na teoria de perturbagdo. Este termo ¢ puramente real.
O termo Fan ¢ um efeito de primeira ordem na interagao elétron-fonon tomado em segunda
ordem na teoria de perturbacdo. Este termo ¢ complexo. O procedimento utilizado para
chegar até a equacdo (8A) ¢ efetuado de forma anéloga ao célculo padrao realizado para se
obter os niveis de energias de impurezas em materiais semicondutores. Como no caso das
impurezas o passo final para se obter os niveis de energias ¢ realizar uma média sobre o
conjunto em considera¢do. Em nosso caso tomamos a média sobre o deslocamento térmico
ii(1,x)7 ¢ o resultado pode ser descrito por:

ARV ASE (10A)

2t ko

AEk,n(T) =€,

Onde A} ¢ o deslocamento da estrutura de bandas induzida pelo termo de Debye-Waller e

ASE € a fragdo real do termo de auto-energia. Como podemos ver de (9A) e (10A) o termo

n

de Fan, %, possui uma parte real, AY,, que contribui para o deslocamento da energia

do estado e uma parte imaginaria que causa um alargamento no tempo de vida ¢, . O

termo de Fan, ainda, pode ser rescrito como:

SE B
3 =lim JLB”(E’) (11A)
kn n—0 E—E’+IT] ’

onde B, ,(E’) € o elemento de matriz do operador elétron-fonon que ¢ definido por:
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En))*8(E-2,,) (124)

B, (E)= Z<<l€n H e )k | H,

k'n

Usando a identidade de Dirac a expressdo (11A) se transforma em:

SE s
> = PIBg”—?dE’ —~inB, (E) (13A)
k,n -

Sendo P ¢ o valor principal. Portanto pode-se obter a parte real e a imaginaria do termo de

auto-energia:

SE SE B (E)
A=Red (g, )=P|L""dF 14A
k,n ;( k’”) jgk,n _E, ( )
1 SE
I, = = —ImZ(ek’n) =nB,,(€;,) (15A)
2Tk,n k,n

I; , € o alargamento na energia do elétron de vetor de onda k localizado na banda n. Os
alargamentos da energia do elétron na banda de conducao e do elétron na banda de valéncia
sdo em grande parte os responsaveis pelo alargamento resultante nos espectros obtidos
pelas diferentes técnicas Opticas ( fotoluminescéncia, fotorefletancia, etc). Com o uso da
equacdo (6A) e (12A) a expressdo (15A) se transforma em,

ol 1
L (T)=> " (nﬂ(T)Jr—j (16A)
- 0.,j 6l’le g 2
ou
or 1 1
L=y ( - +—j (17A)
’ 0,j alle/ e o —1 2
Onde, n:. ¢ o fator de ocupagdo de Bose-Einstein (¢™? —1)' para fonos de modos (0, /)

7]
com energia (wg). O ¢é o vetor de onda do j-ésimo ramo dos fonons envolvidos e

B =1/kyT . O coeficiente (6Fkn /6an) na Eq.(17A) ¢ dado por:

Lo I 5 (m

l;, " —iQ (1t )
ony, N >€

oV /3R, ()|i + Qn><1€ +0,mlov /R, (<)

* 2 \—1/2 N i A Gere s _
(mom_ w3y %6, (<0, ji)e, 0./ ) (e, =, ) (I8A)
Onde m_ ¢ a massa do atomo « localizado na célula unitéria de posicao . , N é o nimero

de células unitarias no cristal. 6V /dR,(x) € a variacdo do potencial atdmico quando o « -
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ésimo atomo sofre um deslocamento de sua posi¢do de equilibrio R, e £(Qjx) ¢ o vetor de

polarizagio para fonons Qj do 4tomo « .

[98]

A partir de procedimentos semelhantes ao apresentado acima'”- chega-se ao termo de

deslocamento da energia do estado

OFE

1
AE. (T) = bl (T)+— 19A
0= 2512 g 0115 (194)

O coeficiente da Eq.(19A) 0E, , /dn,; € a soma das partes de DW ¢ SE, dado por

() 2 5 (o Dl o)
anQ]- e NK,Kv,n' gk,n _8k+Q,n
i0.(t,—t ) - A o
*e * (meK’Wé/) l/zga(_Q"];K)sﬁ(Q"];K’)S(Sk” _8k+Q n’)
) 2 Bk,
anQ] oW ZNK,K',W 8/‘:7’ _Sk,n’

*(mowy) e, (—0jx e, (Ojk) +(m_wy) e, (—0jk e, (Ojk)

A equagao (19A) pode ser rescrita como:

AE, (T)= [dwf (kn, W)l (T)+1/2] (22A)
’ 0
) OF
fkn,w)=Y—"5(w-w_) (23A)
0 Ong, 7

Onde w é a freqiiéncia dos fonons e f(kn,w) ¢ uma funcio espectral independente da
temperatura. A fungdo f(kn,w) corresponde aos pesos da densidade de estado dos fonons
pelo elemento de matriz elétron-fonon e portanto ¢ uma fungdo que depende dos detalhes
microscopicos da amostra em estudo.

Em recentes trabalhos*>”!

foi proposta uma expressdo fenomenoldgica baseada no
fator estatistico de Bose-FEinstein , o qual leva em consideracgao as interagdes elétron-fonon
com fénons de freqiiéncia média k,0 , /7, para ajustar dados experimentais da variagdo
do “gap” de energia e do parametro de alargamento dos pontos criticos (CP’S — critical
points) de materiais semicondutores em func¢ao da temperatura. A equagao que descreve o

parametro de alargamento sugerida é:
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2

I(T) =T, {1 + W} +T (24A)
exp -1

Onde, I, ¢ o alargamento no tempo de vida do estado para T = OK, ®, ¢ a freqiiéncia

média dos fonons e I', corresponde a outros mecanismos de alargamento (Ex: interacdo

elétron-elétron, impurezas e outros mecanismos). O deslocamento do “gap” € escrito por:

2

©5/T) _1

E (T)=E,—a,|1+
& exp

(25A)

Onde Eg (IT'=0)=E,—a,, ap ¢ a intensidade da interacdo elétron-fonon ¢ ©, € a
freqliéncia média dos fonons envolvidos ( fonons Opticos e acusticos).

Em medidas Opticas em materiais semicondutores como fotoluminescéncia, por
exemplo, os tempos de vida dos estados de elétrons na banda de conducao e dos buracos na
banda de valéncia se alargam devido as interagdes desses portadores, em suas respectivas
bandas, com fonons, elétrons, impurezas, defeitos estruturas, etc. Isto acarreta um

alargamento na largura da linha da transi¢@o entre essas bandas.
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APENDICE - B

DESCRICAO DO MODELO ANALITICO DE QUATRO PARAMETROS.
Neste apéndice faremos uma descricdo do modelo analitico de quatro parametros de
acordo com o desenvolvimento realizado do por Pissler®®!.
A dependéncia do “gap” de energia com a temperatura em materiais semicondutores

[33-36,38,39]

¢ Dbastante conhecida na literatura e ocorre devido a contribuicdo de dois

) . X aa . 5 ; A [34-39,98
mecanismos distintos: a expansdo térmica da rede e a interagdo elétron-fonon”****, O

36381501 Assim qualquer modelo que

mecanismo de interacdo elétron-fonon é o dominante!
se proponha a uma descricdo no minimo razoavel do comportamento da variagdo do “gap”
de energia com a temperatura deve considerar a interacdo elétron-fonon. Baseado nisto
Pissler desenvolve um modelo analitico mais geral que o modelo desenvolvido Varshnil*!

e por Vifia e colaboradores”™. Partindo de uma expressdo geral do tipol*®%#%-130;

E (T)=E (T =0)~[d(hw)f (w)a(w,T) (1B)

Onde ¢ =nw ¢ a energia do fonon, f(w) ¢ densidade de estados de fonons por unidade de
energia definida como fungdo espectral elétron-fonon para o material especifico e
n(w,T) =[exp(hw/kzT) —1]"" ¢ o numero médio da ocupagio do modo de um fénon em
equilibrio térmico a temperatura 7. Inserindo n(w,T) em (1B) e utilizando a defini¢do da
funcao cotangente hiperbdlico chega-se a seguinte expressao:

E,(T) = E,(T = 0)~1/2[d(w) f (w)[coth(iw/2k,T) ~1]  (2B)

Considerando regides de altas temperaturas, ¢ possivel expandir a fun¢do coth(z) presente
em (2B) em uma série de Taylor coth(z)=1/z+2z/3—2°/45+......... com z=hw/2kT<m .
Assim a integral em (2B) pode ser, consequentemente, representada pela expansao

E (T)=E,(T =0)-1/2 j d(hw) f (W) {[(RKT / aw) + (hw! 6kT) — (W*w’ 1360(kT)*) +...] -1}
(3B)
Definindo

M™ = j d(w)(w)"™ £ (w) Param=-1,0, 1,3, ... (4B)

onde M™ é o momento da fungdo espectral elétron-fonon. Pode-se escrever a expressio
(3B) como:
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— — (=D (0) ()] 3 3
E,(T)=E,(T=0)~kTM " +1/2M® — M D J12kT + M* /360 * (kT)* ~..... (5B)

Podemos deste modo definir os parametros empiricos fundamentais & e ® em termos
dos momentos de mais baixa ordem M " e M® como se segue:

oa=kM Y =k j d(hw)M (6B)
aw
M(O)
0= Py L j d(hw) f(w) (7B)

Dessa forma a expressao (3B) se transforma em:
E (T)=E, (T =0)-o(T -0/2)-1/2[(M" /6kT) - (M /360(kT)*) +...] ~ (8B)

Observamos que a equagdo (8B) satisfaz a condi¢ao fundamental, que, no limite de altas
temperaturas (7 >>® ou 7 >>f ), todos os modelos ja tratados ( Varshni Eq. (9b) e Vina
Eq. (10b)) mostram um comportamento linear.

Entretanto da equacdo (8B) nota-se que para temperaturas decrescentes, os termos de
ordem impares (7~',773,......) passam a contribuir de modo mais efetivo. Os pesos destes
termos nado lineares sdo controlados por uma série correspondente de momentos
( MDY, M ....) cuja intensidade pode modificar-se drasticamente de cristal para cristal
dependendo em geral dos detalhes microscopicos da fungdo espectral f(w).

Para fazer uma ilustracdo da dependéncia relativamente forte dos momentos de altas
ordem (4B) na forma da fun¢do espectral, vamos considerar dois casos limites da funcao
espectral. Consideraremos inicialmente a funcdo espectral como wuma delta
Sw)=Cd(w—wpg) 1351 Inserindo esta funcdo em (6B) e (7B) e em seguida combinando os
resultados, observa-se que esta fun¢do pode ser reescrita em termos dos pardmetros
empiricos basicos o € ® como:

f(w) =003 (w—wp) (10B)

E inserindo esta equacdo em (4B) obtemos os momentos de ordens superiores
M =okm@m (11B)

Inserindo-se (10B) em (2B) obtém-se:

E (T)=E, —a,[1+2/exp(®/T)~1)] (12B)
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Ou seja 0 modelo de Vina e colaboradores ¢ automaticamente reproduzido.

— Consideremos agora o modelo convencional de uma fungdo espectral linear,
f(w)=C(hw) com energia de corte g, ="7w, (15 Substituindo esta fungdo em (6B) e (7B)
e integrando obtém-se:

W .

fony =2 com  fw, = 2kO (13B)
k w,

E inserindo (13B) em (4B) obtemos para os momentos de ordens superiores:

m+1

M =2 e (14B)
m+2

Comparando (14B) com (11B) observa-se que os momentos de ordem m=1, 3, ... devido
ao modelo linear sdo maiores que os do modelo singular (delta) e a diferenga entre eles
cresce significativamente para momentos de maior ordem.

Péssler observou para o GaAs que principalmente para T<40K, o modelo proposto
por Varshni exibe uma curvatura muito forte, ficando acima do “gap” para I'=0K.Ja
a curva proposta por Vifia e colaboradores exibe na mesma regido uma curvatura muito
mais suave, desaparecendo por completo para 7<20K. Este comportamento tipo platé do
modelo de Vina para baixas temperaturas, evidencia a auséncia completa de qualquer
dependéncia do tipo poténcia, isto é, do tipo 77, com p=1,2,3,.... . Essa diferenca
qualitativa basica entre ambos os modelos ilustra que um ajuste numérico adequado dos
dados experimentais do “gap” de energia para o0 GaAs ndo pode ser realizado pelo modelo
proposto por Varshni e por Vifia. Observacdes similares t€ém, também, sido efetuadas
recentemente por Pissler, particularmente para o caso do CdSPY e Sit*%.

Inserindo-se a fungdo espectral linear (13B) em (2B) obtemos:

2 4
Eg(T)zEg(T=O)—? JH%[%}[%) -1 (15B)

Esta representacdo fornece resultados numéricos de qualidade intermediaria aos
apresentados pelos modelos de Varshni e Vina. Estes resultados ja eram de se esperar
pois a equacdo (15B) esté restrita ao caso particular de uma fungdo espectral linear e de
um conjunto de somente trés pardmetros empiricos ( similar as equagdes de Varshni e
Vind). Na regido de baixas temperaturas, T<<®, a Eq. (15B) se aproxima de um
comportamento quadratico. A grande vantagem e o progresso decisivo da Eq. (15B) em
comparagdo com a equacao de Varshni estd no fato que ela foi derivada de um modo
consistente com o mecanismo da interagdo elétron-fonon
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Novo modelo analitico da dependéncia do “gap” de energia em fungdo da temperatura
nos materiais semicondutores.

A aproximac¢do da forma linear da funcdo espectral (13B) pode ser substituida por
uma fun¢do espectral que possa variar mais rapidamente com a freqiiéncia dos fonons.
Uma fungio com esta caracteristica pode ser uma lei de poténcia, f(w)=C(Aw) para uma
energia de corteg,. Onde v representa um expoente empirico cujo o valor pode
eventualmente ser estimado do ajuste experimental da medida de E (7). Inserindo esta
forma espectral em (6B) e (7B), podemos representar este modelo em termos dos
parametros empiricos o € ©:

f(w)zv%(w/wo)v, Wy = k® (16B)

fiv

E inserindo em (4B) obtemos 0os momentos correspondentes:

(V +1)m+1
v+m+ly”

M™ = ak™@"! (16B)

Comparando (16B) com (13B) observa-se que no caso particular v — 1( linearidade) a
Eq.(16B) tende a Eq.(13). Também podemos observar que as intensidades dos momentos
de maior ordem ( m =1, 3, ...) sdo controladas pelo expoente Vv da fungdo espectral
(15B). Isto faz com que os momentos variem entre as Eq. (11B) (funcdo espectral
singular) e (13B) (fungdo espectral linear). Inserindo, finalmente, a fungao espectral (15B)
em (2B) e realizando a integracdo chega-se finalmente a uma representagao analitica
aproximada da forma

0® 21"
Eg(T):Eg(T:O)—7 Pl+(aj -1 (17B)
Onde p=v +1. A curva para baixa temperatura, agora ¢ dada p6r uma lei de poténcia
do tipo:

E (T)ocT” (19B)

Onde o expoente p, devido a relagdo com v controla o modelo de fungdo espectral

(f(w)oc (Aw)’' ) em considera¢do. Este novo modelo, tem sido testado com sucesso nos

[53] [36]

.. . ., 51
materiais elementares como Si*”', em compostos bindrios como o Cds! ], GaAs"™ e em
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pogos quanticos de A10.3Ga0.7As/GaAs[55]. Nestes casos o valor do pardmetro p ficou
compreendido entre 2.2 e 2.6.

Entretanto, a situacdo se mostrou muito diferente no caso de semicondutores de “gap”
grande como SiC e GaNP, em pogos quanticos estreitos (L,<30 A) e em estruturas de
super-redes de periodo curto como as investigadas por Yohimura e colaboradores®.
Nestes casos, o valor de p tende a ser significantemente maior que 2.7 indicando um
comportamento concavo (superlinear) da fungdo espectral f(w). Em funcdo disso em

1998 Pissler propds uma nova funcao espectral para ajustar os casos onde p > 2.6.

Modelo alternativo conveniente para p>2.7.

Uma alternativa mais elegante para modelar uma fungdo espectral fortemente
concava, pode ser obtida pela combinagdo da funcdo espectral singular Eq. (10B) com a
funcdo espectral linear Eq. (13B), as quais representam contribui¢des de fonons acusticos
e Opticos respectivamente. Assim a nova func¢do espectral se dada por:

f(w) =% pwi+(1— p )i (w—w, ) (20B)
0

na regido de freqiiéncias 0 <w<w,. Onde e parametro 0<p <1 controla os pesos
relativos da contribuicdo da parte linear e da parte singular da funcdo espectral. A
temperatura efetiva dos fonons @ ¢ dada por:

®=0,(1-0.5p) (21B)

Onde ©  =7nw,/k representa a energia de corte na escala de temperatura. Inserindo a

equacdo (20B) na equacdo (2B) obtemos:

2 4
o® n?| 4T 4T

E(T)=E (T=0—2p/2[4)1+—| —| +| —| =1|+(1—=p)cothl®_ /2T )-1

(D=ET=0-—"2p 6((90} (@)o] (1 p)Yeoth(®, /27)-1)

(22B)

O limite p—1 corresponde a fung¢do espectral linear onde ®=0 /2. Neste limite a
expressdo (22B) se torna equivalente a equagdo (15B). Por outro lado, quando p —0,
correspondendo a fung¢do espectral singular, a equacgdo (22B) se transforma em:

E(T)—>E (T=0)- ?[coth(G/ZT)— 1] (23B)

que ¢ equivalente ao modelo de Vifia e colaboradores.
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APENDICE - C

FORMA DE LINHA DO ESPECTRO DE EMISSAO OU ABSORCAO EXCITONICA
A forma de linha do espectro de fotoluminescéncia obtida da recombinacao

excitonica, com a posi¢cdo do pico de energia em E,, ¢ dada por [64.1381,

I(hv) = AP(hV)S(hv ~E) (1C)

Onde o fator A esta relacionado com o elemento de matriz da transi¢do Optica entre a banda
de conducdo ¢ a banda de valéncia, com a densidade de estados dos fonons, com a massa
efetiva dos elétrons e buracos, etc. tendo, somente, uma fraca dependéncia com a energia
hv . P(hv) ¢ a funcdo de distribuicdo de Bose-Eintein para os éxcitons e ¢ dada por:

P(hv) = {expl(hv —E_—p)/k,T]-1}" (20)

onde p € o potencial quimico, E, ¢ a energia excitonica, kz a constante de Boltzmann e T a
temperatura absoluta. S(hv -E) ¢a forma funcional, que substitui a fun¢do delta na
presenga de alargamentos na linha excitonica obtida por medidas de fotoluminescéncia,
devido a espalhamento de éxcitons por fonons, impurezas no cristal, defeitos, tensoes, etc.
Em geral, a forma funcional ¢ apropriadamente escrita como uma convolugao das funcdes
gaussianas e lorentzianas (G*L)!'*>"*7).  Entretanto, empiricamente o espectro de

[64]

fotoluminescéncia tem sido ajustado para dois casos extremos" -, gaussiano ou lorentziano.

Para um alargamento predominantemente ndo homogéneo, S(hv — E ) € usualmente
[135-137]

substituido pela fun¢do gaussiana

i (hv —E )’
S(h\/ —Ex)—)G(hV —EX)=meXp —T (3C)

onde & =0.425I'; e I'; ¢ a largura de linha & meia altura. Por outro lado, uma forma
lorentziana ¢ usualmente empregada quando os alargamentos na forma de linha excitonica

~ . A 135-137,64
sdo predominantemente homogéneos! 641,

Al /2w
S(hv —Ex) — L(hv —E )= L

7 (hv - E_)? + (T, /2)? “4©)

Espera-se, em amostras de alta qualidade, que a forma Gaussiana deva ser
empregada somente para temperaturas abaixo de 70K para o caso de materiais “bulk” e
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mais baixas ainda (T<30K) para pogos quanticos, onde os espalhamentos éxcitons-fonons
sdo relativamente pequenos. Para temperaturas superiores a forma de linha geralmente

empregada ¢ do tipo lorentziana!'*®"37),
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APENDICE - D

PARTICIPACAO EM CONGRESSOS, EVENTOS E PUBLICACOES RELACIONADAS
AO TRABALHO DE TESE.

(1) PUBLICACOES EM REVISTAS INTERNACIONALIS.

(i) Investigation of optical properties of interface between heavily doped

Al-0.48 In0.52As : Si and InP (Fe) substrates by photoreflectance analysis, E. Laureto,
I. F. L. Dias, J. L. Duarte, E. Di Mauro, H. Iwamoto, M T. P. Freitas, S. 4. Lourenco, and
D. O. Toginho Filho, J. Appl. Phys. 85, (8), 4184 (1999).

(2) OUTRAS PUBLICACOES.

(i) Nota técnica do grupo de Optica e optoeletronica NT: 001/97, outubro;
Determinacio de parametros de ligas ternarias da familia do antiménio, E. Laureto, I.
F. L. Dias, J. L. Duarte, S. 4. Lourenco, E. Di. Mauro, M. T. P. Freitas, D. O. Touginho
Filho, B. D. De Castro; Universidade Estadual de Londrina, Departamento de Fisica-CCE.

(ii)  Nota técnica do grupo de optica e optoeletronica NT: 002/97, novembro;
Investigacdo das propriedades da interface entre camadas epitaxiais de Algslngs;As
fortemente dopadas e substrato de InP(Fe) pela técnica de fotorefletancia, [. F. L. Dias,
E. Laureto, S. 4 Lourenco, E. Di. Mauro, J. L. Duarte, M. T. P. Freitas, D. O. Touginho
Filho, B. D. De Castro; Universidade Estadual de Londrina, Departamento de Fisica-CCE.

(iii)  Nota técnica do grupo de optica e optoeletronica NT: 003/98, marco;
Caracterizacio de materiais semicondutores pela técnica de fotorefletancia, E.
Laureto, I. F. L. Dias, J. L. Duarte, H. Iwamoto S. 4 Lourenco, E. Di. Mauro, M. T. P.
Freitas, D. O. Touginho Filho; Universidade Estadual de Londrina, Departamento de
Fisica-CCE.

(iv)  Nota técnica do grupo de optica e optoeletronica NT: 004/99, fevereiro;
Determinacdo de parametros de ligas Ternarias e quaternarias da Familia do
Aluminio, R. V. Gelamo, E. Laureto, I. F. L. Dias, S. 4 Lourenco, J. L. Duarte e H.
Iwamoto; Universidade Estadual de Londrina, Departamento de Fisica-CCE.
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(3) PARTICIPACAO EM CONGRESSOS.
(i) Caracterizacio de Al 4sIngs;As:Si Crescido por MBE, E. Laureto, Sidney Alves
Lourenco, Ivan Frederico Lupiano Dias, Jean-Chistophe Harmand, Hiromi Iwamoto, José

Leonil Duarte e Dari de Oliveira Toginho; XX Encontro Nacional de Fisica da Matéria
Condensada, 10 a 14 de junho de 1997, Caxambu, MG.

(ii) Determinacio de parametros de ligas ternarias e quaternarias da familia do
antimonio, Ivan F. L. Dias, Edson Laureto, José L. Duarte, Eduardo Di Mauro, Hiromi
Iwamoto, Maria T. P. Freitas, Dari de O. Toginho Filho, Sidney A. Lourenco; XXI
Encontro Nacional de Fisica da Matéria Condensada, 2 a 6 de junho de 1998, Caxambu,
MG.

(iii) Investigacdo das propriedades de interface entre camadas epitaxiais de
Al 45lnps;As fortemente dopadas e substratos de InP (Fe) pela técnica de
fotorefletancia, Edson Laureto Ivan, F. L. Dias, José L. Duarte, Eduardo Di Mauro,
Hiromi Iwamoto, Maria T. P. Freitas, Sidney A. Lourenco, Dari de O. Toginho Filho; XXI
Encontro Nacional de Fisica da Matéria Condensada, 2 a 6 de junho de 1998, Caxambu,
MG.

(iv) Propriedades épticas em pocgos quanticos de Al,Ga; As/GaAs, Sidney Alves
Lourenco, Ivan Frederico Lupiano Dias, Edson Laureto, Rogério V. Gelamo, Irineu
Mazzaro, José Leonil Duarte e José Roberto Leite; XXII Encontro Nacional de Fisica da
Matéria Condensada, 11 a 15 de maio de 1999, Sao Lourenco, MG.

v) Determinacio de parametros de ligas ternarias e quaternarias da familia
do aluminio, Sidney Alves Lourenco, Ivan Frederico Lupiano Dias, Edson Laureto,

Rogério V. Gelamo, Jean-Chistophe Harmande, José Leonil Duarte e José Roberto Leite,
XXII_ Encontro Nacional de Fisica da Matéria Condensada, 11 a 15 de maio de 1999, Sao
Lourengo, MG.

(4) SEMINARIOS E PALESTRAS PROFERIDAS

(i) Optica do espectrofotometro, seminario apresentado no “X CICLO DE
SEMINARIOS DO GRUPO DE OPTICA” Promovido pelo Departamento de Fisica do
Centro de Ciéncias Exatas, realizado no periodo de 26 de margo a 25 junho de 1997,
Universidade Estadual de Londrina , PR.
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(ii) Estudos de propriedades opticas em pog¢os quanticos, seminario apresentado na
“IlI SEMANA DE FISICA”. Promovido pelo Departamento de Fisica do Centro de
Ciéncias Exatas, realizado no periodo de 15 a 19 de setembro de 1997, Londrina, PR.

(iii) Fotorefletincia em estruturas de materiais semicondutores — I, seminario
apresentado no “XI CICLO DE SEMINARIOS DO GRUPO DE OPTICA” Promovido
pelo Departamento de Fisica do Centro de Ciéncias Exatas, realizado no periodo de 6 de
agosto a 3 de dezembro de 1997, Universidade Estadual de Londrina , PR.

(iv)  Fotorefletincia em estruturas de materiais semicondutores — II, seminario
apresentado no “XI CICLO DE SEMINARIOS DO GRUPO DE OPTICA” Promovido
pelo Departamento de Fisica do Centro de Ciéncias Exatas, realizado no periodo de 6 de
agosto a 3 de dezembro de 1997, Universidade Estadual de Londrina , PR.

(v)  Anadlise de pocos quanticos de AlGaAs/GaAs, seminario apresentado no “XI
CICLO DE SEMINARIOS DO GRUPO DE OPTICA”. Promovido pelo Departamento
de Fisica do Centro de Ciéncias Exatas, realizado no periodo de 6 de agosto a 3 de
dezembro de 1997, Universidade Estadual de Londrina , PR.

(vi) Efeito da temperatura na fotorefletincia, seminario apresentado no “XI CICLO
DE SEMINARIOS DO GRUPO DE OPTICA” Promovido pelo Departamento de Fisica
do Centro de Ciéncias Exatas, realizado no periodo de 6 de agosto a 3 de dezembro de
1997, Universidade Estadual de Londrina , PR.

(vii) Efeito de temperatura na variacdo do “gap” em ligas binarias e ternarias,
seminério apresentado no “XI CICLO DE SEMINARIOS DO GRUPO DE OPTICA”
Promovido pelo Departamento de Fisica do Centro de Ciéncias Exatas, realizado no
periodo de 4 de margo a 17 de junho de 1998, Universidade Estadual de Londrina , PR.

(viii) Forma de linha de fotorefletincia em pocos quanticos, semindrio apresentado no
“XI CICLO DE SEMINARIOS DO GRUPO DE OPTICA” Promovido pelo Departamento
de Fisica do Centro de Ciéncias Exatas, realizado no periodo de 4 de margo a 17 de junho
de 1998, Universidade Estadual de Londrina , PR.

(iv)  Fotoluminescéncia em po¢os quanticos, seminario apresentado no “XIV CICLO
DE SEMINARIOS DO GRUPO DE OPTICA” Promovido pelo Departamento de Fisica
do Centro de Ciéncias Exatas, realizado no periodo de 17 de mar¢o a 23 de junho de 1999,
Universidade Estadual de Londrina , PR.
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