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TONI JUNIOR, Orlando de. Espectroscopia de modulaco de pogos quanticos simples e
duplos de GaAs/AlGaAs. 2010. 128p. Dissertagdo (Mestrado em Fisica) - Universidade
Estadual de Londrina, 2010.

RESUMO

Este trabalho tem como objetivo principal estudar os estados fundamental e excitado de pogos
quanticos duplos acoplados (PQDAs) de GaAs/Al,Ga;..As com diferentes espessuras de
“spikes”, em funcdo da temperatura. Pocos quanticos duplos acoplados simétricos
correspondem a dois pocos quanticos simples idénticos separados por uma barreira estreita, de
tal maneira que ocorre uma sobreposicdo das fungdes de onda nos dois pogos quanticos,
devido aos efeitos de tunelamento. Esse acoplamento entre os pogos faz com que o estado
correspondente a particula em um pogo quantico isolado se separe, no PQDA, em estados
simétrico e anti-simétrico, sendo que a diferenca de energia entre os niveis depende da largura
e da altura da barreira. Os PQDA tém despertado interesse tanto do ponto de vista académico
como do ponto de vista das aplicacdes tecnoldgicas. A técnica de fotoluminescéncia
geralmente ndo permite obter as transi¢cdes dos niveis excitados, devido ao fato dos elétrons
(buracos) desses niveis decairem para o nivel fundamental através da emissdo de fonons,
antes deles se recombinarem radiativamente. Também ndo ¢é possivel obter espectros de
absor¢do devido ao fato da luz incidente se absorvida pelo substrato de GaAs. Assim, uma
possibilidade para estudar esses estados excitados ¢ a técnica de fotorefletancia (PR) ou a de
eletrorefletancia (ER). Foram estudadas duas amostras, as quais possuem, no total, um pogo
quantico simples e trés pogos quanticos duplos de Alj;5GagssAs/GaAs com diferentes
espessuras de barreira central. As medidas foram realizadas utilizando as técnicas de
fotorefletancia (PR) e de eletrorefletincia sem contato (CER). Para isso montamos um sistema
de CER e utilizamos um sistema de PR que j& dispunhamos. Foram determinadas, em fungao
da temperatura, as energias (Ep) das seguintes transi¢des excitonicas: e;-hh; e e;-lh; do pogo
simples e e;-hhys, e;-lhs, e;-hhj4 € ej-lh; 4 dos pogos duplos. Foram também realizados ajustes
das curvas de Ep; versus temperatura utilizando as expressdes de Vina e de Passler.

Palavras-Chave: Eletrorefletlancia. Fotorefletincia. Transigdo excitonica. Pogos quanticos.
Campo elétrico.



TONI JUNIOR, Orlando de. Modulation Spectroscopy of single and double quantum
wells GaAs / AlGaAs. 2010. 128p. Dissertation (Master in Physics) - Londrina State
University, 2010.

ABSTRACT

This work aims at studying the fundamental and excited states of coupled double quantum
wells (CDQW) of GaAs/AliGa;As with different spike thickness as a function of the
temperature. Symmetric coupled double quantum wells correspond to two simple identical
quantum wells separated by a narrow barrier in such a way that a wave function overlapping
occurs in both quantum wells due to tunneling effects. This coupling between wells causes the
corresponding state to the particle in an isolated quantum well to separate, in CDQW, in
symmetrical and anti-symmetrical states so that the difference of energy between the levels
depends on the width and height of the barrier. The CDQW have raised interest both
academically and technologically. The technique of photoluminescence does not generally
allow getting the transitions of excited levels due to the fact of electrons (holes) of theses
levels drop to the fundamental level through the emissions of phonons before they go together
again radioactively. It is also not possible to obtain absorption spectrum because the incident
light is absorbed by GaAs substract. Thus, one possibility of studying these excited states is
the technique of photoreflectance (PR) or the electroreflectance (ER). Two samples were
analyzed which have altogether one simple quantum well and three double quantum wells of
Alp15Gag gsAs/GaAs with different central barrier thickness. The measures were gotten by
using photo-reflection (PR) and contactless electroreflectance (CER). In order to do so, a CER
system was set and an available PR system was used. In function of the temperature, it was
determined the energy (Ep) of the following exitonic transitions: e;-hh; e e;-lh; of the single
well and e;-hhys, e;-lh;s, e1-hh;a e e;-lh;a of the double wells. Also, adjustments have been
made in the curves of Epy versus temperature by using Vifia and Passler expressions.

Keywords: Electroreflectance. Fotorefletance. Excitonics transicions. Quantum well.
Electrical field.



Figura l -

Figura 2 -
Figura 3 -
Figura 4 -

Figura 5 -

Figura 6 —

Figura 7 -

Figura 8 —

Figura 9 -

Figura 10 —

LISTA DE FIGURAS

Ordenamento espacial dos 4&tomos em uma estrutura cristalina “zinc-

blend. As esferas vazias representam os atomos de As e as esferas

cheias 0s atomos de Ga ou ALY e 22
Primeira zona de Brillouin da rede ctibica de face centrada % ..................... 22
Estrutura de bandas do GaAs € do AIASPY .o, 23

Variagdo do “gap” de energia da liga AlxGal-xAs com a concentragao
de aluminio para os vales G e X. As curvas representam o
comportamento do “gap” de energia direto (vale G) e indireto (vale X)
em fungdo da concentracdo de aluminio para T = 300 K (curvas
solidas) e T =2 K (curvas tracejadas). .......cccecueeeeuerercrieeniieeniie e eevee e 25
A estrutura fisica e o perfil de potencial de um PQS. Essa
heteroestrutura forma um pogo de potencial retangular ao longo da
direga0o de CreSCIMENTO (Z). ..vveeevierureerieiieeieeitieereeteeereesreeereesaaeereeseeenseeneas 27
Esquema do potencial de confinamento de portadores ao longo a
direcdo de crescimento de um PQS. AE e 35'550, respectivamente,
os “offsets” da BC e da BV; e; € e, sdo os niveis de elétrons ¢ hh; e Ih;
sd0 os niveis de buraco pesado e leve, respectivamente..............cecceeerueenenne. 28

Penetragdo da fungdo de onda dos portadores na regido das barreiras

de potencial Az) ¢ a fun¢do de onda que descreve o estado do portador
(no caso, o primeiro estado para elétrons na BC). A parte hachurada
denota a penetracdo da fun¢do de onda nas barreiras de potencial. ............... 29

Representagao do potencial de confinamento de portadores ao longo a

dire¢do de crescimento de um PQS. jEf""‘Jrepresenta o “offset” da
BV ) ittt ettt re e beeaaeetaens 30

Funcao de onda associada aos estados par (a) € impar (b). ....ccceeeevveeevveennnenn. 32

Estrutura fisica e o perfil de potencial de um PQDA de GaAs/AlGaAs,
com “spike” de AlGaAs. - Lwi € Luasdo as larguras dos mini-pogos e

Ly € a espesSura do “SPIKE™.....ccciiieiiieeiee e e 34



Figura 11 —

Figura 12 —

Figura 13 —

Figura 14 —
Figura 15—

Figura 16 —

Figura 17 —

Figura 18 —

(a) Representacdo de uma barreira central suficientemente estreita
(“spike”) para que haja interacdo das funcdes de onda dos pogos
quanticos individuais; devido ao efeito de tunelamento, as fungdes de

onda sofrem um “overlap”; (b) Devido ao “overlap” das funcdes de

—_— l'.
onda, o nivel de energia |p — “/sofre um “splitting”, gerando um

nivel simétrico P =1 S:, de menor energia, e um nivel anti-simétrico,

— i, . .
P =14} de maior ENETZIA. ....vvieieeeereeeeeeee ettt

Representagdo da estrutura de bandas e dos niveis de energia do

PQDA. As transi¢cdes s6 podem ocorrer entre os niveis simétrico de

elétrons e simétrico de buracos (€15— hh1s)ou entre os niveis anti-

simétrico de elétrons e anti-simétrico de buracos (€14 — Mhpa) ...

Representagdo da estrutura de bandas e dos niveis de energia do

PQDA ao longo da direcdo de crescimento (Z). ......cceevveeeeenveenieenveenneenne

&

Esquema da largura efetiva Ly emum PQS. .

Esquema idealizado das bandas de energia de um material (a) sem

campo elétrico aplicado e (b) com campo elétrico aplicado na dire¢ao

Z (Para @ €SQUETAA). ....ceeeruieiiiieriieieete ettt

Comportamento das fungdes eletro-Opticas em fungdo de
N = (Ex-EVN©. podemos observar que estas fungdes tém uma forte

o = E,

singularidade em £ e exibem um comportamento oscilatdrio
envolvido por uma fungdo de decaimento exponencial para

E-E > 0

i i u
energias  maiores e o ‘“gap” e decaem

exponencialmente para Eg-E > 0 (energias menores que o0 “gap”).........

Esquema de crescimento dos dois tipos de amostras disponiveis para a

realizagao do trabalho. ...........ccouvieiiiiiiiiice e

Esquema da montagem experimental utilizada na obtencdo dos
espectros de fotorefletancia: 1 - Lampada, 2 - Lente f =11,5 cm, 3 -
Lente f = 21,0 cm, 4 - Espectrometro, 5 - Lente f = 10,5cm, 6 -
Espelho, 7 - Sistema de controle de temperatura, 8 - Amostra, 9 -
Criostato, 10 - Laser, 11 - Filtro, 12 - “Chopper”, 13 - Sistema de

vacuo, 14 - Sistema de ciclo fechado de hélio, 15 - Lente f = 4,5cm,

.36

.. 44

.59



Figura 19 —

Figura 20 —

Figura 21 —
Figura 22 —
Figura 23 —

Figura 24 —

Figura 25 —

Figura 26 —

16 -Filtro, 17 -Fotodetector, 18 - Amplificador, 19 - “Lock —in”, 20 -

Sistema de aquisi¢do de dados, 21 - Micro-computador, 22 - Motor de

PASSO. c.vtenetiuteeiteett et ettt ettt b ettt a et a e h et he bbbt e et sbe bt e saeenes

Esquema da montagem experimental utilizada na obtencdo dos
espectros de eletrorefletdncia sem contato: 1 - Lampada, 2 - Lente f
=11,5 cm, 3 - Lente f = 21,0 cm, 4 - Espectrometro, 5 - Lente f =
10,5cm, 6 - Espelho, 7 - Sistema de controle de temperatura, 8 -
Amostra, 9 -Criostato, 10 — Fonte de alta tensdo, 11 — Gerador de
sinais, 12 - Osciloscopio, 13 - Sistema de vacuo, 14 - Sistema de ciclo
fechado de hélio, 15 - Lente f=4,5cm, 16 - Filtro, 17 -Fotodetector 18
- Amplificador, 19 - “Lock —in”, 20 - Sistema de aquisi¢do de dados,

21 - Micro-computador, 22 - Motor de PassO........ccceevereerieriereeneesieneennes

Esquema da montagem no interior do criostato: 1-Porta amostra, 2 -
Mica, 3 - Pasta térmica, 4 - Lamina de cobre, 5 - Amostra, 6 - Lamina

de FTO, 7 - Sensor de temperatura, 8 — Espacadores (borrachas), 9 —

Fixadores (Paraflisos). .....ceevveeriierieeiieeie ettt ettt
Espectro de PR da amostra #8 obtido a 12 K. ....ccccoeevieiiieiieniieieieeeeee,
Espectro de PR da amostra #9 obtido a 12 K. .....ccooeiiiiiiieeieeeeeee e,

Espectros de PR para a amostra #8: (a) de 12 K a 45 K; (b) de 50 K a
140 K; (c) de 160 K a 260 K. Os circulos vazios representam os

resultados experimentais e a linha continua em todos os espectros

TEPIESENLA O AJUSTE. 1evveeierieerieiieieeeiesteeteeneesteeeeeeeesteenseeseesseeneesneenseeneesneenes

Espectros de PR para a amostra #9: (a) de 12 K a 45 K; (b) de 50 K a
140 K; (c) de 160 K a 260 K. A linha continua em todos os espectros

TEPIESENLA O AJUSTE. 1.uveueerientieiieriieteeteette et etesiee bt ete et e seeesbeeseesseebeeneesaeenee

Espectros de CER para a amostra #8, de 66 K al68 K. A linha

continua em todos 0s espectros representa 08 ajustes.........cevvereeerueereeennen.

Espectros de CER para a amostra #9 de 66 K a 134 K. . A linha

continua em todos 0s espectros representa 0S ajustes.......ccevverveereereerueenne.

71

.74
.. 85
.. 85

... 88

... 89

Figura 27 — Espectros de: a) CER a 70 K; b) PR a 70 K, para a amostra #8...................... 94
Figura 28 — Espectros de: a) CER a 90 K; b) PR a 90 K, para a amostra #8...................... 95
Figura 29 — Espectros de: a) CER a70 K; b) PR a 70 K, para a amostra #9..................... 96
Figura 30 — Espectros de: a) CER a 90 K; b) PR a 90 K , para a amostra #9.................... 97



Figura 31 — Energia de “gap” em fun¢ao da temperatura para o PQS: a) e;-hh;, b)

61-”’11,‘ C) 61—]1]113. ........................................................................................

Figura 32 — Energia de “gap” em fungdo da temperatura para o PQDA “spike” 15

AZ a) e1s-hh15; b) e1s-lh]S,' C) €1,4-h]’l1,4,' d) €]A-”l1,4 ......................................

Figura 33 — Energia de “gap” em funcdo da temperatura para o PQDA “spike” 5 A:

a) ejs—/’l]’l]S; b) 615—”’115,' C‘) €1A-hh1A ..............................................................

Figura 34 — Energia de “gap” em fungdo da temperatura para o PQDA “spike” 30

AZ a) €1s-hh15,' b) 815-”’115,' C) €]A-hh1,4. ........................................................

Figura 35— EG X T pelos modelos de Vina e Passler para o PQS: a) e¢;-hh;, b) e;-

lh],' C) e;-hh;B ..............................................................................................

Figura 36 — EG X T pelos modelos de Vini e Passler para o PQDA “spike” 15 A:

a) €1s-hh15,' b) 815-”115,' C) €1A-hh1,4 ..............................................................

Figura 37 - EG X T pelos modelos de Vini e Passler para o PQDA “spike” 5 A:

a) ejs—/’l]’l]S; b) 615—”’115,' C‘) €1A-hh1A ..............................................................

Figura 38 — EG X T pelos modelos de Vini e Passler para o PQDA “spike” 30 A:

a) €1s-hh15,' b) 815-”115,' C) CIANNIA, voveveeesettersssssssssseessssesssssssssssesssssssssssssssssns

Figura 39 — Comportamento dos parametros aB ¢ QB do modelo de Vifia em

funcdo da espessura do “spike” para a transicao e;-hh;s:
Figura 40 — Dependéncia da mobilidade eletronica em fungdo da espessura do
“spike” para PQDA de GaAs/AlAs com mini-pocos de diferentes

larguras!’?!. Para mini-pogos de 40 A de largura a mobilidade alcanga o

maximo para um “spike” de aproximadamente 5 A de espessura..............

Figura 41 — Pogo quantico de GaAs/AlAs contendo um “spike” de AlAs no centro

da estrutura. As funcdes de onda dos fonons de interface (#4) ¢ dos

fonons confinados (?%) sio mostradas esquematicamente®. ...

Figura 42 — | @ ’ para os PQDAs com x = 0.25: (a) PQDAS; (b) PQDAI1S ¢ (¢)
PQDA30. Para as heteroestruturas com x = 0.15 e 0.35 o efeito geral ¢
semelhante. Esses resultados foram obtidos através da utilizacdo do
“software” QWS (“Quantum Well Solver”) versio 2.0°%

desenvolvido por Roberto Yuji Tanaka e colaboradores no IEAv

aseb)Gp.

.. 102

.. 105

L 112

.114

(Instituto de Estudos Avancados — Sa0 José dos Campos). .......ccccveeveveenens 116



Figura 43 — Comportamento dos pardmetros 5> b)5 do modelo de Vifia em
fungo da espessura do “spike” para a transicdo e;-lh;s: a) %6 D) G 118
Figura 44 — Comportamento dos parimetros “& b)E5 do modelo de Vifia em

funcgio da espessura do “spike” para a transicdo e;,-hh; 4 a) 1B b) Hh‘. ...... 119



Tabela 1l -
Tabela 2 -

Tabela 3 -

Tabela 4 -

Tabela 5 -

Tabela 6 -

Tabela 7 —

Tabela 8 -

Tabela 9 -

Tabela 10 -

Tabela 11 —

Tabela 12 -

Tabela 13 -

Tabela 14 -

Tabela 15 -

Tabela 16 -

Tabela 17 —

LISTA DE TABELAS

Parametros dos materiais GaAs e Aleal_xAsm] ............................................ 69

Tabela 2 — Corregdes dos valores de T para eletrorefletancia sem

COMBALO ..ottt ettt st s e e n e e sane e e e e ene 75
Niveis de energia calculados para 0 PQS com x = 0,15 .....cccoociniiiininnncns 78
Niveis de energia calculados para os PQDAs com x =0,15 ......cccccevienennnens 79

Energia de ligacao excitonica (Ej) e dimensionalidade (a) para o PQS

COMLX = 0,15 oottt e e e et e e e e e e et e e e eeeees 80
Energia de ligacdo excitonica (E£p) e dimensionalidade (a) para o
PQDA com x = 0,15 de aluminio e “spike” 5 A.........ocoevvvveeeeeeceeeeeen, 81
Energia de ligagdo excitonica (Ep) e dimensionalidade (a) para os
PQDAs com x = 0,15 de aluminio e “spikes” 15A e 30A. ......ccccoevvvvveennnn. 82
Energias de transicdo excitonica teoricas (Eyq,)) calculadas para o PQS
e PQDA com “SPIKe” 5 A. ..ooiieieoeeeeeeeeeeeeeeeeeee et 83
Energias de transi¢do excitonica teoricas (Ezo) calculadas para os
PQDASs com “spikes” 15 A €30 A. ....ooovimieieiieeeeeeeeeeeeee s 83
Energias de transi¢do excitonica teoricas (Ejo)); de PR al2 K e de PL
a 10 K, para o PQS e para o PQDA com “spike” 15 A.....ccocooovevvirnerrnnnn. 86
Energias de transi¢do excitonica teoricas (Eyq.o)); de PR a 12 K e de PL
a 10 K para os PQDAs com “spikes” 5 A €30 A. ...ocoooovviiieiiieeeeen 86
Energias de transicao excitonica de CER e PR do PQS e PQDA com
“SPIKE” 15 A @ TO Koot 98
Energias de transi¢do excitonica de CER e PR do PQS e PQDA com
“SPIKE” 15 A @ 90 Kiooooveeeeeeeeeeeeeeeee e 99

Energias de transi¢do excitonica de CER e PR do PQDA com “spike”
5 A e PQDA com “spike” 30 A a 7O K. ...ooooovviveeeieeeeeeeeeeeee e 100
Energias de transicao excitonica de CER ¢ PR do PQDA com “spike”
5 A e PQDA com “spike” 30 A 290 K. ...ooovovovvveeeeeieeeeeeeeeeeeeeeas 101
Valores obtidos para os pardmetros de ajuste do modelo de Vifia para
cada heteroeStIULUIA. .......ccceevuieiirieriieie e 111
Valores obtidos para os pardmetros de ajuste do modelo de Passler

para cada heteroStIUIUTA . ........ccveeeiiiieeiieeciie ettt eee e e 111



SUMARIO

INTRODUGAO GERAL ..o, 16
2 FUNDAMENTAGAO TEORICA ..., 20
2.1 INTRODUGAO ..ottt ettt e e e e e ettt e e e e e e e e e st e eseeeeesesannnns 20
2.2 OS MATERIAIS SEMICONDUTORES GAAS, ALASE ALGAAS. ..o, 21
2.3 O POCO QUANTICO SIMPLES (PQS)...oiiiiiiieee ettt e 26
2.3.1 Niveis de Energia em PQS .........oociiiiiiiiiiece ettt 30
2.4 O P0o¢O QUANTICO DUPLO ACOPLADO (PQDA)....cuiieeiieeciie e 33
2.4.1 Niveis de Energia em PQDAS .......c.oooiiiiiiiiiiee ettt 36
2.5 EXCITONS E EFEITOS DE CONFINAMENTO EM PQS ...c.ovviiieeieeee e 39
2.5.1 Excitons em Materiais “BUlK”.............oooeieeeeueeeeeeeeeeeeeseeeeeeseees e ees e 40
2.5.2 EXCItONS €M POS ...ttt e st e et et s e e eeneesenaenes 42
2.5.3 Dimensionalidade em PQS: O Modelo MLC.........ccccooiiiiiiiiiiiiieeeeee e 43

2.5.4 Diferenga entre a Massa Efetiva dos Portadores nos Materiais da Barreira

€ dO POCO QUANTICO.....uiiieiiieeiie ettt e et e et e e e e e eaae e e aeeeeaneeeans 45
2.5.5 Descasamento da Constante Dielétrica entre os Materiais da Barreira e do

Pogo Quantico e o Efeito das Cargas Imagem ..........ccceeceveeneniinicninicnicnecieneene, 47
2.5.6 Determinacao da Energia de Ligagao EXCItONICa.........ceevueeeiieniieeiiieniieiieeieeiee e 47

2.5.7 Dimensionalidade em PQDAs: Extensio do Formalismo MLC para

2.6 MODELOS QUE DESCREVEM A VARIACAO DO “GAP” DE ENERGIA COM A

TEMPERATURA ..ottt s st 49
2.6.1 INETOAUGAOD .. .eeiiiiiiiee et e e et e e e e et e e e e e sabe e e e e araeeeeenareeaeanns 49
2.6.2 O Modelo de Varshii .......cocueeiiiiiiiiieeeee ettt 50
2.6.3 O MOdElo de VI ....oeeeuiieiiiieciieeciee ettt et e et e tae e et e e re e e earae e saseeenseeennneas 52
2.6.4 O MOdelo de PASSIET = P .eeeieeeieeiiieiiecieee ettt e 53
3 ESPECTROSCOPIA DE MODULAGAO.........ooioieeeeeeeeeeeeeeeeee e, 56
3.1 INTRODUGAO ...ttt ettt e e ettt e e e e e e ettt e e e s e e eeetaa e eeseeessaaannnssesesenanes 56
3.2 FUNDAMENTOS TEORICOS DA FOTOREFLETANCIA E ELETROREFLETANCIA.................. 57
3.2.1 Principios Fisicos da Fotorefletancia e Eletrorefletancia...........cccceeveenvieriienciiennenns 57

3.2.2 A Variagao da Fungdo Dielétrica Provocada por uma Perturbagdo &......................... 58



3.2.3 Efeitos de Campo Elétrico Aplicados a um Semicondutor ............cccccveevveeenveeennenn. 59

3.2.4 Formas de Linha........ccooiiiiiiii e 60
3.2.4.1 Regime de campPoO DAIXO ....cccueieiieriiieiieiieeiie ettt ettt et iee et seeeeateesaeeens 61
3.2.4.2 Regime de campo intermediario e o efeito Franz - Keldysh.........c.cccocoecenininenn. 62
3.2.5 Efeit0S EXCItOMICOS ..cuveruviriieiieiieiiesieeie ettt sttt ettt sttt saeens 64
4 AMOSTRAS E TECNICAS EXPERIMENTAIS ..o 67
T T § N 4 201 0161670 J TSRS 67
4.2 AMOSTRAS ..ottt ettt ettt ettt et st 67
4.2.1 Parametros dos Materiais das AMOSEIAS.......cccueeruieriiiiieiieeiie et iee e 69
4.3 A TECNICA DE FOTOREFLETANCIA .....ccouteutiniieteriienitenieeitenieentesateseeeteessesieenaesanesneenens 70
4.3.1 Sistema Experimental de Fotorefletancia............cccoeeieeciiiniiiiiieniieiieie e, 70
4.4 A TECNICA DE ELETROREFLETANCIA SEM CONTATO ...ccceovieiiniiniieiieienieenieeresieennees 72
4.4.1 Sistema Experimental de Eletrorefletancia sem Contato ..........cccceeeevveeeveeenieeceneeens 72
5 RESULTADOS E DISCUSSAOQ .....oooovieeeeeeeeeeeeeeeeee e 76
ST B (1 206) 5] 667N 0 TR 76

5.2 ENERGIA DE LIGACAO EXCITONICA E ENERGIA DE TRANSICAO EXCITONICA

DO PQS EDOS PQDAS. ..ttt ettt ettt ettt et 76
5.2.1 Niveis de Energia do PQS ........ooiiiieeeee et e 76
5.2.2 Niveis de Energia dos PQDAS ......ccoiiiiiiiiiiiieceeeteeeee et 78
5.2.3 Calculo da Energia de Ligacdo Excitonica no PQS .........cccoooviiiiiiiieiieeee e 79
5.2.4 Célculo da Energia de Ligacdo Excitonica nos PQDAS........cccccoerviiniinenicnienienene 81
5.2.5 Calculo da Energia de Transi¢do Optica no PQS e n0s PQDAS ..........cccocovvvveunencn. 82
5.3 RESULTADOS EXPERIMENTAIS: FOTOREFLETANCIA A BAIXA TEMPERATURA ............. 84

5.4 RESULTADOS EXPERIMENTAIS: ELETROREFLETANCIA SEM CONTATO A

BAIXA TEMPERATURA ....cotuititiiteeeitee ettt e sttt e et e e st e esteeebteesabteesabeeesabeeesabeeesaneesnnneeens 92
5.4.1 Comparagao entre Espectros de CER e de PR ..........cccoooiiiiiiiiiiiic, 93
5.5 ENERGIADE GAPEMFUNCAODE T....cooiiiiiiiiiiiiiii 102
5.6 AJUSTES DAS CURVAS DE Eg X T PELOS MODELOS DE VINA E PASSLER. .................. 105

5.6.1 Anélise dos Parimetros @8 ¢ % do Modelo de Vifia em Fungdo da
ESpessura do “SpPike”. .....ccueiiiiiiiieeie et e 112

5.6.1.1 Transica0 €185 —Nig..uiiiieiiiiiieiee e 112

5.6.1.2 Transicoes €15 —1his € €14 —ThiA cooveeeiiiiiceee e 118



6 CONCLUSOES

REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS ..o



16

INTRODUCAO GERAL

No desenvolvimento do ramo da eletricidade, estudaram-se as propriedades
dos componentes basicos como resistores, capacitores e indutores, entretanto havia a
necessidade de se obter novos dispositivos para o controle da corrente elétrica. Em meados do
século XIX (1833 e 1839), Faraday e Becquerel descobrem as propriedades dos
semicondutores, porém, ndo houve utilizagdo pratica destas até o término da Segunda Guerra
Mundial ' quando, em 1947 Willian Shochley, John Bardeen ¢ Walter Brattain (Nobel de
1956) ¥ inventaram o transistor em substituicdo a vélvula.

No transcorrer das décadas, varios dispositivos além do transistor e do
diodo, foram criados baseados nas propriedades dos semicondutores, tais como: os circuitos
integrados, em 1960; o desenvolvimento da memoria do tipo DRAM, em 1967, e a criagcdo do
primeiro microprocessador, em 1971, permitindo assim a construcdo dos computadores como
os conhecemos hoje . Apesar do silicio cristalino ser o principal material utilizado na
fabricagdo de dispositivos eletronicos, atualmente outros materiais semicondutores como, por
exemplo, o arseneto de galio (GaAs), desempenham um papel fundamental no campo da
optoeletronical™.

Com o desenvolvimento de técnicas de crescimento de materiais
semicondutores com precisdo atdmica, dentre as quais se destaca a técnica de Epitaxia por
Feixe Molecular (MBE — do inglés “molecular beam epitaxy”), foi possivel fabricar
heteroestruturas baseadas em materiais semicondutores com alto grau de confiabilidade para o
valor das espessuras, propiciaram a composi¢do, morfologia e cristalinidade das camadas
crescidas’. Essas heteroestruturas possibilitaram a confecgdo de dispositivos eletronicos em
nivel quantico, com dimensdes na escala nanométrica.

Viarias heteroestruturas podem ser produzidas através das técnicas de
crescimento de materiais semicondutores, como, por exemplo: 0os pogos quanticos simples
(PQS), os pogos quanticos duplos acoplados (PQDAs), as super-redes (SRs), os fios quanticos
(FQs) e os pontos quanticos (PQs)™*. Atualmente essas heteroestruturas sdo empregadas na

. ~ . . .. . 5 .
fabricagdo de uma grande variedade de dispositivos, tais como: lasers'”) transistores

I, chaves eletro-opticas'®),

eletrénicos de alta mobilidade[6], diodos emissores de luz!’
moduladores[9], entre outros.
Os PQDAs sdo heteroestrutura que apresentam propriedades elétricas e

Opticas de grande interesse, devido a sua importancia tanto do ponto de vista das aplicagdes
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tecnologicas, na criagao de novos dispositivos eletronicos e opto-eletronicos, quanto do ponto
de vista da pesquisa académica, na observacdo de novos efeitos fisicos. Essa estrutura
corresponde a dois pogos quanticos simples (mini-pocos) separados por uma barreira estreita
(“spike”), de tal maneira que ocorre uma sobreposicao das fungdes de onda nos dois mini-
pogos, devido aos efeitos de tunelamento. Como exemplos de aplicagdes tecnoldgicas de
PQDAs podemos citar a sua utilizacdo na confeccdo de dispositivos eletronicos e opto-

eletronicos tais como: transistores de efeito de campo (FETs)!""

[11

, detectores “terahertz”

[14]

. ., . 12.13 - . aA . .
sintonizaveis!'!!, moduladores!'*'¥), lasers!'¥, etc.. Com relagdo a pesquisa académica, o efeito

de acoplamento entre os mini-po¢os em PQDAs estruturalmente otimizados pode gerar:

mudangas no indice de refracdo!'” [16]

[17]

, alteracOes na mobilidade

,¢ a intensificagdo do efeito Stark confinado quanticamente!'®!,

, amplificacdo luminosa
eletronica

O estudo das propriedades Opticas de materiais e de heteroestruturas de
materiais semicondutores ¢ realizado, geralmente, através de técnicas de espectroscopia
optica, tais como a fotoluminescéncia (PL - do inglés photoluminescence”), a

2

fotoluminescéncia de excitacdo (PLE - do inglés” excitation photoluminescence™) ou a
espectroscopia de modulagdo como a fotorefletincia (PR — do inglés “photoreflectance”), a
eletrorefletancia (ER — do inglés “electroreflectance™) e, recentemente, a eletrorefletancia sem
contato (CER - do inglés contacless electrorelfectance™). Essas técnicas destacam-se ndo so
pelas varias informacdes fornecidas (determinag¢do do “gap”, niveis de impurezas, campo
elétrico interno, defeitos na interface, etc.) mas também por possuirem um carater nao
destrutivo.

O estudo das propriedades Opticas e elétricas de materiais e estruturas de
materiais semicondutores em funcdo da temperatura ¢ importante, tanto do ponto de vista da
fisica basica como do ponto de vista das aplicagdes tecnoldgicas. Do ponto de vista da fisica
basica pode-se, por exemplo, obter informagdes sobre o comportamento da forma da estrutura
de bandas do material com a temperatura quando, em diferentes regidoes de um mesmo
espectro optico, duas ou mais estruturas espectrais, associadas com diferentes pontos criticos
da estrutura de bandas, apresentam comportamentos distintos com a temperatura. Pode-se
citar, como exemplos para aplicagdes tecnoldgicas, a variagdo do indice de refragdo com a
temperatura (importante para projetar conversores de energia solar) e a alteracdo na resposta

1 provocada pela variagio do “gap” de energia com a

de moduladores e detectores
temperatura.
A partir de 1960, muitos pesquisadores voltaram a aten¢do para a obtencao

de modelos que propunham expressdes de ajuste para a variacao do “gap” de energia com a
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temperatura, embora a relacdo dos parametros obtidos através destes modelos com os
mecanismos fisicos envolvidos no processo sejam motivo de intensa discussao na literatura

20,21 < - A
(2021 “Alguns destes modelos sdo puramente empiricos, fornecendo parimetros sem

cientifica
significado fisico como, por exemplo, o modelo proposto por Varshni em 1967%. Entretanto,
outros modelos s3o semi-empiricos (com equagdes que contém, em suas estruturas, por
exempo, a distribuicdo estatistica de Bose-Einstein), como os modelos de Vifia e
colaboradores (1984)**! e de Pissler (1996).

Sabe-se que a variacdo do “gap” de energia em funcdo da temperatura
ocorre devido a contribuicdo de dois mecanismos distintos: a interagdo elétron-fonon (IEF) e a

expansdo térmica da rede (ETR)Z*%26271

. Entretanto, como a contribuicdo dominante ¢ a
[EF®2-21 4 maioria dos modelos tedricos foram desenvolvidos levando em consideracdo
apenas esse mecanismo, como € o caso dos modelos de Vifia e de Pissler.

Este trabalho tem como objetivo geral estudar os estados fundamentais e,
principalmente, os estados excitados, de PQDAs de GaAs/Al,Ga;As com diferentes
espessuras de “spikes”, em fun¢do da temperatura. Com essa intengdo foi montado um
sistema de eletrorefletdncia sem contato (CER), afim de complementar as informagdes obtidas
através da técnica de fotorefletancia (FR) para os PQDAs. Esse objetivo geral pode ser
dividido em etapas que foram realizadas:

i) célculo dos niveis de energia e da energia de ligacdo excitonica do nivel
fundamental e excitado do PQS e PQDAs;

ii) determinacdo teoérica das energias de transicdo excitonica dos niveis
fundamental e excitados dos PQS e PQDAs;

iii) montagem de um sistema de eletrorefletancia sem contato (CER) ;

iv) realizagdo de medidas de CER e de FR e comparagdo das mesmas;

v) determinagdo experimental das energias de transicdo excitdnica em
fun¢do da temperatura através da obtengdo de espectros de CER ou FR, com variacdo de
temperatura;

vi) andlise das energias de transi¢do excitonica em fun¢do da temperatura;

vii) estudo do comportamento da interagdo elétron-fonon em fungdo da
espessura do “spike” em PQS e PQDAs, através da anélise dos parametros extraidos a partir
do ajuste das curvas experimentais da variacdo da energia de transicdo excitonica com a
temperatura através do modelo de Vifia e Péssler.

A seqiiéncia deste trabalho estd organizada da seguinte forma: no Capitulo 2

¢ apresentada a fundamentacdo teorica necessaria a analise € a discussao dos resultados



19

relacionados aos objetivos i) e iv) do trabalho. S3o apresentados subitens que discutem: as
propriedades eletronicas de confinamento de heteroestruturas (2.2, 2.3, 2.4 ¢ 2.5);) os modelos
que descrevem a variacdo do “gap” de energia com a temperatura (2.6). O capitulo 3 refere-
se ao estudo da espectroscopia de modulagdo necessario a andlise e discussdo dos resultados
relacionados ao objetivo ii). O Capitulo 4 ¢ destinado a descricdo das amostras e das técnicas
experimentais utilizadas no trabalho. O Capitulo 5 ¢ dedicado a apresentacdo, andlise e
discussdo dos resultados tedricos e/ou experimentais. Este capitulo esta dividido em subitens
que discutem: a energia de liga¢do excitOnica e a energia de transicdo excitonica em PQS e
PQDAs (5.2); e os resultados das medidas de fotorefletancia e eletrorefletdncia sem contato
(5.3 e 5.4) e o resultados obtidos para a interagao elétron-fonon nos PQS e PQDA através da
utilizacdo do modelo de Vina e Pissler (5.5 e 5.6). Por final, o Capitulo 6 ¢ dedicado as

conclusdes gerais e a apresentagdo das possiveis extensdes do trabalho.
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2 FUNDAMENTAGCAO TEORICA

2.1 INTRODUCAO

Com o avango tecnologico surgiram novas técnicas de crescimento de
materiais semicondutores, sendo uma das principais delas a técnica de epitaxia por feixe
molecular, BEM. Essa técnica permite a deposi¢do fisica de filmes finos com espessura
altamente controlada e com alto grau de pureza.

A técnica de MBE pode ser usada para produzir uma heteroestrutura
semicondutora chamada poco quantico, que ¢ formada intercalando uma camada de material
semicondutor com “gap” menor entre duas camadas semicondutoras com “gap” maior. Neste
trabalho foram estudadas duas estruturas: o Po¢o Quantico Simples (PQS) e o Poco Quantico
Duplo Acoplado (PQDA). O semicondutor de “gap” menor usado foi o binario GaAs e o de
“gap” maior foi a liga ternaria AlGaAs.

O GaAs ¢ o AlGaAs sdo materiais semicondutores amplamente utilizados
na confec¢do de uma série de heteroestruturas de grande interesse para a pesquisa basica e
para as aplicagdes tecnoldgicas. Uma das vantagens do sistema GaAs/AlGaAs ¢ a
possibilidade de se variar a concentragdo de aluminio (designada pelo subscrito x) na liga
Al,Ga;. As, para a obten¢do de barreiras mais altas, sem provocar o surgimento de tensoes
entre os materiais. Além disso o Al,Ga;.;As ¢ um material de “gap” direto até concentragdes
de aluminio de aproximadamente x = 0,4 permitindo a fabricagdo de heteroestruturas de alta
eficiéncia, e com propriedades Opticas em regides de energia de grande interesse tecnoldgico.

O pogo quantico produz um confinamento bidimensional dos portadores de
carga, ¢ o resultado desse efeito ¢ a discretizagdo dos niveis de energia. Esse efeito de
confinamento quantico altera algumas propriedades do sistema, sendo a principal delas o
aumento da energia de ligagdo do éxciton. No PQ a energia de ligagao do éxciton pode ser até
4 vezes maior que no material volumétrico (“bulk”), o que permite que a emissdao excitonica
seja observada mesmo a temperatura ambiente.

As novas propriedades elétricas e Opticas apresentadas por pogos quanticos
duplos acoplados provocaram um impacto tanto do ponto de vista tecnologico, na obtengao de
caracteristicas desejaveis para a aplicagdo em dispositivos eletronicos e opto-eletronicos,

quanto do ponto de vista da pesquisa académica, na observacao de novos efeitos fisicos.
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Nesta se¢do serd realizada uma revisao das principais propriedades das
heteroestruturas a serem estudadas no presente trabalho. Inicialmente serdo apresentadas
algumas informagdes relevantes sobre o GaAs “bulk” e sobre a liga Al,Ga;..As. Em seguida
sera feita uma revisdo sobre o calculo dos niveis de energia dos portadores em pogos
quanticos simples e pogos quanticos duplos acoplados. Na seqiiéncia serdo discutidos os
efeitos excitonicos e os detalhes do calculo da energia de ligacdo excitdnica nessas estruturas,
através do método MLC. Finalmente serdo apresentados os modelos que descrevem a

variagao do “gap” de energia com a temperatura (Varshni, Vifia e Péssler).

2.2 OS MATERIAIS SEMICONDUTORES GAAS, ALAS E ALGAAS

Os materiais que compdem as amostras estudadas, o GaAs e o AlyGa;4As,
onde o indice x representa a porcentagem de Al no material, pertencem a familia dos
compostos III — V. Esses materiais tém sido estudados ha algumas décadas e, portanto, suas
propriedades sdo bastante conhecidas. Os compostos III - V se cristalizam na estrutura “zinc-
blend” (“spharelite”) que consiste de duas redes cubicas de face centrada (f.c.c)
interpenetradas, deslocadas uma da outra por um quarto da diagonal principal de um cubo de

lado a'*°

], A estrutura “zinc-blend” possui uma base formada por dois 4tomos distintos, por
exemplo, o Ga (III) e o As (V) no GaAs, sendo que os atomos de Ga ligam-se, via ligagdes
covalentes, apenas com atomos de As e os atomos de As ligam-se apenas com atomos de Ga

1 s 1A e
)2 ] Se os dois 4tomos da base forem idénticos, a estrutura

(ou de aluminio, no caso do AlAs
¢ chamada de estrutura do diamante. Semicondutores tais como Si, Ge e C pertencem a esta

categoria. A Figura 1 mostra uma representagdo da estrutura “zinc-blend”.
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Figura 1 — Ordenamento espacial dos atomos em uma estrutura cristalina “zinc-blend. As esferas
vazias representam os atomos de As e as esferas cheias os atomos de Ga ou AIP”.

A rede reciproca da rede cubica de face centrada ¢ a 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 de seus pontos de alta simetria.

d R'

Mg ——————

Figura 2 — Primeira zona de Brillouin da rede cubica de face centrada ",
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Na Figura 3 apresentamos as estruturas de bandas eletronicas do GaAs e do
AlAs. No GaAs o “gap” ¢ direto, ou seja, o minimo da banda de condugdo e o topo da banda
de valéncia estdo localizados no mesmo ponto de alta simetria I'(k = 0) da zona de Brillouin e
tém a forma caracteristica dos semicondutores de estrutura cristalina do tipo “zinc-blend”.
Nesse caso a transicdo € representada por Egr, obtendo-se, Egr= 1,5194eVparaT=2Ke
1,420 eV para T = 300 K. No AlAs o “gap” ¢ indireto, ou seja, o menor intervalo de energia
entre o fundo da banda de condugdo e o topo da banda de valéncia ndo ocorre no mesmo
ponto da rede reciproca, mas entre os pontos X (na BC) e I' (na BV) obtendo-se, Egr’ Y=

2,229 eVparaT=4Ke 2,153 eV para T =300 K.
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Figura 3 — Estrutura de bandas do GaAs e do AlAs"".

Podemos obter varios parametros de compostos ternarios, tais como
parametro de rede (a), massa efetiva do elétron e dos buracos (m.’, my) e constante
dielétrica (g¢), por meio de interpolagdo simples, como funcdo linear dos parametros de
compostos bindrios, ou como funcdo dos bindrios acrescentando-se as corre¢des
introduzidas por medidas experimentais. Estas medidas geram os denominados termos de
“bowing”, que sdo termos quadraticos que carregam a dependéncia de determinados
parametros com a composi¢ao relativa dos materiais.

Para o pardmetro de rede (a) da liga ternaria Al,Ga; As podemos utilizar

uma interpolagdo linear simples obtendo-se (em A)P:
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a5 (x) = 5,6533 + 0,0078x (1)

Podemos verificar através da Equacao (1) que a diferenca entre o pardmetro
de rede do GaAs e o do AlAs ¢ de apenas 0,14% a T = 300 K. O bom casamento entre os
parametros de rede destes dois materiais para qualquer valor de x, a diferenca entre os “gaps”
de energia (que ¢ controlada pela propor¢ao de aluminio na liga Al,Ga;.As) e a excelente
mobilidade eletronica do GaAs sdo as principais caracteristicas que tornaram estes materiais
os mais utilizados na fabricacao de heteroestruturas.

Para a liga Al,Ga;_As, que forma a regido da barreira, as massas efetivas de
elétrons e buracos leve e pesado podem ser dadas em funcao de x (em termos de my — massa

de repouso do elétron = 9,109x107" Kg)I**!:

me ()= (0,0667 + 0,083x)my
mu ()= (0,34 + 0,42x)my Q)
my (x)= (0,094 + 0,043x)m,

* * I . ’
onde m, , my, e my, sdo as massas efetivas do elétron, do buraco pesado e do buraco leve,
respectivamente.

A constante dielétrica para a liga Al,Ga;.,As pode ser dada por™™:

%% (x) = 12,5(1 — x) + 9,8x (3)

Para se obter o “gap” de energia da liga ternaria Al,Ga;As € necessario

utilizar o termo de “bowing”, obtendo-se:
EgAlGaAS(x) :ngAlAs + (1 _x)EgGaAs —X(l _x)CAlGaAs (4)

[Gads : . 1 :
onde CY““* ¢ a constante de “bowing” para o ternario em andlise. Considerando os

34]

resultados obtidos por S. Adachi®¥ para os termos de “bowing” para os vales I' e X da banda

de condugdo pode-se obter E,(x). A temperatura de 300 K tem-se (em meV):

E,"(x) = 1420 + 1155x + 370x°
E,“(x) = 1910 + 5x + 245x° (5)
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Considerando, de acordo com S. Adachi®¥, que as constantes de “bowing”

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

E,"(x)=1519,4 + 1420x + 370x>
E,*(x) = 1987 + 3x + 245x° (6)

Na Figura 4 apresentamos o comportamento do “gap” de energia em fung¢ado

da concentragdo de aluminio para T =300 K e T = 2 K, obtido através das Equagdes (5) e (6).

3.4
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Figura 4 — Variagdo do “gap” de energia da liga Al,Ga,..As com a concentra¢do de aluminio para os

vales I'e X. As curvas representam o comportamento do “gap” de energia direto (vale 1)
e indireto (vale X) em funcdo da concentragdo de aluminio para T = 300 K (curvas
solidas) e T =2 K (curvas tracejadas).

A transi¢do de “gap” direto, ( I'), para “gap” indireto, (X), a T = 300 K
ocorre em x ~ 0,40 e a T =2 K em x ~ 0,32. Embora o AlGaAs seja um material muito
estudado, existem na literatura diferentes expressdes para E. € E." ; isto ocorre em fungdo da

dispersdo de valores encontrados para os termos de “bowing” devido aos valores dos

[34-36

“gaps” de energia obtidos por diferentes técnicas I, Entretanto, a transicio de “gap”
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direto para indireto é geralmente considerada no intervalo 0,40 < x < 0,45, para T = 300 K!'*"
35,37]

Neste trabalho, iremos considerar que a diferenca entre o “gap” de energia

do GaAs e do Al,Ga;_,As ¢ dada por (em meV)[3 3.

AE(x) =1, 455x (7)

e que os “off-sets” (vide item 2.3) da banda de condugao (AE,) e da banda de valéncia (AE))
sejam dados, respectivamente, por>":

AE (x) = 0,65AE(x) 3)

AE,(x) = 0,35AE(x) 9)

2.3 O Po¢o QUANTICO SIMPLES (PQS)

Um pogo quantico simples (PQS) é um sistema composto por materiais
semicondutores de “gaps” diferentes, sendo que uma camada do material de “gap” menor ¢
intercalada entre duas camadas do material de “gap” maior. Como o GaAs e o Al,Ga;,As tém
a estrutura cristalina e energética muito parecidas e levando-se em conta que o “gap” do GaAs
¢ direto e para baixas concentragdes de Al (x<0,4) o “gap” do Al,Ga;.As também ¢ direto, ¢
possivel construir uma heteroestrutura colocando uma fina camada de GaAs entre duas
camadas de Al,Ga;.;,As formando o po¢o quantico simples (PQS). A espessura da camada de
GaAs, ao longo da dire¢do de crescimento, z, define a largura fisica do pogo quéantico, L,

enquanto que a espessura do Al,Ga;_,As define a regido das barreiras de potencial (Figura 5).
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Figura 5 — A estrutura fisica e o perfil de potencial de um PQS. Essa heteroestrutura forma um pogo
de potencial retangular ao longo da direcao de crescimento (z).

A profundidade dos pogos de potencial para os portadores, denominadas
“offset” das bandas de conducdo (AE.) e de valéncia (AE,), sao definidas a partir da
descontinuidade do “gap” de energia, AE(x), entre os dois materiais que constituem o poco.
Porém, essa diferenga de energia ndo ¢ igualmente distribuida entre os “offsets” da BC e da
BV, sendo que a porcentagem maior desta diferenca fica para o “offset” da BC (cerca de 65%
no caso do sistema GaAs/AlGaAs). Fisicamente, isso representa uma profundidade maior para
o pogo de potencial para elétrons em relagcdo ao poco de potencial para buracos. A variagdo da
descontinuidade do “gap” de energia, AE(x), em fun¢do da concentragdo de aluminio x ¢ dada
pela Equagao (7) e os “offsets” da BC e da BV sdo dados, respectivamente, pelas Equacdes (8)
e (9).

A Figura 6 mostra o esquema do potencial do PQS ao longo da dire¢ao z. O
perfil de potencial gerado pelo sistema restringe o movimento dos portadores ao longo desta
dire¢do, de forma que estes apenas tenham movimento livre no plano perpendicular a dire¢ao

de crescimento (plano xy). Como uma conseqiiéncia direta do confinamento dos portadores ao



28

longo da direcdo z, a energia referente ao movimento destes, nesta direcdo, torna-se
quantizada, gerando niveis discretos de energia para elétrons na BC e para buracos (pesado e

leve) na BV.

AlGaAs AlGaAs

GaAs
AE, €2
€1
EEGE!IJ"\F"
Ny hhy
AE, lh,
| — ] ;

Ly

Figura 6 — Esquema do potencial de confinamento de portadores ao longo a dire¢do de crescimento de
um PQS. AE. e AE, sdo, respectivamente, os “offsets” da BC e da BV; e; e e, sdo os niveis
de elétrons e hh; e [h; sdo os niveis de buraco pesado e leve, respectivamente.

Os niveis de energia dos portadores no pog¢o quantico sdao totalmente
distintos daqueles que estes possuiam nos materiais “bulk” GaAs e Al,Ga;..As. A energia dos
niveis permitidos para os portadores, bem como a energia que separa estes niveis, pode
aumentar por meio de dois mecanismos: i) a redugdo da largura L, do poco quantico,
determinada pela espessura do GaAs ou ii) o aumento do potencial de confinamento,
determinado pela concentracao de aluminio, x, na liga terndria. Assim, para um determinado
PQS com pardmetros x e L,, os niveis de energia gerados serdo caracteristicos e exclusivos
deste poco quantico.

Na aproximac¢do do pogo quantico infinito, devido a ortogonalidade das
fungdes de onda, apenas transi¢cdes entre os estados confinados da banda de valéncia e

condugdo com mesmo numero quantico principal n sdo permitidos (regra de selecdo An = 0).
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Logo, s6 ocorrerdo, por exemplo, transi¢cdes entre o primeiro nivel de elétron e os primeiros
niveis de buraco pesado e leve, entre o segundo nivel de elétron e os segundos niveis de
buraco pesado ou leve, e assim sucessivamente. Entretanto, para pocos quanticos finitos as
funcdes de onda ndo sdo exatamente ortogonais, conduzindo a observagdo de transi¢des com
diferente n’s (quebra da regra de selecdo); contudo, tanto nos espectros de emissdo como de
absorcdo, as transigdes mais fortemente observaveis sao aquelas referentes a regra de
selecdol®®,

Outro fator interessante a se analisar ¢ a funcdo de onda destes portadores.
Em pogos quanticos finitos (reais), a funcdo de onda que descreve o estado dos portadores
penetra nas barreiras de potencial (decaindo exponencialmente no interior das mesmas —
Figura 7), ao contrario do que ocorre com um sistema ideal (poco infinito), em que as fungdes
de onda dos portadores ficam totalmente confinadas na regido do pogo. Fisicamente, a
penetragdo da funcdo de onda na regido das barreiras significa que os portadores de carga
podem ser encontrados nao s6 na regido do poco, mas também na regido das barreiras de

potencial. Esse efeito tem conseqiiéncias importantes nas propriedades Opticas e de transporte

de heteroestruturas e ¢ aplicado de forma pratica em muitos dispositivos semicondutores.

BC 0.(2)

et i

< >
]‘w

Figura 7 — Penetragdo da fungio de onda dos portadores na regido das barreiras de potencial. ¢(z) € a
funcdo de onda que descreve o estado do portador (no caso, o primeiro estado para
elétrons na BC). A parte hachurada denota a penetragdo da fun¢do de onda nas barreiras
de potencial.
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2.3.1 Niveis de Energia em PQS

Em um PQS os portadores de carga ficam sujeitos a acdo do potencial V(z)

(Figura 8), dado por:

JEH vl §€ £ b i
Viz)=1 2 (10)
0 se |z| (==
2
q,.-ll.
\E_peee

4.(2)

el D

192 0 L z

Figura 8 — Representagdo do potencial de confinamento de portadores ao longo a diregdo de
crescimento de um PQS. AE,, representa o “offset” da BC(V).

Visto que este potencial ¢ independente do tempo, o movimento dos
portadores de carga ao longo da dire¢cdo de confinamento pode ser descrito pela funcdo de

onda ¢(z), que € solucdo da equagdo de Schroedinger espacial:

—h—z*%+ V(@0(2) = E,p(2) (1)
Z

2m
onde m & a massa efetiva, V(z) é o potencial do pogo, descrito pela Equagdo (10), e E,¢éa
energia associada ao nivel ocupado pelo portador. As solugdes da equacdo (11) sdo as

seguintes:

L
¢,(z) = Asin(k z + @) para a regido |z| ( TW (12)
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L
¢, (z) = Bexp(x,z) para a regido |Z| ) 7” (13)

onde k,, e Kk, representam, respectivamente, os vetores de onda no interior do pogo € na regiao

das barreiras, € sdo definidos como:

| B e a—
kwe(h) = % 2mwe(h)Ep (14)

Koe(n) :%\/2’”;(/,) (AEc(v) _Ep) (15)

onde m,, e m, sdo, respectivamente, as massas efetivas dos portadores nas regides do pogo e
das barreiras de potencial, AE.,) é o potencial do pogo (o indice ¢ representa o potencial do
pocgo para elétrons (e) e o indice v representa o potencial do poco para buracos (h)), E, € a
energia do p-ésimo estado ocupado pelo portador no poco quantico e ¢ ¢ uma fase.

Aplicando as condi¢des de continuidade das fun¢des de onda dadas pelas
Equagdes (12) e (13) e de suas derivadas nas interfaces (+ L,/2), obtém-se a seguinte

equagﬁo[”]

k/
: m,
k,L, = pm—2arcsin - = = (16)
k K
s ]2
mw mb
emque p =1, 2, 3,... ¢ o numero quantico principal e indexa os niveis de energia. O termo

presta diretamente ligado a fase ¢ da fungdo de onda no pogo (Equacdo (12)). As fungdes de
onda dos estados pares sdo descritos por funcdes do tipo cosseno (Figura 9a), enquanto que
estados impares sdo descritos por fungdes do tipo seno (Fig. 9b). A Equacdo (16) ¢ uma
equacdo transcendental e, por esta razdo, suas solugdes, isto &, as auto-energias E, associadas

aos estados dos portadores no poco, s6 podem ser obtidas numericamente e/ou graficamente.
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Figura 9 — Fung¢do de onda associada aos estados par (a) e impar (b).

Contudo, como a massa geralmente ¢ dada em quilogramas (Kg) e a energia

em elétron-volts (eV), para utilizé-las nessas unidades nas expressoes de &, (Equacao (14)) e

de x, (Equacdo (15)) e ter os resultados em m”, & necessario introduzir um fator

multiplicativo. Se % for dado em elétron-volts vezes segundo (eV x s) esse fator sera:

1
sxel?

2,498x10°| XV 17)
Kg 2xm™

Portanto, os vetores de onda podem ser expressos como:

1
sxelV?  |\2m(Kg)E(eV)

Kg_% U h(eV xs)

k,(m™")=2,498x10’ (18)

1

sxeV? | \2m(Kg)AE,,, — E)eV)

Kg_% ! h(eV xs)

K, (m™) =2,498x10° (19)

As unidades entre paréntesis sdo aquelas em que os pardmetros devem estar.

Dessa maneira, a energia sera dada em elétron-volts.
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Pode-se notar que os vetores de onda estdo expressos em funcdo da energia
E. Consequentemente, para se calcular os niveis de energia E,, deve-se substituir as Equagdes
(18) e (19) na Equacdo (16) e, entdo, representar, em um mesmo grafico, as seguintes

expressoes:

k,L,6 versus E (20)

versus FE (21)

p7r —2arcsin

onde p =1, 2, 3,.... Como ambas as expressoes sao fungdes apenas de E, a interseccdo das

curvas fornece o valor do nivel de energia £, em eV.

2.4 O po¢cO QUANTICO DUPLO ACOPLADO (PQDA)

Um pogo quantico duplo acoplado (PQDA) ¢ uma heteroestrutura composta
de dois pocos quanticos simples (também chamados de mini-pocos) separados por uma fina
barreira (também chamada de “spike”), a qual ¢ composta do mesmo material das barreiras
laterais do poco e deve ser estreita o suficiente para que as fungdes de onda dos pogos
quanticos simples possam interagir. Um PQDA de GaAs/AlGaAs, por exemplo, pode ser
preparado alternando-se o crescimento de camadas (com diferentes espessuras) de AlGaAs e

GaAs, como ilustrado na Figura 10.
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Figura 1 — Estrutura fisica e o perfil de potencial de um PQDA de GaAs/AlGaAs, com “spike” de
AlGaAs. L, e L, sdo as larguras dos mini-pogos e L, ¢ a espessura do “spike”.

Analogamente ao que ocorre em sistemas de PQS, o perfil de potencial
gerado nos PQDAs restringe o movimento dos portadores de carga ao longo da direcdo de
crescimento, z, deixando apenas o plano xy para que estes possam se mover livremente. A
resposta do sistema ao confinamento dos portadores é a quantizagdo dos niveis de energia ao
longo da direcao z.

Uma propriedade fundamental dos PQDAs, e que estd relacionada
diretamente com a largura do “spike”, ¢ o acoplamento que surge, devido ao efeito de
tunelamento, entre as fungdes de onda dos dois mini-pogos; dessa forma, os niveis de energia
de cada PQS, que possuiam a mesma energia, se dividem (“split”), e o sistema passa a ter um
nivel com energia relativamente menor, denominado nivel simétrico (Es), € outro com energia
relativamente maior, denominado nivel anti-simétrico (E,)"*" (Figura 11). Esse “splitting”

ocorre para todos os niveis de energia dos PQS quando ocorre o acoplamento entre eles.
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|24}

o(z) 0(z) |
|1 = o | 1)
L, L, |25 )

(a) (b)

Figura 2 — (a) Representagdo de uma barreira central suficientemente estreita (“spike”) para que haja
interagdo das fungdes de onda dos pogos quanticos individuais; devido ao efeito de
tunelamento, as fungdes de onda sofrem um “overlap”; (b) Devido ao “overlap” das
fungdes de onda, o nivel de energia |p = I) sofre um “splitting”, gerando um nivel
simétrico, | p = 1§), de menor energia, ¢ um nivel anti-simétrico, | p = 14), de maior
energia.

De forma semelhante a que ocorre nos PQS, as transi¢des nos PQDAs
devem obedecer a regra de sele¢do; contudo, nesse caso, as transicdes s6 podem ocorrer de
estados simétricos de elétrons para estados simétricos de buracos (pesado e leve), e de estados
anti-simétricos de elétrons para anti-simétricos de buracos (pesado e leve). Além disso, ¢
preciso que os estados tenham o mesmo numero quéntico p (Figura 12) B,

Os potenciais dos pogos para elétrons e buracos continuam sendo dados,
respectivamente, pelas Equacdes (8) e (9). A estrutura de bandas do PQDA ¢ mostrada na

Figura 12, assim como as transi¢des permitidas entre seus niveis de energia.

€14 |14)
s |1}
hhiS |18)
hhiA / | 1A>
—— e —— 2
I'w1 Lb sz

Figura 3 — Representagdo da estrutura de bandas e dos niveis de energia do PQDA. As transi¢des s
podem ocorrer entre os niveis simétrico de elétrons e simétrico de buracos (e;s — hhys)
ou entre os niveis anti-simétrico de elétrons e anti-simétrico de buracos (e;4 — hhy4).
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2.4.1 Niveis de Energia em PQDAs

Em um PQDA, que consiste de dois PQS de largura L,,, separados por uma
barreira central (“spike”) de largura L, (Figura 13), os portadores ficam sujeitos a acdo de um

potencial V(z) dado por:

L L
0 se —2<lf<2+L,
V(z) = 2 2 (22)

AE

«w has demais regioes

onde os indices ¢ e v denotam o potencial para elétrons e buracos (pesado e leve),

respectivamente.
V(z)
A
I I II1
AEc(v) |- - : S
|
| |1a)
|
|
|
P S : [1s)
I [ 1
I [ 1
1 T 1
I ol I z
-L_bfLw Ly +L_b +L_b+Lw
2 2 2 2

Figura 4 — Representagdo da estrutura de bandas e dos niveis de energia do PQDA ao longo da
direcdo de crescimento (z).

Na aproximagdo de massa efetiva, o Hamiltoniano dos portadores ao longo

da direcdo de crescimento da heteroestrutura, z, ¢ dado por:

n* 0’

2m 0Oz

* o, . o~ , .

onde m ¢ a massa efetiva do portador, sendo que na regido do pogo esta massa ¢ designada
* . . * ~ ~ . .

por m,, ¢ na regido das barreiras por m; . As solugdes da equagdo de Schroedinger para as

regides descritas pelo potencial de confinamento podem ser facilmente obtidas. A simetria do
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sistema fornece fungdes de onda com paridade par ou impar. As fungdes de onda para as

diferentes regides da heteroestrutura sio dadas por'*':

C,[exp(—x,z) +exp(x,z)] paridade par  regidol
D, [exp(—k,z) —exp(x,z)] paridade impar  regidol
D(z) = (24)
C,coslk, (z=L)]+ D, sin[k, (z—L)] regidoll
Cyy exp(—k,2) regidaolll

onde os C’s e os D’s sdo constantes a serem determinadas a partir de condi¢des de contorno
nas interfaces da heteroestrutura, L = '2(Ly, + L,). k,, € k3 s@0 os vetores de onda na regido dos

pocos e das barreiras, respectivamente, ¢ sdo dados por equagdes analogas as Equagoes (14) e

(15):

1 -
kwe(h) = %\/ 2mwe(h)E (25)

Kpeny = %\/2’”;(},) (AEc(v) - E) (26)

A solucdo exata para o problema do PQDA ¢ obtida através da aplicagdo das
condi¢des de contorno apropriadas nas interfaces pogo/barreira, sendo elas:

i) a continuidade das fungodes:

4, 1, =144 ,, @7)
e
4@, | =[], | (28)
ii) e a conservagao do fluxo de particulas:
{ L dg, (z)} _ { 1 dg, (z)} 29)
m, dz L m, dz L,



38

|:L dg, (2)} _ |:L Ay, (Z):| (30)

:
m, dz m, dz L,
2 2 "

onde os indices 7, /I e IIl indicam as regides da heteroestrutura e as respectivas funcdes de
onda. Procedendo com a aplicagdo das condi¢des acima, ap6és uma trabalhosa manipulagao

matematica obtém-se a equacdo para os auto-estados de energia do PQDA*:
2cos(k, L, )+ {g - l} sin(k, L)+ [g + l} exp(—«,L,)sin(k, L )=0 (31)
S S

onde

g (32)

e os sinais + ¢ — referem-se aos estados com paridade impar e paridade par, respectivamente.
A Equacao (31) ¢ uma equacdo transcendental e, por esta razdo, suas
solugdes, isto €, as auto-energias E, associadas aos estados dos portadores no PQDA, so
podem ser obtidas numericamente e/ou graficamente.
Analogamente ao que foi feito para o caso do PQS, os vetores de onda
precisam ser transformados quanto a suas dimensdes. Como a massa geralmente ¢ dada em

quilogramas (Kg) e a energia em elétron-volts (eV), €& preciso introduzir um fator
multiplicativo para que os vetores de onda k,, e &3 tenham a dimensdo correta de m™. Se & for

dado em elétron-volts vezes segundo (eV x s) esse fator sera:

1

2
2,498x10°| 2X¢V" (33)

1

Kg_5 xm-

Portanto, os vetores de onda podem ser expressos como:

1

sxel? \/2m;(Kg)E(eV)

Kg’% - hi(eV xs)

k,(m')=2,498x10’

(34)
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1

sxeV? |y2m (Kg)(AE,,, —E)eV)

Kg% ! h(eV xs)

K, (m™") =2,498x10° (35)

As unidades entre paréntesis S3o aquelas em que os parametros devem estar.
Pode-se notar que os vetores de onda estdo expressos em funcdo da energia
E. Consequentemente, para se calcular os niveis de energia E,, deve-se substituir as Equagdes
(34) e (35) na Equacdo (31) e, entdo, representar, em um mesmo grafico, as seguintes

expressoes:

2cos(k, L, )+ {g - l} sin(k, L) versus E (36)
S

F [g + l} exp(—«,L,)sin(k, L ) versus E (37)
S

onde p =1, 2, 3,... € o numero quantico principal. Como ambas as expressoes sao funcdes

apenas de E, a intersec¢do das curvas fornece o valor do nivel de energia £, em eV
2.5 EXCITONS E EFEITOS DE CONFINAMENTO EM PQS

Os semicondutores intrinsecos, a temperaturas préximas do zero absoluto,
tém a banda de valéncia (BV) preenchida de elétrons e a banda de conducao (BC) vazia, ou
seja, ndo ha portadores livres. Para que um elétron saia da BV e va para a BC, ¢ necessario
que ele receba de alguma forma uma quantidade de energia igual ou superior a energia de
“gap” do material. Quando um semicondutor absorve radiagdo eletromagnética com energia
maior do que a energia de “gap”, um elétron que estd na banda de valéncia ¢ promovido para
a banda de condugdo, deixando um “buraco” na BV. Imediatamente apds a absor¢do, tanto o
elétron quanto o “buraco” comegam a perder energia emitindo fonons®”), decaindo assim para
o fundo da BC e para o topo da BV. Como o elétron e o buraco tém cargas elétricas opostas,
eles sofrem interagdo coulombiana, semelhante a uma atomo de hidrogénio, isto €, com o
buraco e o elétron girando ao redor do centro de massa do sistema.Essa estrutura, denominada

éxciton, ¢ a chave para a compreensdo de muitos fenomenos eletro-Opticos que envolvem a
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interacdo da luz com a matéria, sendo, portanto, de fundamental importancia para este

trabalho.

2.5.1 Excitons em Materiais “Bulk”

Devido ao fato da estrutura excitonica ser similar a de &atomos
monoeletronicos, € possivel se obter os auto-valores de energia e o raio das orbitas do éxciton
(para éxcitons em materiais semicondutores) da mesma forma que se obtém para o atomo de
hidrogénio, fazendo apenas algumas modificacdes no Hamiltoniano do sistema devido ao fato
do éxciton encontrar-se imerso em um meio onde a constante dielétrica € ¢ maior que 1, e ndo
mais no vacuo (¢ = 1), e ao fato das massas dos portadores serem dadas por suas massas

(43441 ¢ possivel

efetivas nas regides do poco e das barreiras. Procedendo-se desta maneira
encontrar as seguintes equacgdes para o auto-valor de energia do n-ésimo estado, E,, e para o

raio orbital da n-ésima o6rbita, a,, do éxciton:

1 u (e |7}
n n2 2h2 c n n2 mng y ( )
e
2
a, = nzizh* = a,=n’ mo*g xa, (39)

onde 7 é o niimero quantico principal, 4" ¢ a massa efetiva reduzida do éxciton, my é a massa
do elétron no vacuo, R, = 13.6 eV ¢ a constante de Rydberg € ag = 0.529 A ¢é o raio de Bohr.

A partir dessas duas expressoes pode-se obter duas conclusdes importantes a
respeito do comportamento dos éxcitons em materiais "bulk": i) os auto-valores de energia E,
sdo negativos, o que quer dizer que os auto-estados correspondentes a estes auto-valores de
energia sdo auto-estados ligados do sistema. Isso significa que, para que haja a quebra de um
éxciton ¢ necessario fornecer certa quantidade de energia para o par elétron-buraco e ii) as

expressoes para os auto-valores de energia e para o raio das Orbitas sdo as expressdes obtidas
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para o atomo de hidrogénio no vacuo, porém, corrigidas pelos parametros do meio em que o
r . . , . . * . ry . .
éxciton se encontra, isto ¢, a massa efetiva reduzida () e a constante dielétrica do meio (¢).
Como o estado de maior relevancia para as transi¢cdes Opticas a baixas
temperaturas ¢ o estado fundamental do éxciton (estado 1s), as Equagdes (38) e (39) podem
ser reescritas para este estado e, além disso, ¢ conveniente fazer a mudanca de notacdo: £; —

Ey e a; — ay, portanto:

E =E, = 5 ny (40)
m,&
(]
a, =a, =m_0*gxa3 41)

Essas equacdes fornecem, respectivamente, a energia de ligacdo excitonica
em um material “bulk” e o raio da orbita para o estado de menor energia, estado 1s.

Contudo, para a obtengdo da energia total de um éxciton formado em um
material semicondutor “bulk” ¢ necessario levar em consideragao o “gap” de energia do
material:

E, = Eg +E,, (42)

Como a energia de ligagdo excitonica ¢ negativa (E... = — Ey, Eq. (40)), tem-
se:

E,=E -E, (43)

ou seja, os niveis de energia excitonicos formam-se abaixo da banda de condu¢do do material.
Na pratica isso implica em uma diminui¢do da energia de emissdo do sistema quando ha a

recombinagdo do par elétron-buraco.
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2.5.2 Excitons em PQS

O efeito de confinamento gerado pelos sistemas de pogos quanticos provoca
duas mudancgas importantes e fundamentais nos éxcitons: a diminui¢do do raio excitonico € o
aumento da energia de ligacao excitonica. Pelo fato dos pocos confinarem os portadores de
carga em uma regido espacial reduzida, os mesmos encontram-se mais proximos uns dos
outros e, por conseguinte, diminuem o raio da interagdo (raio excitonico) e o volume espacial
do éxciton. Em conseqiiéncia disso, o potencial de interacdo entre eles (potencial de
Coulomb) fica mais intenso, ja que este potencial ¢ inversamente proporcional a distancia da

interagao:

O —— (44)
dres, r

onde 7 =| Vo—Tp | ¢ a distancia relativa entre o elétron e o buraco. Esse aumento na intensidade
do potencial de Coulomb provoca um aumento na energia de ligagdo excitdonica nos pogos
quanticos (tanto simples quanto duplos).

Em pogos quanticos ndo ¢ tdo simples determinar a energia de ligacdo e o
raio excitonico como no caso dos materiais “bulk”. Sistemas de pogos quanticos simples e
duplos apresentam certo grau de anisotropia, diferentemente do material “bulk”, que ¢
isotropico. Essa anisotropia, que ¢ gerada pelo confinamento dos portadores (e do proprio
éxciton) ao longo da dire¢do de crescimento, faz com que as interagdes desses portadores, e
do éxciton, com o meio sejam diferentes ao longo das diferentes orientagdes do material. Para
resolver o problema da anisotropia, He!**! propés a teoria do espaco dimensional fraciondrio.
Nessa teoria, as interagdes anisotropicas em um espaco 3D sdo tratadas como isotropicas em
um espaco de dimensdo fraciondria, sendo a dimensao do sistema, ¢, determinada pelo grau
de anisotropia do sistema. Nesse espago, o problema do éxciton em pocos quanticos torna-se
novamente o problema do atomo de hidrogénio, porém ndo mais em um espago inteiro, como
2D ou 3D, mas em um espaco de dimensao fracionaria «.

De acordo com o modelo de Hel*, a energia ¢ o raio orbital para o estado

Ls do éxciton sdo dados, respectivamente, por:
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E, = —{L} E, (45)

a, =—[“—_1} a, (46)

onde Ey e ao sdo, respectivamente, o Rydberg efetivo, dado pela Equacao (40) e o raio de
Bohr efetivo, dado pela Equagao (41).

Em pocos quanticos reais, o valor de « varia entre 2 e 3. Essa reducdo da
dimensionalidade pode ser explicada pelo seguinte raciocinio: & medida que a largura do pogo
diminui, aumenta-se o confinamento do éxciton e, por conseguinte, a sua fungdo de onda fica
mais comprimida e localizada. A interacdo de Coulomb entre o par elétron-buraco torna-se,
entdo, anisotropica e¢ a dimensao do sistema, «, atinge valores menores que 3. Para pocos
muito estreitos, as fungdes de onda penetram muito nas barreiras, restaurando parcialmente a
tridimensionalidade do sistema e fazendo com que « volte a crescer a medida que a largura do
poco diminui. Assim, observa-se que « nunca atingira o valor 2 (sistema completamente
bidimensional), mas alcancara um valor minimo, a partir do qual a penetracao da funcado de
onda na regido das barreiras tenderd a restaurar a tridimensionalidade do sistema. Na pratica
isso significa que ndo ¢ possivel construir-se heteroestruturas com confinamento
perfeitamente bidimensional.

Dessa forma, o problema principal consiste em definir a dimensdo
fracionaria, que descreve o grau de anisotropia da interacdo elétron-buraco para entdo obter a

energia de liga¢do (e do raio orbital) de um éxciton em um determinado pogo quantico.
2.5.3 Dimensionalidade em PQS: O Modelo MLC

A solu¢do do problema da dimensionalidade em PQS foi inicialmente
proposta por Mathieu e colab.””), que propuseram um modelo analitico para o calculo da
dimensdo fraciondria a. Segundo os autores, este parametro deve estar relacionado com a
extensdo espacial da interagdo entre o par elétron-buraco, podendo ser expressa pela seguinte

equacao:
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a =3—-exp(—f) (47)

onde f — o corresponde ao caso tridimensional (¢ = 3) e f = 0 corresponde ao caso

bidimensional (& = 2). Em pogos quanticos reais, o parametro £ ¢ dado por:

*

L L
P =—=% e, assim: o =3—exp| ——=% (48)
2a, 2a,

* . L, . * .
onde ap representa o raio do éxciton na hetero estrutura e L,, ¢ a largura efetiva do poco
quantico, que representa a extensao espacial do movimento dos portadores ao longo da

dire¢do de confinamento (z), sendo dada por:

L =—+L, +— (49)
K K

onde 1/Kp = 1/kp. + V/kpy, sendo kp. € kpy 0s vetores de onda dos portadores na regido das
barreiras (Eq. (15). A extensdo espacial dos portadores, dada pela Equagdo (49), leva em
conta a dimensao do poco quantico, L,, € a penetracdo da funcdo de onda excitonica em

ambas as barreiras de potencial, 2/K; (Figura 14).

AlGaAs GaAs AlGaAs
BEC l(z) BC

L J
-
L §
-

[ Bl
7
=2
—

'|r§"1r

Figura 5 — Esquema da largura efetiva L,,” em um PQS.
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Mathieu e colab.*”!

, além de terem proposto uma expressao analitica para o
calculo da dimensionalidade & em pogos quanticos, apresentam também algumas corregdes
que devem ser realizadas para que as Equacdes (45) e (46) fornegam resultados realisticos.
Essas correcdes se devem, por exemplo, a descontinuidade da massa efetiva dos portadores e
da constante dielétrica nas interfaces do poco entre outros fatores. A seguir, sera apresentada

uma sintese das principais corregdes propostas pelo modelo MLC.

2.5.4 Diferenca entre a Massa Efetiva dos Portadores nos Materiais da Barreira e do Pogo

Quantico

Como discutido anteriormente, a fungdo de onda excitonica penetra nas
barreiras que formam o poco quantico e, como as massas do elétron e do buraco no material
do pogo e no da barreira sdo diferentes, ¢ necessario fazer uma correcao na massa efetiva do
éxciton. Levando —se em conta este descasamento entre massas efetivas dos materiais,
Mathieu e colab.*” propsem a utilizagio de dois pardmetros que funcionam como pesos

estatisticos, sendo eles:

L
B. :z—w (50)
—+L,
be
[
L,
By=—F—""—" (51)
—+L

onde os subscritos e ¢ & se referem ao elétron e ao buraco, respectivamente. Nessas
expressoes, a extensdo espacial do portador (elétron ou buraco) no poco quantico, dada pela
largura fisica do poco, L, ¢ dividida pela extensdo espacial total do portador ao longo da
dire¢do z, dada por L, + 2/Kj;. Dessa forma € possivel estimar o efeito que a penetragdo da
funcdo de onda excitdnica nas barreiras de potencial tem sobre as massas efetivas (e, também,

sobre a constante dielétrica, como veremos mais adiante).
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Utilizando esses pesos, os valores médios da massa efetiva do elétron e dos

parametros da banda de valéncia podem ser reescritos como”:
m: :ﬂemwe +(1_IB€)mb€ (52)
7= By +1=B)y, (53)
7; =LV (L= 87, (54)
onde 7 e 7 sdo os parametros de Luttinger, dados por>®!:
1 1 1
Yiwy =~ * +— mg (55)
2 My Minp)
e
1 1
Voww) = E 1tV ww) Mo (56)
M)

onde os subscritos w e b se referem as regides do poco e das barreiras, respectivamente. Dessa
. L, 1. . * , . , . . ~
maneira, o valor médio do raio de Bohr, a , que ¢ o comprimento caracteristico da interacao

de Coulomb pode ser reescrito como:

ay =" xa, (57)
&y M

* JO B . ’ . .« g0 .
onde i ¢ o valor médio da massa reduzida do éxciton tridimensional, dado por:

1
=—+7, (58)
m

Com essas corre¢des, 0s parametros acima assumem um unico valor (um

valor médio) para todas as regides ao longo da direcdo z da heteroestrutura.



47

2.5.5 Descasamento da Constante Dielétrica entre os Materiais da Barreira ¢ do Pogo

Quantico e o Efeito das Cargas Imagem

Considerarando a diferenga entre as constantes dielétricas do material do
poco e das barreiras, ha dois efeitos a serem levados em conta: o primeiro deles esta
relacionado diretamente a porcentagem da funcdo de onda excitonica que penetra nas
barreiras de potencial. Como, geralmente, a constante dielétrica do material da barreira ¢
menor do que a do material do poco, hda um aumento na energia de ligacdo excitonica
(Equacao (40)). O segundo efeito estd relacionado com a forca e a posi¢ao das cargas imagem
na heteroestrutura. Ambos os efeitos podem ser incluidos no modelo MLC de uma forma
analitica, porém, apenas o primeiro serd considerado nesse trabalho. Este efeito pode ser
levado em conta no célculo do Rydberg efetivo £y e do raio de Bohr ay. Para isso, o valor

médio de constante dielétrica pode ser definido como:

g =\B.Be, +(U=B.B))e, (59)

onde &, e & sdo, respectivamente, a constante dielétrica dos materiais do pogo e das barreiras;

L. € [ sdo os pesos estatisticos dados pelas Equagoes (50) e (51), respectivamente.

2.5.6 Determinacao da Energia de Liga¢do Excitonica

A partir da obtengdo do pardmetro a, a energia de ligagdo excitonica, Ej,

. 4
pode ser expressa, de uma maneira geral, como'*";

4E,
E-— (60)
[2n+a —3]

onde n =1, 2, 3,... ¢ 0o nimero quantico principal e £y ¢ dado pela Equagao (40). £y e a devem
ser considerados levando em conta todas as corregdes para os parametros dos quais eles

dependem, como, por exemplo, £ (constante dielétrica efetiva) e a (raio de Bohr efetivo).
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2.5.7 Dimensionalidade em PQDAs: Extensao do Formalismo MLC para PQDAs

Quando estendemos o modelo de Mathieu e colab.”” para um sistema de
PQDAs, devemos nos preocupar em como definir o parametro de dimensdo a. Se
considerarmos um sistema de dois pogos acoplados como um sistema de um pogo simples, de
largura efetiva L,.;, a Equacdo (47) pode ser diretamente aplicada para o calculo do pardmetro
a, através da simples substitui¢do de L,, por L,.rna Equacdo (49).

Analisando, os limites do sistema de PQDAs, tem-se que:

Ly,—>0 = Lyer = Ly + Ly
(61)

Ly—>o = Lyy —>LyouLlyeys —> Ly

No primeiro caso, o sistema evoluird para um PQS, com largura efetiva dada
pela soma das larguras individuais de cada pogo que compde o poco quantico duplo. No
segundo caso, quando a barreira ¢ muito espessa (na situacdo ideal tende ao infinito), o
sistema de pocos duplos evoluira para um sistema com dois PQS, e a largura efetiva serd ou a
largura do primeiro pogo, ou a largura do segundo poco, visto que 0s pogos serdo nao-
interagentes.

Baseando-se nos casos limites, Zhao e colab®’! propuseram a seguinte

expressao para o célculo da largura efetiva de um pogo quantico duplo:
Lwef = Lwl + LWZ eXp(_Lst) (62)

onde L, ¢ a espessura do “spike”, e o pardmetro K; representa o vetor caracteristico da

penetra¢do do éxciton no “spike”, e é responsavel por caracterizar a interagdo entre os dois

pogos, sendo dado por**:

Lt 1 (63)
K, « K,

se
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onde, para o poco quantico duplo, os parametros . € ki, sdo os vetores de onda do elétron e
do buraco na regido do “spike”, respectivamente, e sd3o obtidos a partir da Equagdo (26).
Assim, para a obten¢do de « para o sistema de pogos quanticos duplos, basta substituir L,, por

L,.r na Equacdo (49) e efetuar o mesmo procedimento utilizado para o pogo simples (Egs.

(47) e (48)).

2.6 MODELOS QUE DESCREVEM A VARIACAO DO “GAP” DE ENERGIA COM A TEMPERATURA

2.6.1 Introducao

Nos materiais semicondutores a dependéncia do “gap” de energia ou da
transicdo excitonica com a temperatura (Eg(7)) ¢ uma caracteristica de suma importéncia[46’47].
Os primeiros resultados publicados sobre a variagdo do “gap” de energia com a temperatura
datam de 1930". Naquele trabalho inicial, embasado nos poucos dados experimentais
disponiveis até entdo, deduziu-se que as energias de “gap” (E,) eram linearmente dependentes

[49,50]

da temperatura Entretanto, com o advento do transistor os dados experimentais

mostraram que dE,/dT anula-se quando 7— 0.

A baixissimas temperaturas (7 < 10 K), o comportamento assintotico para T
— 0 ¢ do tipo T%. Isto ¢ verificado, empregando-se o modelo de Debye em que o
comportamento assintotico previsto (e demonstrado experimentalmente) para o calor
especifico (a derivada da energia em relagdo a T) é ~ I°P*!1. Aumentando —se a temperatura,
o comportamento de E,(7) ainda pode ser representado por uma expressdo do tipo 77, mas
com p variando entre 2 e 3,332, A altas temperaturas o comportamento da energia de “gap”
¢ linear com a temperatura.

Dois mecanismos distintos contribuem para a ocorréncia da variacdo do
“gap” de energia em fun¢do da tempertaura, sdo eles: a interacdo elétron-fonon (IEF) e a

24,26,27,29

expansdo térmica da rede (ETR) ], Esta dependéncia pode ser representada pela

expressao geral:
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onde o primeiro termo do segundo membro representa a variacdo do “gap” com a temperatura

a volume constante (contribui¢do da interag¢do elétron-fonon) e o segundo termo representa a
variagdo do “gap” induzida pela variacdo do volume (contribui¢do da expansdo térmica).

De modo geral, a contribui¢do da expansdo térmica para a variagdo de E(7)
¢ pequena comparativamente a contribui¢do da interagdo elétron-fonon. No caso do GaAs, a
contribui¢do da expansdo térmica da rede para a redugdo total da energia de “gap”, a
temperatura ambiente, foi estimada em 21%*). Assim, devido a “pequena” contribuicio da
dilatacdo térmica para a variagdo total de Eg(7), diversos modelos foram propostos
considerando apenas o mecanismo de interacdo elétron-fonon como uma primeira
aproximacgao para o entendimento do comportamento de Eg(T)[54’55’56]
Nesta secdo faremos uma sintese dos trés modelos mais utilizados para a

descrigdo de E (7) (sem considerar os efeitos da dilatagdo térmica) em materiais

semicondutores: os modelos de Varshni, de Vifia e de Péssler-p.

2.6.2 O Modelo de Varshni

Na década de 60, Varshni propds a primeira expressao analitica para ajustar
o “gap” de energia com a temperatura para os materiais semicondutores®”. A expressio

empirica proposta por Varshni ¢é:

T2
E (T)=E,(0)-a, BT (65)

onde E,(0) é o “gap” de energia a temperatura de 0 K, e ay, € f sdo coeficientes puramente

empiricos a serem obtidos através do ajuste dos dados experimentais. O coeficiente ay,, esta
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. . _dE . . AT
relacionado com o PmE e f geralmente ¢ considerado comparavel a temperatura de Debye
—®

Bll'_].
O comportamento da equagdo de Varshni para baixas e altas temperaturas

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

E,(T)— E,(0) —%TZ para T<< f (66)
E(T)—>E,0)-a,, (T-p) paral>>p (67)

Como pode ser observado através das equagdes acima, a expressao de
Varshni apresenta uma dependéncia quadratica para a regido de baixas temperaturas e um
comportamento linear para altas temperaturas.

Em regides de baixa temperatura, o modelo de Varshni gera problemas, por
ndo fornecer ajustes de boa qualidade, apresentado um comportamento assintético tipo 7°.

Recentemente verificou-se em binarios, em ternarios € em heteroestruturas

57, 58, 59, 21, 60, 61,62 : .
[57. 38, 59, 21 €0. 6L62] * 5415 proporciona resultados

que o modelo de Varshni ¢ inadequado
sistematicamente superiores as curvas experimentais na regido de baixas temperaturas. De
acordo com Péssler, o modelo de Varshni ¢ incapaz de fornecer interpretacdes fisicas
adequadas para o comportamento da energia de recombinacdo excitonica com a
temperatura[2 1,

Os parametros obtidos através da equagdo de Varshni apresentam uma
grande divergéncias, porém este modelo continua sendo utilizado até os dias atuais em
virtude, sobretudo, de sua simplicidade.

Objetivando obter expressdes analiticas que ndo fossem totalmente
empiricas e que pudessem resultar em melhores ajustes para os dados experimentais, outros

modelos foram propostos.
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2.6.3 O Modelo de Vina

Em 1984 Vida e colab.”? propuseram um modelo semi-empirico para
descrever a variagdo do “gap” de energia com a temperatura, baseado na distribui¢ao

estatistica de Bose-Einstein. A expressdo proposta por Vifia ¢ dada por:

2
Eg(T)_EB_aB|:l+W:| (68)

onde E T = 0) = Ep — ap € o “gap” de energia a T = 0 K, ap descreve a intensidade da
interagdo elétron-fonon optico e Op = hawkp representa a energia média dos fonons na escala
de temperatura®”. Bons resultados forma obtidos ao ser aplicado o modelo de Vifia nos ajuste
da variag¢ao do “gap” de energia com a temperatura em elementos como Si e Ge, em bindrios,

p l64]

63 - 60 L.
como o GaAs! ¢ o In em terndrios, como 0O AlGaAs! ], em quaternarios, como o

AlGaAsSbl* ¢ em heteroestruturas, tais como super-redes (SRs) de InGaAs/InAlAsP36%,
PQSP e PQDASP™
A aproximacao do modelo de Vifia para baixas temperaturas (definidas em

relagdo a ®p) ¢ dada por:

E (T) > Ey—az(1+2exp(-0,/T))=E,(0)—2a,exp(—-0O, /T) para T << Op (69)

Para altas temperaturas, fazendo 2X = Op/T na Equagdo (69) e
estabelecendo a condi¢do 2X << 1, ou seja, T >> ©p, pode-se desenvolver exp(2X) = 1 + 2X

+2X* + 4X/3 +.... (série de Taylor). Considerando até o termo linear na expansio, tém-se:

E,T)>E, - g—BT - Eg(O)—zg—B(T—(aB /2) para T >>Op (70)

B B

Assim, o modelo de Vifia também mostra um comportamento /inear para
altas temperaturas, similar ao modelo de Varshni. Comparando a Equacdo (70) com a

Equacao (67), nota-se que ay,=2as/Op e f=0Op/2.
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Considerando termos até segunda ordem na expansdo de exp(2X) ¢ facil

verificar que:

{ 2a, } _(2a,/0,)1’

= (71)
exp(®,/T)-1|" T+0©,/2

Fazendo-se, novamente, ay, = 2as/®p ¢ = Op/2 obtém-se a equagdo de
Varshni, ou seja, a equacdo de Varshni ¢ uma aproximagao de segunda ordem da parte
dindmica da expressdo de Viia, que ¢ associada a interacdo elétron-fonon, e ¢ valida somente
para a condi¢do Op/T << 1.

A baixas temperaturas o modelo de Vifia também apresenta problemas: o
ajuste exibe uma curvatura muito suave, desaparecendo por completo para temperaturas
inferiores a ~ 50 K. Este comportamento tipo platd do modelo de Vifa, se deve ao fato do

modelo ndo considerar os fonons actsticos, que dominam a interagao a baixas temperaturas.
2.6.4 O Modelo de Pissler - p

Em 1996 Péssler desenvolveu um novo modelo analitico (modelo tipo-p),

com quatro parametros, para descrever o efeito da variagdo do “gap” de energia com a

[23]

temperatura em materiais semicondutores™, obtendo a seguinte expressao:

o® 27"
Eg(T):Eg(O)_T p1+(6j —1 (72)
Nesta expressdo o = S(T) = - (dE/dT)r— € um parametro a ser ajustado e

estad relacionado a entropia do “gap” de energia para regides de altas temperaturas, ® = hw/ks

¢ o parametro de temperatura caracteristica representando a energia efetiva dos fonons 7z na

[22,65,66]

escala de temperatura e 0 expoente p ¢ o parametro que controla a curvatura da
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expressdo e estda associado a funcdo espectral (ou distribuicdo de freqii€ncias)

f(w) «a (% j , através darelagdop=v + 1.
0

Em estudos realizados posteriormente, Pissler™ observou que a tendéncia
quadratica (T°) relativamente forte no modelo de Varshni e o desaparecimento da dependéncia
com 7 no modelo de Viiia, para a regido de baixas temperaturas, estdo representando certos
limites do comportamento fisico real. Essas constatacdes foram possiveis devido as andlises
dos resultados publicados por Grilli sobre a dependéncia da energia do “gap” com a

temperatura. Passler>™"

argumenta que a dependéncia da variagdo de E (7) em materiais
semicondutores, para a regido de baixas temperaturas, deve ser proporcional a uma lei de
poténcia, do tipo Eg(7) o« T°, onde o expoente p difere do valor convencional, p = 2,

21 Além disso, Pissler’®™ demonstrou que apenas trés

inicialmente proposto por Varshnil
parametros (por exemplo: E (T = 0), ay, ¢ f do modelo de Varshni) sdo insuficientes para
uma descri¢do adequada da curva experimental de Ey(7).

A aplicagdo do modelo de Péssler tipo-p & uma grande variedade de
materiais semicondutores, obteve excelentes resultados, como por exemplo em compostos

[65], em binarios, como o cdsl e o GaAs[54], em ternarios, como o

elementares, como o Si
AlGaAs[6O], em quaternarios, como o AlGaAsSb!®? e, também, a heteroestruturas, tais como
SRs de InGaAs/InAlAsP*! PQSE” e PQDAsP?, fornecendo melhores ajustes para os
conjuntos de dados experimentais de E¢(7), com a variancia do ajuste de minimo-quadrado
(S significativamente menor do que aqueles associados aos modelos empiricos de Varshni e
semi-empirico de Vifa.

Entretando, a definicdo sobre o melhor modelo para o ajuste de Eq(7) ainda
esta sem resposta. A Equacdo (72), apesar de fornecer excelentes resultados em relacdo aos
modelos de Viia e, principalmente, de Varshni, e de ter uma estrutura analitica relativamente
simples, ndo consegue distinguir as contribuicdes dos fonons dos diferentes ramos para a
varia¢do de E4(7), ndo proporcionando bons ajustes para os parametros ® e p em materiais
onde o pardmetro p ¢ maior que 3. Este comportamento (p > 3) surge em semicondutores de

341 pogos quanticos estreitos (L, < 30 A) e em estruturas de

“gap” grande, como SiC e GaN
SRs de periodo curto. Pensando nisso Péssler, em 1998, propds uma nova expressdo para
ajustar os casos onde p > 3 e que fosse a0 mesmo tempo capaz de estimar a contribuicdo dos
fonons dos diferentes ramos (acusticos e Opticos), conhecida como modelo de Péssler tipo-
PP o qual, apesar de fornecer bons ajustes, nio tem sido muito utilizado devido & maior

complexidade na analise de seus parametros.



55

Neste trabalho os modelos de Viia e Péssler tipo-p, os quais sao modelos
relativamente simples e que fornece bons resultados, serdo empregado com objetivo de se
investigar a influéncia da espessura do “spike” no comportamento das transi¢des excitonicas
em heteroestruturas de PQDAs de GaAs/Al,Ga,As. Mais detalhes sobre a utilizagdo deste

modelo, assim como os resultados obtidos, serdo discutidos no item 5.6.
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3 ESPECTROSCOPIA DE MODULAGAO

3.1 INTRODUCAO

As técnicas de espectroscopia de modulagdo tém sido amplamente utilizadas
na caracteriza¢cdo de materiais semicondutores desde a proposta a técnica de eletrorefletdncia
em 1964 ¢ tiveram um grande impulso com o surgimento de outras técnicas de modulagio
no final dos anos sessenta e inicio dos setenta, como a refletancia diferencial, a
termorefletdncia, a magnetorefletincia e a fotorefletancial®®. Estas técnicas foram e algumas
ainda continuam sendo, bastante empregadas na caracterizagdo de materiais tipo “bulk™; e
chamam a atengdo principalmente devido ao seu carater derivativo, de modo que, provocando
pequenas mudancas nas propriedades da amostra analisada, produzem-se variagdes
significativas do sinal em determinados pontos da estrutura de bandas de energia do material,
os quais possuem singularidades na densidade conjunta de estados, suprimindo efeitos de
“background” sem interesse. Com isso, estruturas espectrais pouco definidas que nao
poderiam ser observadas num espectro absoluto, como por exemplo, de refletancia, sdo
geralmente realcados num espectro de eletrorefletincia ou fotorefletancia. Isto, em alguns
casos, dispensa o uso de equipamentos criogénicos, essenciais em algumas outras técnicas
como, por exemplo, a fotoluminescéncia. Além destas vantagens, soma-se se ainda o baixo
custo e facilidade de implementacdo dessas técnicas.

O aspecto relevante nas técnicas de espectroscopia de modulagdo ¢ a
interpretacdo das mudangas no espectro Optico de uma amostra, provocada pela modulagao
periddica de algum parametro fisico da amostra. No caso da eletrorefletancia e fotorefletancia

a perturbagao ocorre através da modulagdao do campo elétrico interno.
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3.2 FUNDAMENTOS TEORICOS DA FOTOREFLETANCIA E ELETROREFLETANCIA

3.2.1 Principios Fisicos da Fotorefletancia e Eletrorefletancia

As técnicas de espectroscopia de modulagdo, como em PR e ER, se baseiam
na resposta de um material a excitagdo por luz (radiagdo eletromagnética de energia E = ho)
que pode ser descrita pelas variagdes na sua fungdo dielétrica €(E) = g;(E) +i &(E). A parte
imaginaria da funcao dielétrica ¢ diretamente proporcional ao coeficiente de absorcao a(E), o
qual ¢ definido a partir da densidade conjunta de estados das bandas de valéncia (BV) e de
conducdo (BC) do material. Absorcdo otica interbanda ¢ a transi¢cao de um elétron da BV para
BC. Este processo pode ocorrer quando a energia ho da energia de excitagao ¢ igual ou maior
que o “gap” (E,) do material. As transi¢des interbandas provocam variagdes na fungdo g, e
ocorrem sempre em determinados pontos da estrutura de bandas de energia do material,
conhecidos como pontos criticos ou singularidades de Van Hovel®,

Através do eletromagnetismo € possivel mostrar que a refletancia R de um
material ¢ uma funcdo das partes real e imaginéria da funcdo dielétrica, de modo que uma
medida da refletincia de uma amostra, em fun¢do da energia da radiacdo incidente, deve
exibir as variagdes em € provocadas pelas transi¢des Opticas que ocorrem nos diversos pontos
criticos. Tal procedimento pode ser usado no intuito de se investigar a estrutura de bandas do
material sob analise. Tais variagdes, contudo, nem sempre sdo abruptas e isoladas, causando
ambigiiidades na identificagdo das transicoes.

Objetivando tornar mais nitidas as variagdes no espectro Optico foram
desenvolvidas técnicas espectroscopicas nas quais se introduz uma perturbagdo periddica do
sistema, sendo o espectro resultante da medida proporcional a alguma derivada do espectro
obtido sem a perturbaciol’".

A variagdo relativa da refletancia (AR/R), para regime de campo baixo,

I'>>10 onde I' ¢ o parametro de alargamento (relacionado ao tempo de vida do estado) e

n® ¢ energia elétro-Optica, pode ser relacionada diretamente com a mudanga na fungdo

dielétrica (Ag) provocada pela perturbagio, através da equagdol’'):
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% = Re[Ce" Ae] (73)

onde Ae = ¢(E,§) - ¢(E,0), onde & é o agente perturbativo, que pode ser: pulsos de calor,
tensdes, campo elétrico e campo magnético, modulados a uma freqiiéncia fixa.

Na técnica de espectroscopia Optica conhecida como eletromodulagdo, a
perturbagdo acontece devido a um campo elétrico. 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 eletrorefletincia (ER). Contudo, quando o
campo elétrico interno a amostra, existente na regido de superficie ou em alguma interface da
amostra, ¢ modulado por um feixe de luz pulsado a uma freqiiéncia fixa (geralmente um feixe
de “laser” que passa por um “chopper”), a técnica ¢ conhecida como fotorefletancia (PR). Um
espectro de eletro ou fotorefletincia ¢ um grafico da intensidade da variagdo relativa da
refletancia AR/ R (onde R ¢ a refletdncia da amostra e AR ¢ a variagdo da mesma devido a
perturbagdo) em fun¢do da energia dos fotons de um feixe de prova, o qual pode ser obtido
através de uma lampada de luz branca dispersa por um monocromador.

A eletromodulacdo (eletrorefletancia e fotorefletdncia) pode ser tratada sob
0 mesmo aspecto, ou seja, a influéncia de um campo elétrico sobre os portadores (elétrons e

buracos) em um semicondutor.
3.2.2 A Variagdo da Funcao Dielétrica Provocada por uma Perturbagdo &

Quando uma perturbacao & ¢ aplicada sobre um material, ocorrem mudancgas
na fun¢do dielétrica proporcionais a intensidade da perturbacdo. Se essa intensidade € baixa,
as variagcdes da fungdo dielétrica sdo pequenas, e alteram os parametros do material por
quantidades pequenas. Os parametros dos quais dependem a fungao dielétrica sdo a energia de
transi¢ao (Ey), o tempo de vida do estado (I') e o elemento de matriz da transi¢do associado a

intensidade (I) da transicdo. Desde que essas variagdes sejam pequenas, de modo que:
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Eo— Eo+ 0Eg
I'-TI+ol (74)
I—-1+34l

onde 0Ey — 0, 8I' — 0 e 81 — 0, as variagdes em & também serdo pequenas, e através das
expansdes em série de Taylor que podem ser truncadas em primeira ordem, elas podem ser

aproximadas por primeiras derivadas desses pardmetros com relacdo ao agente perturbativo:

[os 08, asar oear

°=\%E o Taroe Taroe | (73)

Esta aproximacao de primeira derivada para Aeg ¢ particularmente adequada
para as formas de perturbacdo que preservam a simetria translacional do sistema. Veremos em
seguida que tal simetria ¢ perdida quando a perturbagdao ¢ um campo elétrico agindo sobre os

portadores livres nas bandas de energia.
3.2.3 Efeitos de Campo Elétrico Aplicados a um Semicondutor

Aplicando um campo elétrico de intensidade constante em um material
semicondutor, ¢ adicionada uma energia potencial q®@(z) (onde ®(z) ¢ o potencial elétrico
associado a este campo). ®(z) aumenta linearmente na dire¢cdo do campo aplicado (z),

“entortando” as bandas de energia nesta dire¢ao (Figural?).

i BC %

BV
15 \ 2= q‘%
— § m

(a) (b)

A
|

Figura 6 — Esquema idealizado das bandas de energia de um material (a) sem campo elétrico aplicado
e (b) com campo elétrico aplicado na direcdo z (para a esquerda).
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Os portadores (elétrons na BC e/ou buracos na BV) serao acelerados dentro

Z

das bandas por a = 9

g onde ¢ ¢ carga do portador, sendo negativo para elétrons e positivo

r

para buracos leves e pesados, m* ¢ a massa efetiva do portador no material e F, € o campo
elétrico aplicado. A energia potencial criada pelo campo ¢ transformada em energia cinética

para os portadores, provocando uma aceleracdo destes na direcdo z, devida a aplicagdo de

., 0 que quebra a simetria translacional do sistema nesta dire¢ao.
Em geral, ha um campo elétrico interno (Fd. c.) criado pela distribui¢dao de

cargas em estados de superficie, e/ou na regido de carga espacial formada na interface entre

materiais semicondutores. Na fotorefletincia, como j4 mencionamos, o campo Fa.c. é
modulado pelo feixe de laser pulsado a uma freqiiéncia fixa, cuja energia ¢ maior que a
energia E, do material analisado. Os elétrons e buracos fotogerados pelo laser se separam

espacialmente devido ao campo elétrico interno, criando um novo campo elétrico de sentido
contrario a Fu.c., atenuando-o. Assim, na fotorefletincia, a modulacdo ocorre entre Fd.c. e

Fa.c—F:, onde F- ¢ o campo elétrico criado pela separacdo espacial dos portadores

fotogerados. Ja na eletrorefletancia o campo elétrico externo F.é aplicado diretamente sobre

o material através de contatos elétricos instalados sobre a amostra e ligados a uma fonte de

alta tensdo alternada, modulando diretamente o campo elétrico interno Fa... Assim, na

eletrorefletancia, a modulagiio ocorre entre Fa.c.+ F, e Fac—F=.

3.2.4 Formas de Linha

Existem trés regimes de campo elétrico total atuando na amostra em
espectros de eletromodulagdo de semicondutores “bulk”: baixo, intermediario e alto. A seguir

abordaremos os dois primeiros.
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3.2.4.1 Regime de campo baixo

. . . ’ Logr 0
No regime de campo baixo, a energia elétro-6ptica, Aspnes!””! demonstrou

que:

Ae=o(E,B)—e(E,0)= ST 19 12 0)) (76)
24u E’ OF’

onde E ¢ a energia do foton incidente. A variacdo da funcdo dielétrica provocada por um
campo elétrico, no limite em que I' >> 70O (campo baixo), € proporcional a terceira derivada
da fungdo dielétrica ndo perturbada. Este carater de terceira derivada dos espectros de
eletromodulagdo foi corroborado pela comparagao de formas de linha de terceira derivada das
partes real e imaginaria da funcdo dielétrica, obtidas por elipsometria e medidas de
eletrorefletancia em Ge.

Aspnesm] demonstrou que, desprezando a intera¢do excitOnica entre o par
elétron-buraco e utilizando a descri¢do do elétron independente e a aproximagao de banda
parabdlica na vizinhanga de pontos criticos da densidade conjunta de estados em

semicondutores “bulk”, a funcao dielétrica tem a forma geral:

(E,T)= AT """ (E — E, +il")" (77)

onde A esta relacionado com o elemento de matriz da transi¢do Otica, ¢ ¢ um fator de fase
ligado ao tipo de ponto critico da estrutura de bandas, £, ¢ a energia da transi¢do (igual a E,
quando nos referimos ao “gap” fundamental do material), e m € o expoente que depende da
dimensionalidade do ponto critico, sendo igual a -1/2, 0 e 1/2 para pontos criticos em uma,
duas e trés dimensdes, respectivamente. O parametro I" é inversamente proporcional ao tempo
de vida do estado.

Devido a Equagdo (73) e a forma geral da fun¢do dielétrica dada em (77),
formas de linha de eletromodulagdo (eletrorefletincia e fotorefletancia), obtidas de sistemas

onde a condigdo de campo baixo & valida, podem ser ajustados pela relagdol’"):
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% =Re[Ce(E—Ee+iT) "] (78)

onde C ¢ a amplitude, ¢ ¢ a fase, E, ¢ a energia da transi¢do, / ¢ 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 resultantes das

transigdes Opticas .

3.2.4.2 Regime de campo intermediario e o efeito Franz - Keldysh

No regime de campo intermediario, I' <<7® e o problema pode ser tratado
através da aproximacgdo de massa efetiva, na vizinhanca de pontos criticos. A expressao geral

para a variagio da fungdo dielétrica total na presenga do campo elétrico externo é!"":

Ae(E,F)=

2¢°h° |e.P,, | (2/,1
hZ

22 _j (h®)l/2[G(77)+iF(77)] (79)
m°E

onde é é o versor na dire¢do de polarizagdo, Pcy € o elemento de matriz do momento
eletronico, E ¢ a energia do foton, x ¢ a massa efetiva interbandas, 70 ¢ a energia eletro-
optica definida na Equacdo (83), F(n) e G(n) sdo as funcdes eletro-Opticas e sdo dadas em

termos de fungdes de Airy!”") e suas derivadas:

Fp) = N7[Ai‘2 (1) - A (] - ()" u(=n) (80)

2

G(n) = N7[Ai'(77)3i' — nAi(m)Bi(m)] = ()" u(a7) (81)

onde n = (E; — E)/7® e u(n) é zero para 7 <0 e 1 para 7> 0 (fungdo de Heavside). Este
tratamento mostra uma cauda exponencial abaixo do “gap” e uma série de oscilagdes

amortecidas acima dele, comportamento caracteristico das fungdes eletro-opticas (Figura 16).
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Figura 7 — Comportamento das fungdes eletro-opticas em fungdo de n = (E,-E)/#®. Podemos

observar que estas fun¢des tém uma forte singularidade em %Z® = E, e exibem um
comportamento oscilatorio envolvido por uma funcdo de decaimento exponencial para
E,-E < 0 (energias maiores que o “gap”) e decaem exponencialmente para E,-E > 0
(energias menores que o “gap”).

Conforme a Equa¢do (73), AR/R esta diretamente ligado a Ag; assim, um
espectro de eletromodulagdo seria caracterizado por uma cauda exponencial para energias
abaixo de E,, e oscilagdes exponencialmente amortecidas para energias maiores que E,. Este €
o efeito Franz-Keldysh, resultado da interacdo dos portadores com o campo elétrico interno
do material. As oscilagdes observadas para energias maiores do que o “gap” sdo denominadas
oscilagdes Franz-Keldysh (OFKs) e representam a interferéncia construtiva das fungdes de
onda dos elétrons e buracos. A cauda exponencial de F(n) resulta das penetragdes das funcdes
de onda dos elétrons e buracos na regido do “gap” de energia do sélido e, neste caso, a
probabilidade de ocorrer transi¢cdes para energias menores do que o “gap” ¢ diferente de zero.

Aspnes ¢ Studna’¥, utilizando a forma assintética das funcdes eletro-
opticas alargadas na vizinhanga de um ponto critico do tipo M, obtiveram uma expressao
para a forma de linha (isto €, a curva experimental AR/R em fungdo da energia do feixe de

prova):
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AR C (E — Eg)'"? 4(E-E)'* =«
o = —— - (d -1 82
R (E _Eg)(d+l)/4 eXp[ (h®)3/2 ]COS[3 (h®)3/2 4 ( )] ( )
onde d ¢ a dimensionalidade do ponto critico, e
2 2F2
no="E (83)
2p

¢ a energia eletro-Optica e ¢ € a massa efetiva reduzida do material na direcao do campo F'.

A equagdo (82) caracteriza uma forma de linha que oscila com a fungdo
coseno, amortecida por uma fung@o de decaimento exponencial. Essa ¢ a forma esperada para
a variagdo da fungdo dielétrica devido ao efeito Franz-Keldysh, o que ¢ uma evidéncia

inconfundivel do regime de campo intermedidrio.

3.2.5 Efeitos Excitonicos

Em determinadas situa¢des, dependendo da amostra analisada (grau de
pureza, concentracao de dopantes, etc.) e das condigdes de realizagdo da medida (por ex., em
baixas temperaturas), os efeitos excitonicos podem ser importantes e até mesmo
predominantes no espectro de absorcdo dos materiais. Entretanto os célculos realizados nas
secOes anteriores para as variagdes da fungao dielétrica devido a perturbagdo, ndo levaram em
consideragdo a interacao coulombiana entre o par elétron-buraco.

No experimento de eletromodulagdo, sendo o campo elétrico seja aplicado
na direcdo do crescimento da amostra, ou seja, perpendicular a sua superficie, os portadores
estardo confinados na dire¢do do campo e, portanto, ndo podem ser acelerados como no caso
“bulk”.

Em estruturas semicondutoras contendo pogos quanticos isolados, os
portadores ocupam os niveis de energia discretos formados pelo potencial do pogo; e que
além disso, sabemos que os efeitos excitdnicos se tornam muito mais relevantes em estruturas
de pogos quanticos do que no caso “bulk”, devido a confinamento do elétron e do buraco na
mesma regido espaciall’””!. Contudo, podemos prever que a energia de ligagio do éxciton

(Eexc), tempo de recombinacdo excitonico (I'), e também a superposi¢do das fungdes de onda
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do elétron do buraco (relacionados a intensidade de absorcao excitonica (Iexc) sejam afetados
pelo campo elétrico, e desde que a intensidade do campo seja baixa, a variagdo A= poderia ser
dada pela Equacao (75) onde £ = F, ou seja, o agente perturbado ¢ o campo elétrico.

Pollak e colaboradores'”® realizaram uma analise de forma de linha de PR
em pogos quanticos de AlGaAs/GaAs. Através desse estudo, observou-se que, para
temperaturas muito baixas (em torno de 6 K), a expressao para a variacao na fun¢ao dielétrica

Ae usando ¢ da forma lorentziana

i¢
(B, T)=—Le (86)
E—E, +iT

ou seja, a Equagdo (77) com m = -1, ajustou muito bem a curva experimental. Contudo, tal
ajuste ndo forneceu bons resultados para temperaturas elevadas. Para T = 150 K, por exemplo,
um ajuste com ¢ tendo uma forma gaussiana se torna mais eficiente.

Entretanto, para T = 150 K" verificou-se que a forma de linha da Equagio
(78) utilizando n = 3 (ponto critico bidimensional) ajusta bem os dados experimentais. Isto
pode ser conseqiiéncia da forma de degrau da curva de absor¢do de pogos quanticos, que ¢é
caracteristica de pontos criticos de tipo My-2D. Tal forma de linha (Equagdo (78) com n = 3)
imita a forma de linha de primeira derivada de & com perfil gaussiano. Para todas as
temperaturas analisadas neste estudo, verifica — se que todos os ajustes realizados (utilizando
formas de linha de primeira derivada de lorentziana, primeira derivada de gaussiana ou
terceira derivada de My-2D) fornecem valores idénticos para as energias de transi¢ao.

Sintetizando, formas de linha utilizando a Equacdo (78) parecem fornecer
valores confiaveis para as energias das transi¢des Opticas, os quais podem ser comparados
com valores tedricos. O mesmo pode ser dito de formas de linha de primeira derivada com ¢
de perfil gaussiano (para altas temperaturas) e com & de perfil lorentziano (para baixas
temperaturas). Contudo, a Equacao (78) provém da possibilidade de aceleragdao dos portadores
pelo campo elétrico, efeito que ndo se verifica se os portadores estdo devidamente confinados
no pogo de potencial; assim, a forma de linha de primeira derivada com ¢ gaussiano ¢, dessa
maneira, quase que totalmente empirica.

Aspnes!™ mostrou que, quando a linha de absor¢io exciténica é estreita e
bem separada do continuo de absor¢do da banda, sua contribui¢do a fun¢do dielétrica pode ser

obtida da Equacdo (77) com m = -1. Isto leva a formas de linha dadas pela Equacao (78) com
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n = 21"}, Trabalhos recentes também utilizam n = 2 para o ajuste de espectros onde existam

(8

transi¢des excitonicas™ e, portanto, este serd o valor adotado para nossos ajustes tanto de PR

como de CER.
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4 AMOSTRAS E TECNICAS EXPERIMENTAIS

4.1 INTRODUCAO

Neste capitulo sera apresentada uma descricdo das amostras estudadas neste
trabalho e das técnicas espectroscopicas utilizadas para a caracterizag@o Optica das mesmas.

O conjunto de amostras ¢ composto por duas amostras, cada uma contendo
duas heteroestruturas diferentes formadas por pogos (ou mini-pocos) de GaAs e barreiras e
“spikes” (barreira interna entre os dois mini - pocos no PQDA) de Al,Ga; As. As duas
amostras contém a mesma concentragdo de aluminio (x = 0,15), sendo que para cada uma
delas os PQDAs apresentam “spikes” de espessura varidvel (5, 15 e 30 A). Dessa forma, para
uma determinada heteroestrutura, pode-se realizar o estudo dos efeitos da espessura do
“spike” nas propriedades Opticas das heteroestruturas.

Para o estudo das propriedades Opticas das amostras em questdo, foram
realizadas medidas de fotorefletancia (PR) em funcdo da temperatura e, também, medidas de
eletrorefletancia sem contato, (CER) (do inglés “Contactless Eletro — Reflectance”) em
funcao da temperatura. H4 de se destacar que desenvolvemos em sua totalidade a montagem
de CER, a qual foi utilizada pela primeira vez no Laboratério de Optica e Optoeletrénica do
Departamento de Fisica da Universidade Estadual de Londrina (UEL). A seguir serdo
apresentados os detalhes das amostras e os sistemas experimentais das técnicas

espectroscopicas utilizadas neste trabalho.

4.2 AMOSTRAS

A Figura 17 ilustra o esquema de crescimento das duas amostras estudadas
neste trabalho. A seguir serdo apresentados os detalhes das amostras.

A amostra #8 ¢ composta por um PQS de 80 A de espessura e um PQDA
com mini-pogos de 40 A de largura e “spike” de 15 A de espessura. O crescimento dessa
amostra foi realizado da seguinte maneira: sobre um substrato de GaAs, orientado na dire¢ao

(001), foi crescida uma camada “buffer” de GaAs de 5000 A. Sobre essa camada “buffer” foi
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crescida uma camada de 1000 A da liga terndria Alp;5GaggsAs. Em seguida foi crescida a
estrutura de PQS, ou seja, foi crescida uma camada de GaAs de 80 A de espessura e outra
camada de Alp;5GaggsAs de 300A de espessura. Sobre a liga ternaria foi crescida a estrutura
de PQDA, ou seja, foi crescida uma camada de GaAs de 40 A de espessura (primeiro mini-
pogo), uma camada de Aly ;5GaggsAs de 15A de espessura (“spike”), outra camada de GaAs
de 40 A de espessura (segundo mini-pogo) e outra camada de Aly;5GaggsAs de 300 A de
espessura. Para finalizar a amostra, foi crescida uma camada tampao (“cap-layer”) de GaAs

de 50 A de espessura.

Amostra #8
£000 A MWHA 40A A 0A B0A .Ga.&s
SA 202 .Alu,wﬁﬂu.ﬂﬂﬁ
Amostra #9 (‘{'

404 404 2004 40A DA MOA S0A

z

Figura 8 — Esquema de crescimento dos dois tipos de amostras disponiveis para a realiza¢do do
trabalho.

A amostra #9 é composta por dois PQDAs, um com “spike” de 5 A de
espessura e outro com “spike” de 30 A de espessura. Ambos os PQDAs sdo formados por
mini-pogos de 40 A de largura. O crescimento das amostras desse tipo foi realizado da
seguinte maneira: sobre um substrato de GaAs, orientado na direcao (001), foi crescida uma
camada “buffer” de GaAs de 5000 A. Sobre essa camada “buffer” foi crescida uma camada de
1000 A da liga terndria Alp,15Gag ssAs. Em seguida foi crescida a primeira estrutura de PQDA,
ou seja, foi crescida uma camada de GaAs de 40 A de espessura (primeiro mini-pogo), uma
camada de Alp;5GagpgsAs de 5A de espessura (“spike”), outra camada de GaAs de 40 A de
espessura (segundo mini-poco) e outra camada de Alg;5GagssAs de 300 A de espessura.
Sobre a liga ternaria foi crescida a segunda estrutura de PQDA, ou seja, foi crescida uma
camada de GaAs de 40 A de espessura (primeiro mini-pogo), uma camada de Al ;5GaggsAs

de 30A de espessura (“spike”), outra camada de GaAs de 40 A de espessura (segundo mini-
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poco) e outra camada de Aly15GaggsAs de 300 A de espessura. Para finalizar a amostra, foi
crescida uma camada tampao (“cap-layer”) de GaAs de 50 A de espessura.

As amostras foram crescidas através da técnica de MBE no Laboratorio de
Novos Materiais Semicondutores (LNMS) do Instituto de Fisica da USP-SP pelo Prof. Dr.

Alain André Quivy e pelo Dr. Tomas Erikson Lamas.

4.2.1 Parametros dos Materiais das Amostras

Neste item iremos reapresentar, resumidamente, alguns pardmetros
importantes para nossas amostras. Esses parametros serdo utilizados para calcular
teoricamente outras grandezas, como, por exemplo, os niveis de energia nos PQS ¢ PQDAs.

Os parametros de entrada para os materiais GaAs e Al,Ga;,As sdo
mostrados na Tabela 1°°). Em alguns casos, como para o calculo da energia de ligagio
excitonica (Ep), esses parametros devem ser corrigidos segundo as sugestdes de Mathieu e

colab.®), apresentadas no item 2.5.

Tabela 1 — ParAmetros dos materiais GaAs e Aleal_xAS[33].
Parametro GaAs Al Ga,_As
m, 0,0667 m, (0,0667 + 0,083x) m,
My, 0,34 my (0,34 + 0,42x) my
My 0,094 my (0,094 + 0,043x) my
£ 12,5 12,5(1 —x) + 9,8x

Além desses parametros, consideraremos que a diferenca entre o “gap” de

energia do GaAs e do Al,Ga;_As ¢ dada (em meV)[3 3 por:

AE(x) = 1,455x (87)
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e que os “off-sets” da banda de condugdo (AE.) e da banda de valéncia (AE,) sdo dados,

respectivamente, por->":

AE(x) = 0,65AE(x) (88)

AE,(x) = 0,35AE(x) (39)

r ~ ;. . . , o1, . *
onde x ¢ a concentracao de aluminio do material da barreira, ¢ € a constante dielétrica, e m, ,
*

% ~ . r
mp, e my sdo as massas efetivas do elétron, do buraco pesado e do buraco leve,

respectivamente.

4.3 A TECNICA DE FOTOREFLETANCIA

4.3.1 Sistema Experimental de Fotorefletancia

O esquema do sistema de PR mostrado na Figura 18 corresponde a
montagem existente nos Laboratério de Optica e Optoeletronica do Departamento de Fisica
da Universidade Estadual de Londrina (UEL) onde foram realizadas as medidas de
fotorefletdncia das amostras estudas neste trabalho. A seguir sdo apresentados os detalhes
dessa montagem experimental.

A luz branca fornecida pela lampada de tungsténio-halogénio (12 V / 60 W)
apods passar por duas lentes (2) e (3) ¢ focalizada na fenda de entrada (com abertura de
aproximadamente 200 um) de um espectrometro (Jarrell-Ash de 0,5 m). A luz proveniente da
fenda de entrada incide na grade de difragdo. Um motor de passo, controlado eletronicamente
pelo sistema de aquisicdo de dados, move a grade de difracdo (600 linhas/mm, com “blaze”
em 12000 A), a qual faz uma varredura em comprimento de onda do feixe monocromatico
que sai do espectrometro.

Apos sair do espectrometro, o feixe monocromatico passa através de um
filtro RG 715 (Schott), ndo mostrado na figura, o qual ndo permite a passagem de ordens

indesejadas de comprimentos de onda. O feixe passa, entdo, através de uma lente (5),
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escolhida de maneira a otimizar a dimensdes do mesmo para uma boa focalizacdo sobre a
superficie da amostra, que se encontra fixa em um porta - amostras no interior de um
criostato, o qual ¢ acoplado a um sistema de vacuo (composto por uma bomba mecénica e
uma bomba turbo-molecular) que permite atingir pressdes da ordem de 10 Torr. Esta pressio
¢ necessaria para que o sistema de ciclo fechado de hélio possibilite a obtengdo de baixas
temperaturas, permitindo, no nosso caso, que a temperatura da amostra possa ser variada

através de um controlador de temperatura (modelo 331 — LakeShore) desde 12 até 300 K.

22
3
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Figura 9 - Esquema da montagem experimental utilizada na obtengdo dos espectros de

fotorefletancia: 1 - Lampada, 2 - Lente f =11,5 cm, 3 - Lente f = 21,0 cm, 4 -
Espectrometro, 5 - Lente f = 10,5¢cm, 6 - Espelho, 7 - Sistema de controle de
temperatura, 8 - Amostra, 9 -Criostato, 10 - Laser, 11 - Filtro, 12 - “Chopper”, 13 -
Sistema de vacuo, 14 - Sistema de ciclo fechado de hélio, 15 - Lente f = 4,5cm, 16 -
Filtro, 17 -Fotodetector, 18 - Amplificador, 19 - “Lock —in”, 20 - Sistema de
aquisi¢@o de dados, 21 - Micro-computador, 22 - Motor de passo.

Sobre a mesma regido da amostra incide o feixe do “laser” (“laser de diodo”
- 1 mW e 633nm), que ¢ modulado antes de atingir a amostra, por um “chopper” (modelo
SR540 - Stanford), que gira a uma freqiiéncia fixa (utilizamos em nossas medidas a
freqiiéncia de 200 Hz). Filtros de densidade neutra (11) podem ser inseridos no caminho
optico do “laser”, diminuindo sua intensidade da maneira que se desejar. O feixe de luz
proveniente do espectrometro ¢ refletido pela amostra, passa através de uma lente (15),

também escolhida de maneira a otimizar a focalizacdo do feixe sobre a area ativa de um
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fotodetector de Si; na frente deste fotodetector ¢ usado um filtro 6ptico RG 715 (Schott), que
impede a passagem da luz do “laser” espalhada pela amostra. O fotodetector transforma a
intensidade luminosa em um sinal elétrico, que ¢ amplificado pelo pré-amplificador. Este
sinal tem uma componente proporcional a refletividade da amostra (R) e outra componente
proporcional a variagdo da refletividade causada pelo laser (AR), onde R >> AR.

O sinal amplificado ¢ enviado simultaneamente para uma das entradas do
sistema de aquisicao de dados e para o “lock-in” (modelo SR510 - Stanford). A freqiiéncia de
rotagdo do “chopper” serve como referéncia para o “lock-in”, que amplificard somente a
componente do sinal que estiver nesta freqiiéncia (isto é, AR), desprezando todas as outras
componentes. O sinal de saida do “lock-in” (AR) ¢ entdo enviado para a outra entrada do
sistema de aquisi¢ao de dados. O sistema faz a leitura dos dois sinais (R e AR), armazena as
informacgdes, enquanto simultaneamente mostra na tela do microcomputador o grafico da

razao AR/R em fun¢do do comprimento de onda, que € o espectro de fotorefletancia.

4.4 A TECNICA DE ELETROREFLETANCIA SEM CONTATO

4.4.1 Sistema Experimental de Eletrorefletancia sem Contato

A descricdo do sistema experimental da técnica de eletrorefletdncia sem
contato ¢ igual a do sistema de fotorefletincia, diferindo no seguinte aspecto: ao invés de uma
“laser” modulado por um “chopper” empregamos como fonte de modulagdo um campo
elétrico de 10kV/cm, fornecido por uma fonte de alta tensdo (modelo 677B - Trek), o qual ¢
aplicado através de um capacitor cujos os eletrodos sdo formados por uma placa de cobre e
uma lamina de FTO. Esse campo ¢ modulado por um gerador de sinais (modelo MFG4202 —
Minipa) no modo de onda quadrada a uma freqiiéncia fixa de 80 Hz. A freqiiéncia da onda
quadrada do gerador de sinais servira como referéncia para o “lock —in” (modelo SR510 -
Stanford). O osciloscopio (modelo 2261 — Y - Tectronic) ¢ usado para medir o sinal de saida
da fonte de alta tensdo em um escala 50 vezes menor que o valor real, a fim de verificar a
adequada aplicacdo do campo elétrico sobre a amostra. Na Figura 19 esta esquematizada a

montagem experimental da técnica de eletrorefletancia sem contato. No sistema de medidas
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de CER houve a necessidade de se fazer uma preparacao especial no porta — amostra contido
no interior do criostato, com a finalidade de aplicar uma diferenca de potencial de 1kV na
amostra e, ao mesmo tempo, isolar eletricamente o sensor de temperatura do eletrodo de
cobre. A Figura 20 mostra um esquema da célula utilizada para aplicacdo do campo elétrico
sobre a amostra, onde a distancia d entre as placas de FTO e de cobre ¢ de aproximadamente

Imm.

—

20

Figura 10 — Esquema da montagem experimental utilizada na obten¢do dos espectros de
eletrorefletdncia sem contato: 1 - Lampada, 2 - Lente f=11,5 cm, 3 - Lente f= 21,0
cm, 4 - Espectrometro, 5 - Lente f = 10,5cm, 6 - Espelho, 7 - Sistema de controle de
temperatura, 8 - Amostra, 9 -Criostato, 10 — Fonte de alta tens@o, 11 — Gerador de
sinais, 12 - Osciloscopio, 13 - Sistema de vacuo, 14 - Sistema de ciclo fechado de
hélio, 15 - Lente f = 4,5cm, 16 -Filtro, 17 -Fotodetector, 18 - Amplificador, 19 -
“Lock —in”, 20 - Sistema de aquisi¢do de dados, 21 - Micro-computador, 22 - Motor
de passo.
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Figura 11 — Esquema da montagem no interior do criostato: 1-Porta amostra, 2 - Mica, 3 - Pasta
térmica, 4 - Lamina de cobre, 5 - Amostra, 6 - Lamina de FTO, 7 - Sensor de
temperatura, 8 — Espagadores (borrachas), 9 — Fixadores (parafusos).

O objetivo inicial era realizar as medidas de CER da amostra a temperaturas
de até 12 K sobre a amostra, o que ndo foi possivel devido ao fato de termos que isolar
eletricamente o sensor de temperatura. Para realizar esse isolamento utilizamos a mica ¢ a
pasta térmica, as quais serviram como isolantes elétricos e condutores térmicos entre a lamina
de cobre e o porta amostra, ndo permitindo a passagem de corrente elétrica até o sensor e
resfriando a amostra, porém a conducao térmica nao ocorreu da forma desejada, sendo que a
menor temperatura registrada sobre a amostra foi de 66 K.

Dessa forma surgiu a necessidade de corrigir as medidas da temperatura. A
seguir descrevemos como isso foi feito. O controlador de temperatura possui dois sensores, 0
sensor A que sempre fica conectado ao dedo frio do criostato, proximo a resisténcia de
aquecimento e o sensor B que pode ser conectado em qualquer ponto escolhido da célula.
Primeiramente realizamos as medidas conectando o sensor B no porta — amostras ¢ com a
fonte de alta tensdo ligada, conforme representado na Figura 20, registramos os valores nos
sensor A e B (caso I), em seguida repetimos o mesmo procedimento mas agora com o sensor
B conectado a placa de cobre e com a fonte de alta tensdo desligada (caso II), tomando como
referéncia o valor da temperatura no sensor A no caso I. Assim estimamos o valor da
temperatura sobre amostra nas medidas de eletrorefletancia sem contato de forma segura. Os

valores para a correcdo das medidas de temperatura sobre a amostra sio mostrados na Tabela

2.



Tabela 2 — Corregdes dos valores de T para eletrorefletincia sem contato.

T (K)- Sensor A T (K)- Sensor B T (K) - Sensor B Caso
Caso [ mn
12 20 66
26 29 70
36 39 75
47 50 82
58 60 90
68 70 97
78 80 103
89 o1 112
99 101 120
119 121 134
139 140 152

159 161 168
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5 RESULTADOS E DISCUSSAO

5.1 INTRODUCAO

Neste capitulo serdo apresentados os resultados tedricos e experimentais
obtidos para todas as heteroestruturas descritas no Capitulo 4, bem como a andlise dos
mesmos. Inicialmente, no item 5.2 serdo apresentados os resultados tedricos obtidos para os
niveis de energia dos portadores de carga e para a energia de ligagdo excitonica nos
diferentes PQS e PQDAs. No item 5.3 serdo mostrados os resultados das medidas de PR
realizadas a baixas temperaturas, para todas as amostras. Serd realizada a comparagao entre os
resultados tedricos e os resultados experimentais, obtidos através de PLP®! ¢ através de PR,
das energias de transi¢do excitonica em todas as estruturas. Na seqli€ncia, no item 5.4, serdo
apresentados os resultados das medidas de CER realizadas entre 60 e 170 K para a amostra #8
e entre 60 e 140 K para a amostra #9, onde ser4 feita uma comparag¢do com as medidas de PR.
No item 5.5 serdo mostrados os graficos da energia da transi¢do excitonica em funcdo da
temperatura, para as transi¢oes e;-hh;, e;-lh; do PQS e ejs-hhys, ejs-lhs, ejq-hhis € ejs-lh;4
dos PQDAs. Finalmente, no item 5.6 serdo mostrados os ajustes das curvas da dependéncia da
energia da transi¢do excitonica com a temperatura (Eg(7)), utilizando os modelos de Vifia e de

Passler par as transigdes citadas.

5.2 ENERGIA DE LIGACAO EXCITONICA E ENERGIA DE TRANSICAO EXCITONICA DO PQS E DOS
PQDAsS.

5.2.1 Niveis de Energia do PQS

De acordo com a metodologia apresentada no item 2.3.1, os niveis de

energia dos portadores de carga em um PQS foram obtidos através das seguintes

expressées[”]:
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kM/
) m.
k,L, = pr—2arcsin — = (16)
LI
mw mb
onde L,, ¢ a largura do poco, p = 1, 2, 3,. . . € o numero quantico principal e indexa os niveis

de energia, k,, € k;, representam, respectivamente, os vetores de onda no interior do pogo e na

regido das barreiras, e sdo definidos como:

1 .
kwe(h) = % 2mwe(h)Ep (14)

Kpeny = %\/2’”;(/1) (AEc(v) -k, ) (15)

*

onde m, e m, sdo, respectivamente, as massas efetivas dos portadores nas regides do pogo e
das barreiras de potencial, AE.,) € o potencial do pogo (o indice ¢ representa o potencial do
poco para elétrons (e), na banda de condugao, e o indice v representa o potencial do poco para
buracos (%), na banda de valéncia), E, ¢ a energia do p-ésimo estado ocupado pelo portador no
poco quantico. Os parametros utilizados nos calculos foram apresentados no item 4.2.1.

Na Tabela 3 sdo resumidos os resultados obtidos para o PQS com
concentragdo de aluminio de x = 0,15. Sdo mostrados os valores para o primeiro e segundo
niveis de elétrons (e;) e (ez), para o primeiro e segundo niveis de buracos pesados (hh;) e (hhy)

e para o primeiro e segundo niveis de buracos leves (/4;) e ({h,).
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Tabela 3 — Niveis de energia calculados para o PQS com x = 0,15.

Nivel Valor (meV)

€ 36,0
€2 126,3
hh, 9.7

hh- 37,7
lh, 23,6
lh; T4.6

5.2.2 Niveis de Energia dos PQDAs

De acordo com a metodologia apresentada no item 2.4.1, os niveis de

energia dos portadores de carga em um PQDA foram obtidos através da seguinte

expressﬁo[42]:
1. 1 .
2cos(k, L,)+|¢c——|sin(k, L, )E|c+— |exp(—x,L,)sin(k L, ) (31)
S S
onde:
K,
=, 32
e (32)

L, ¢ a largura do poco, L, ¢ a espessura do “spike”, k, e x; representam,
respectivamente, os vetores de onda no interior do poco e na regido das barreiras (0s mesmos
dados pelas Equagoes (14) e (15)), my, e my, sio, respectivamente, as massas efetivas dos
portadores nas regides do poco e das barreiras de potencial. Os parametros utilizados nos
calculos foram apresentados no item 4.2.1.

Na Tabela 4 sdo resumidos os resultados obtidos para todas as estruturas de
PQDAs, com concentracdo de aluminio de x = 0,15. Sdo mostrados os valores para o primeiro

nivel simétrico e anti - simétrico de elétrons (e;s) € (e14), € para o primeiro nivel simétrico e
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anti-simétrico de buracos pesados (hhs) e (hhi4) € para o primeiro nivel simétrico e anti-

simétrico de buracos leves (/h;s) € (lh14)

Tabela 4 — Niveis de energia calculados para os PQDAs com x =0,15.

Estrutura eps (meV) e (meV) hhys (meV) hig, (meV) Ihys imeV) Ihy, (meV)
PQDAS 43,3 118.3 14.6 341 27,1 70,9
(L=3A)
PQDA15 33.1 104,1 19,8 29,1 32,2 66,3
(Ly=15A)
PQDA30 62,2 90.6 228 25,9 36,9 58.8
(Le=30 A)

5.2.3 Calculo da Energia de Ligagdo Excitonica no PQS

Seguindo a metodologia descrita no item 2.5.6, a energia de ligacdo

excitonica no PQS foi determinada utilizando a expressaol*’:

_ 4E,
" 2n+a-3)

(60)
onde n = 1, 2, 3,... ¢ o nimero quantico principal (para os nossos célculos, n = 1), o € a
dimensionalidade do sistema e Ej ¢ a energia de ligacdo do éxciton no material “bulk™. Ey e o
devem ser considerados levando em conta todas as corregdes para os parametros dos quais
* e, . . * . .
eles dependem: & (constante dielétrica efetiva do meio) e ayp (raio de Bohr efetivo).

Considerando o modelo MLC, a e Ej sdo dados, respectivamente, por:

o= 3—exp[— Lw;j (48)
2a,
g 2 *
EO=( QJ ”—ny (40)
e ) m,
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onde L, éa largura efetiva do pogo dada por:

=—+L +— 49
R (49)

onde Ky = 1/kp. + 1/kpp, sendo kp. € kpy 0s vetores de onda dos portadores na regido das
barreiras.
* . ’ . . )
E ap ¢ o raio de Bohr do éxciton em um material “bulk” que, com as

correcdes propostas pelo modelo MLC, ¢ dado por:
Y7,

em que & ¢ a constante dielétrica do vacuo, & & a constante dielétrica efetiva do meio, ,u* éa
massa reduzida efetiva do éxciton, mo ¢ a massa do elétron livre, R, € a constante de Rydberg
e ag ¢ o raio de Bohr. As corregdes propostas pelo modelo MLC estdo embutidas nos
parmetros & e 4. As energias de ligagio excitonica e as dimensionalidades foram calculadas
para as transi¢des excitonicas ej-hh, ei-lhi ex-hhy e ex-lhy do PQS, para a concentracdo de

aluminio de 15% (x = 0,15).

Tabela 5 — Energia de ligagdo excitonica (£5) e dimensionalidade (a) para o PQS com x =

0,15.
Transicao  Eb (meV) a
ei-hiy 5.8 2,44
e-lh, 8.4 245
ea-hha 1.2 2,60

é":—”!_'r f.'l,z 2?5
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5.2.4 Calculo da Energia de Ligagdo Excitonica nos PQDAs

Para o célculo da energia de ligacdo excitonica no PQDA, usamos as
mesmas expressoes utilizadas em sistemas de PQS, porém o PQDA ¢ substituido por um pogo

simples cuja largura L,, € subtituida por uma largura L, que ¢ dada por:

Lw = Lwef = Lwl + LwZ exp(_Lst) (62)

onde L, ¢ a espessura do “spike”, e o parametro K; representa o vetor caracteristico da
penetracao do éxciton no “spike”, e € responsavel por caracterizar a interagdo entre os dois

pogos, sendo dado por™:

onde os parametros ;. € Ky sao os vetores de onda do elétron e do buraco na regidao do
“spike”, respectivamente, e sdo obtidos a partir da Equacdo (63). Os demais parametros sdo os
mesmos utilizados para o célculo da energia de ligagdo excitdnica nos PQS. As correcdes
propostas pelo modelo MLC estio embutidas nos pardmetros & e 4. As energias de ligagio
excitonica e as dimensionalidades calculadas para os estados ejs-hhis, eis-lhis , eia-hhia €

eia-lhia dos PQDAs, para a concentragdes de aluminio de x = 0,15 e “spike” 5 A sdo

mostradas na Tabela 6 e para os “spikes” 15 A e 30 A sdo mostradas na Tabela 7.

Tabela 6 — Energia de ligacdo excitonica (E;) ¢ dimensionalidade (o) para o0 PQDA com x =
0,15 de aluminio e “spike” 5 A.

Estrutura Transicao Eb (meV)
PQDAS es-hhs 8.9 245
(L=35) eis-lhys 8.7 2,46
ea-fthy s 1.6 2,56

€|A—lr|l!|l.\ ?,D 3,&5
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Tabela 7 — Energia de ligagdo excitonica (Ep) e dimensionalidade (o) para os PQDAs com x
= 0,15 de aluminio e “spikes” 15A e 30A.

Estrutura Transicao Eb (meV) a
PODAI1S es-hhs 9.2 243
(L, =15 A) ers-lhs 8.3 2,44
eia-hhya 8.2 2,50
era-Thia 7.6 2,58
PQDA30 e5-fhg 9.3 242
(L, =30 A) es-lhg 8.9 244
E'_,.\-.Iri.lri 1A 8? 2—1-'5
|€|,.'.L—Jr|[!|,.'.L 82. 25'

5.2.5 Calculo da Energia de Transi¢do Optica no PQS e nos PQDAs

Com os resultados obtidos até este ponto, ¢ possivel fazer o célculo tedrico
da energia de transicdo Optica nas estruturas de PQS e PQDA. As energias de transi¢dao
excitonica, E;, entre o primeiro nivel de elétrons e o primeiro nivel de buracos pesados e
leves, entre o segundo nivel de elétrons e o segundo nivel de buracos pesados e leves para os
PQS, entre o primeiro nivel simétrico de elétrons e o primeiro nivel simétrico de buracos
pesados e leves e entre o primeiro nivel anti-simétrico de elétrons e o primeiro nivel anti-
simétrico de buracos pesados e leves para os PQDAs, sdo dadas, respectivamente, pelas

seguintes expressoes:

E,=E, +e +hh —E,
E =E, +e+Ih—E,

E =E,+e,+hh—E,
E =E,+e,+lh,—E,

E, =E,+teg+hhs—E,
E =E, +es+Ilhg—E,
E =E, +e,+hh—E,
E, =E,+eg+hhs—E,
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onde a energia de “gap”, E,, do material constituinte dos pocos, GaAs, ¢ dada por*4l:

E, =1519,4meV (90)

Para os PQS, as Tabelas 3 e 5 fornecem os valores dos niveis de energia e,
ez, hhy hhy, lh,, Ih; e da energia de ligagdo excitonica Ej, respectivamente. Para os PQDAs, as
Tabelas 4 e 6 fornecem os valores dos niveis de energia eis, ei4, hhs, lhis, hhily Thly e da
energia de ligacdo excitonica Ej, respectivamente. Na Tabela 8 sdo mostrados os resultados
tedricos obtidos para a energia de transi¢do excitonica para o PQS e PQDA com “spike” 15 A

e na Tabela 9 para os PQDA com “spikes” 5 A e 30 A.

Tabela 8 — Energias de transi¢do excitonica teoricas (Ey.)) calculadas para o PQS e PQDA
com “spike” 5 A.

Estruturg Transicao Valor (eV)
PQs E.+ e+ hhy—Ey 1,556
E;'i't‘,l'i'”!j—Eﬁ 1,571
E_u+t'_!+|i!|i!_r—Eh ].f]?fl
E;‘I‘f‘_\ +”i_?—Ef| ]?14
PQDA1S E.+eis+hhis— Es 1,583
(Ly=15 A) Ee+ s+ lhys— By, 1,596
E.+ey+hhiy—E; 1,645

Tabela 9 — Energias de transi¢@o excitonica tedricas (Eyu,)) calculadas para os PQDAs com
“spikes” 15 A e 30 A.

Estrutura Transicao Valor (eV)
PQDAS E?+ -E"_.ls'f' hh_ll_g - E,ﬁ. I.St}lg
(Ly=5A) E + e+ - E, 1,581
E.L.‘I- E’,l,.\‘l‘h;]',l_s, —Er. 1,664
E;‘I’t’_lll,\‘l'fh_.l_,{‘—Eh ],?02
E.;.» + €t Ih_.'_.ﬁ - .E,l-. 1,682
PQDA30 E.+es+ hlys—E;p 1,595
(Le =30 A) E.+ e+ lhys—Es 1,610
E.k.‘l' E’_,',.\'l'lrih_,'," —.Ef. 1.627

Eq + €t -lrhj_.‘., - .Eh 1.661
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5.3 RESULTADOS EXPERIMENTAIS: FOTOREFLETANCIA A BAIXA TEMPERATURA

As Figuras 21 e 22 mostram os espectros de fotorefletancia, com seus
ajustes a baixa temperatura, das amostras #8 e #9, respectivamente. Os ajustes foram obtidos

utilizando a expressao:

ﬁ:cﬂ(E—Egﬂr)‘”’ oD

onde C ¢ a amplitude, ¢ ¢ a fase, E, ¢ a energia de transi¢do, / ¢ a largura de linhae m é a
dimesionalidade. Os valores encontrados para as transigdes excitonicas, através dos ajustes,
sdo mostrados nas figuras.

Com os espectros dessas amostras (Figs.21 e 22) e com os célculos teoricos
apresentados nas Tabelas 8 e 9 ¢ possivel identificar as origens das transi¢cdes excitdnicas
apresentadas pelas duas amostras. Na Figura 21 os pontos 1,559 eV e 1,573 eV sido
identificados como a energias de transi¢ao excitonica entre os niveis e;—hh; e e;—lh; do pogo
quantico simples de largura 80 A. Os pontos 1,587 eV e 1,598 eV sdo identificados como
sendo a energia de transi¢do excitOnica entre os niveis e;s—hhs e e;s—lh;s do pogo quantico
duplo simétrico com barreira central de 15 A e os pontos 1,647 eV e 1,683 eV como sendo a
energia de transi¢do excitonica entre os niveis ejpa—hhjs € eja—lh;a do pogo quantico duplo
anti-simétrico com barreira central de 15 A. Na Figura 22 os pontos 1,572 eV e 1,583 eV sio
identificados como sendo as energias de transi¢do excitonica entre os niveis e;s—hh;s e ejs—
lh;s do pogo quantico duplo simétrico com barreira central de 5 A, e o ponto 1,664 eV ¢é
identificado como sendo a energia de transi¢do excitonica entre o nivel e;a—hh;, do pogo
quantico duplo anti-simétrico com barreira central de 5 A. Os pontos 1,600 eV e 1,613 eV sio
identificados como sendo a energia de transi¢do excitonica entre os niveis e;s—hhs e e;s—lh;g
do pogo quantico duplo simétrico com barreira central de 30 A, e o ponto 1,633 eV ¢é
identificado como sendo a energia de transi¢do excitonica entre o nivel e;a—hh;, do pogo
quantico duplo anti-simétrico com barreira central de 30 A.

Na Tabela 10 sdo apresentados os valores tedricos (Tabelas 8 e 9); os
resultados experimentais de PR a 12 K para as energias de transicdo excitonica para o PQS

entre os niveis ej-hh, ej-lh;; PQDA com “spike” 15 A entre os niveis ejs-hhs, eis-lhis , eia-
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hhiae eia-lhia; PQS entre os niveis el-lhlgl e os valores experimentais de PL a 10 KB para
as energias de transi¢do excitonica para o PQS entre os niveis e;-hh; e PQDA com “spike” 15

A ente os niveis e;s-hh;s referentes a amostra #8.

AR/R (unid. arb.)

1.55 1.60 1.65 1.70
Energia (eV)
Figura 12 — Espectro de PR da amostra #8 obtido a 12 K.
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Figura 13 — Espectro de PR da amostra #9 obtido a 12 K.

! Transigo banda — banda que surgiu no espectro de PR somente a partir de 25 K.
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Tabela 10 — Energias de transigdo excitonica tedricas (Ejzo)); de PR al2 K e de PL a 10 K,
para o PQS e para o PQDA com “spike” 15 A.

Estrutura Transicao Valor Tedrico Valor de PR Valor de PL
(eV) (eV) eV)

PQS E,+e, +hh - E, 1,556 1,559 1,557
E.+e + 1y 1,579 1,580 X
E.+e +1h-E; 1,571 1,573 X

PQDAI1S E .+ es+ hhis— Ep 1,583 1,587 1,584
(Lb=15 A) E,+ e+ 15— E, 1,596 1,598 X
E . +e,+hh,—E, 1,645 1,647 X
E.+ e+ Ihy—E, 1,682 1,683 X

Na Tabela 11 sdo apresentados: os valores tedricos (Tabela 8 e 9); os
valores experimentais de PR a 12 K para as energias de transicdo excitonica para o PQDA
com “spike” 5 A entre os niveis ejs-hhis, eis-lhis e eia-hhia; PQDA com “spike” 30 A entre
os niveis ejs-hhis, ejs-lhis , eia-hhia € 0s valores experimentais de PL a 10 KB para as
energias de transi¢io excitdnica para o PQDA com “spike” 5 A entre os niveis es-ih s € para

0 PQDA com “spike” 30 A entre os niveis e;s-hh;s referentes a amostra #9.

Tabela 11 — Energias de transi¢do excitonica tedricas (E.,)); de PR a 12 K e de PL a 10 K
para os PQDAs com “spikes” 5 A e 30 A.

Estrutura Transicao Valor Tedrico Valor de PR Valor de PL
feV) (eV) (eV)
PQDAS E.+ e+ hhys— E, 1,568 1,572 1,570
(Ly=5A) E.+ eis+ lhs— E, 1,581 1,583 X
E,+ e+ hhy,—E,; 1,664 1,664 X
PQDA30 E.+ eis+ hhys — E; 1,595 1,600 1,597
(L, =30 A) E.+ e+ lhs— E, 1,610 1,613 X
E.+ea+ hhy—E; 1,627 1,633 X

Observamos que os valores obtidos por PL sdo de 2 a 3 meV menores do
que os obtidos por PR. Essa diferenca pode ser explicada pelas caracteristicas de cada técnica:

enquanto os resultados de PR estdo associados diretamente com a absor¢do, na PL, apos a
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absorc¢ao da radiacdo pelos portadores, os mesmos relaxam nao radiotivamente, através de
emissao de fonons, para os estados de menor energia, de onde recombinam emitindo a
radia¢do detectada. No caso de haver flutuagdes de potencial (devido s flutuagcdes nas
larguras dos pocos ou na concentragdo da liga), essas flutuagcdes geram uma distribuicao de
estados de energia logo abaixo da energia de “gap”, no caso da recombinagdo banda —banda,
ou da energia de transi¢cdo excitonica, no caso da recombinagdo excitonica; dessa maneira na
PL os portadores relaxam para esses estados, antes de recombinar, e assim acabam emitindo
radiacdo de energia inferior a da radia¢do absorvida.

Na Figura 23 sdo apresentados os espectros de PR, com os respectivos
ajustes, obtidos para a amostra #8 de 12 a 260 K. Na Figura 24 sdo apresentados os espectros
da amostra #9 de 12 a 260 K. Através desses espectros serdo obtidos os valores experimentais

para a energia de transi¢do excitonica de todas as heteroestruturas nessa faixa de temperatura.
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Figura 14 — Espectros de PR para a amostra #8: (a) de 12 K a 45 K; (b) de 50 K a 140 K; (¢) de 160 K
a 260 K. Os circulos vazios representam os resultados experimentais e a linha continua
em todos os espectros representa o ajuste.
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Figura 15 — Espectros de PR para a amostra #9: (a) de 12 K a 45 K; (b) de 50 K a 140 K; (¢) de 160 K
a 260 K. A linha continua em todos os espectros representa o ajuste.

E possivel observar que para ambas as amostras os espectros de PR entre 50

K e 80 K se tornam menos intensos, porém o motivo do porque isso ocorre ainda ¢

desconhecido.
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5.4 RESULTADOS EXPERIMENTAIS: ELETROREFLETANCIA SEM CONTATO A BAIXA

TEMPERATURA

A fim de aplicar uma diferenca de potencial de 1kV na amostra e, a0 mesmo
tempo assegurar a integridade funcional de equipamentos como o controlador de temperatura
e o sistema de ciclo fechado de hélio, isolamos eletricamente o sensor de temperatura da placa
de cobre, usando mica e pasta térmica. Dessa forma, alteramos as condigdes de montagem no
porta — amostras contido no interior do criostato em relacdo a montagem de PR. Como
conseqiiéncia dessa alteracao a faixa de temperatura das medidas de CER ficou entre 66 K e
168 K. Estas condigdes de montagem estdo devidamente explicadas no item [V.D.1.

Na Figura 25 sdo apresentados os espectros de CER, com os respectivos
ajustes, obtidos para a amostra #8 de 66 K a 168 K. Na Figura 26 sdo apresentados os
espectros da amostra #9 de 66 K a 134 K . Através desses espectros foram obtidos os
resultados experimentais para a energia de transicdo excitonica de todas as heteroestruturas,

nessas faixas de temperatura.
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AR/R (unid. arb.)
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Figura 16 — Espectros de CER para a amostra #8, de 66 K al68 K. A linha continua em todos os
espectros representa os ajustes.
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Figura 17 — Espectros de CER para a amostra #9 de 66 K a 134 K. A linha continua em todos os
espectros representa os ajustes.

Observa — se que o mais alto valor de temperatura em que o espectro de
CER ¢ observado ¢ de 168 K para a amostra #8 e de 134 K para a amostra #9. Acredita — que
i1sso ocorra devido a caracteristicas intrinsecas das amostras ¢ também devido aos parametros
fisicos que se alteram, com a elevagdo da temperatura, no interior do criostato.

Analisando as Figuras 23, 24, 25 e 26 podemos afirmar que para a faixa de
temperatura entre 50 K e 80 K a técnica de CER apresenta melhores espectros que a técnica
de PR, porém para altas temperaturas a técnica de PR mostra — se mais adequada pois nao foi

possivel obter espectros de CER acima de 168 K.
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5.4.1 Comparacao entre Espectros de CER e de PR

Na Figura 27 sdo apresentados os espectros ajustados de CER e de PR a 70
K e na Fig. 28 o de CER ¢ de PR a 90 K, obtidos para a amostra 8. Na Figura 29 sao
apresentados os espectros ajustados de CER e de PR a 70 K e na Fig. 30 o de CER e o de PR
a 90 K, obtidos para a amostra #9 . Foram escolhidos esses valores de temperatura para fazer
a comparacao, por serem eles os valores mais baixos em que temos os espectros de PR e de

CER exatamente na mesma temperatura.
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Figura 18 — Espectros de: a) CER a 70 K; b) PR a 70 K, para a amostra #8.
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Figura 19 — Espectros de: a) CER a 90 K; b) PR a 90 K, para a amostra #8.
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Figura 20 — Espectros de: a) CER a70 K; b) PR a 70 K, para a amostra #9.
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Figura 21 — Espectros de: a) CER a 90 K; b) PR a 90 K , para a amostra #9.

Na Tabela 12 apresentamos os valores das energias de transi¢do excitonica
entre diferentes niveis para o PQS e o PQDA com “spike” de 15 A obtidas dos espectros de
CER e de PR a 70 K e na Tabela 13 a 90 K, referentes a a mostra #8. Na Tabela 14

apresentamos os valores das energias de transi¢do excitonica entre diferentes niveis para o
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PQDA com “spike” 5 A e o PQDA com “spike” de 15 A obtidas dos espectros de CER e de
PR a 70 K e na Tabela 15 a 90 K referentes a amostra #9.

Tabela 12 — Energias de transi¢do excitonica de CER e PR do PQS ¢ PQDA com “spike” 15

Aa70K.

Estrutura Transicao Temp. (K) PR (eV) CER (eV)
PQS E + e, +hh,— E, 70 1.554 1.554
PQS E +e +lhy 70 1.576 1.577
PQS E.+e +ih —E, 70 1.569 1.569

PQDA 15 E.+ e;5+ hhys — E 70 1.582 1.583

(Lb=15 A)

POQDA 15 E.+es+lhs—E 70 1.594 1.595

(Lb=15 A)

PQDA 15 E.+eja+hhyy— E; 70 X 1.643

(Lb=15 A)

PQDA 15 E.+ e+ Iy —E;p 70 X 1.679

(Lh=15 A)
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Tabela 13 — Energias de transicdo excitonica de CER e PR do PQS e PQDA com “spike” 15 A a 90

K.

Estrutura Transicao Temp. (K) PR (eV) CER (eV)
PQS E +e +hh —E, 90 1.549 1.549
PQS E+e +lh, 90 1.572 1.572
PQS E +e +ih—E, a0 1.564 1.564

PQDA 15 E +e+hh—E, 90 1.578 1.578

(Lb=15 A)

PQDA 15 E+e+lh —E, 90 1.589 1.590

(Lb=15 A)

PQDA 15 E +e,+hh,—E, 90 1.638 1.639

(Lh=15 A)

PQDA 15 E +e,+lh,-E, 90 1.675 1.675

(Lb=15 A)
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Tabela 14 — Energias de transicdo excitonica de CER e PR do PQDA com “spike” 5 A e PQDA com
“spike” 30 A a 70 K.

Estrutura Transicao Temp. (K) PR (V) CER (eV)
PQDA 5 E + €.t hh” - Eh 70 1.566 1.565
(Lb=5 A) ‘ :
PQDA 5 EE+ et H:” — Eh 70 1.578 1.578
(Lb=35 A) '
PQDA 30 EQ+ et Ir!r”— .Eh 70 1.597 1.597
(Lb=30 A)
PQDA 3le! !:,"131-E”_$+fh”—.Eh 70 1.610 1.610
(Lb =30 A)
PQDA 30 E_-: +e, +hh, —E 70 1.630 1.630

(Lb =30 A)
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Tabela 15 — Energias de transi¢io excitonica de CER e PR do PQDA com “spike” 5 A e
PQDA com “spike” 30 A a 90 K.

Estrutura Transicao Temp. (K) PR (eV) CER (eV)
PQDA 5 E+e +hh —E, 90 1.562 1.562
(Lb=5 A) ' ' )
PQDA 5 E +e,+lh, ~E, 90 1573 1.573
(Lb=35 A) '
PQDA 30 E + e”+hh“_— Eh 00 1.592 1.593
(Lb =30 A)
PQDA 30 EE+ €.t H‘!f o= Er- 90 1.607 1.607
(Lb =30 A)
PQDA 30 E +e, +hh —E, 90 1.627 1.627
(Lb =30 A)

Analisando a Tabela 12 observamos que os valores encontrados para as
transi¢des excitonicas e;4-hh;4 € e;4-lh;4 aparecem somente nos espectros de CER a 70 K e
nao nos de PR a 70 K. Isto demonstra que para essa temperatura na amostra #8 o espectro de
CER apresenta melhores resultados do que o de PR. Comparando os valores de CER com os
de PR nas Tabelas 12 e 13 constatamos que os valores diferem no maximo em 1 meV. Com
base nessas consideracdes verificamos que a técnica de CER ¢ altamente confiavel, sendo que

para certas temperaturas apresenta melhores espectros do que os de PR.



5.5 ENERGIA DE GAP EM FUNCAO DE T.
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Nas Figs. 31, 32, 33 e 34 apresentamos as energias de “gap” em fun¢do da

temperatura para o PQS, PQDA “spike” 15 A, PQDA “spike” 5 A e PQDA “spike” 30

A’

respectivamente, obtidas apos ajustes dos espectros de PR. No item a) de cada figura esta apresentado

também a curva de PL da energia de “gap” em fun¢do da temperatura.
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Figura 22 — Energia de “gap” em fungfo da temperatura para o PQS: a) e;-hh;; b) e;-lh;; ¢) e-hhyp.
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Figura 25 — Energia de “gap” em funcio da temperatura para o PQDA “spike” 30 A: a) e;s-hh;s; b)

eis-lhis; ©) er-hhyy.

Na Figura 31.c) observamos que os valores da energia de “gap” s6 aparecem a

partir de 25 K, e trata-se de uma transi¢do banda-banda. Nas Figs. 32.c), 32.d), 33.b) e 33.c) ndo

existem valores da energia de “gap” para certas temperaturas; isto ocorreu devido ao fato que nao foi

possivel observar claramente nos espectros de PR as transi¢des referentes a essas temperaturas.

5.6 AJUSTES DAS CURVAS DE Eg X T PELOS MODELOS DE VINA E PASSLER.

O ajuste da curva da dependéncia do “gap” de energia (ou da transicao

excitonica) com a temperatura (E¢(T)) através das expressoes tedricas ¢ importante porque

permite saber a energia de “gap” em qualquer temperatura, de maneira simples. Quando esse
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ajuste ¢ feito utilizando expressdes baseadas em modelos tedricos apropriados, ele também
fornece informacdes importantes a respeito da interagdo elétron-fonon no material (ou na
heteroestruturas) em questdo. Desse modo, com a finalidade de comparar o comportamento
dos parametros az ¢ @ do modelo de Vifia em funcdo da espessura do “spike” para a
transicdo e;s— hh;s com os valores obtidos do trabalho referente ao estudos das propriedades

opticas de PQS e PQDA através da técnica de fotoluminescéncia!®!!

e investigar a
dependéncia desses parametros em funcao da espessura do “spike” nas transigdes e;s— lh;s €
eis — hhyy, foram realizadas os ajustes das curvas experimentais das energias excitonicas
relacionadas a essas emissoes utilizando as expressoes de Vina e de Péssler.

Nas Figs. 35, 36, 37 e 38 apresentamos as energias de “gap” em fungdo da
temperatura com os ajustes de Vifla e Passler para o PQS, PQDA “spike” 15 A, PQDA
“spike” 5 A e PQDA “spike” 30 A, respectivamente.

O modelo de Vifia foi escolhido para a realizagdo dos ajustes pois, além de
ser um modelo relativamente simples, ele considera apenas a contribui¢cdo dos fonons dpticos
para a variacdo da energia de transi¢do excitonica com a temperatura. Ja a op¢ao do modelo
de Péssler-p se deve a questdo de ser um modelo que apresenta 4 parametros fornecendo um
ajuste melhor para a curva de (Eg(7)), além disso, os ajustes realizados com valor do
parametro p fixo (utilizando-se valores dentro do intervalo para o qual o modelo ¢

[133)) mostraram que os resultados do comportamento do parimetros @

considerado adequado
em fun¢do da espessura do “spike” tendem aos resultados observados para o pardmetros G
do modelo de Vifa, corroborando a utilizagdo do modelo de Vifa para o ajuste das curvas de
E4(T) obtidas para nossas heteroestruturas.

Nas Figs. 35, 36, 37¢ 38 apresentamos as energias de “gap” em funcdo da

temperatura com os ajustes de Vifia e Passler para o PQS, PQDA “spike” 15 A, PQDA
“spike” 5 A e PQDA “spike” 30 A, respectivamente.
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Nas Tabelas 16 e 17 sdo apresentados os valores obtidos para os parametros
de ajuste do modelo de Vina e Passler, respectivamente, através do ajuste das curvas
experimentais de E,(7) de todas as heteroestruturas. Nao foi possivel efetuar o ajuste da curva
experimental Ey(T) da transigdo excitonica e;4 I/, 4 referente a PQDA de “spike” 15 A, porque
s6 foi possivel observar essa transi¢do excitonica até a temperatura de 120 K, ou seja, o

numeros de pontos de E¢(T) foi insuficiente.
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Tabela 16 — Valores obtidos para os parametros de ajuste do modelo de Viia para cada

heteroestrutura.
Estrutura Transicao Eb(eV) ag(meV) % (K)
PQS E.+ e +hhy—E; 1,624 £ 0,004 66 £5 260 £ 11
E.+e;+1lhp 1,654 £ 0,003 T5+£4 284+ 8
E.+e +1h-E; 1,640 £ 0,003 68 £3 273+8
PQDAS E .+ es+hhy;—E, 1,624 £ 0,003 54£3 236+ 8
(Lb=35A) E.+eis+hs—E, 1,630 £ 0,001 48 £ 1 217+ 4
E.+ ein+ hhyy — Ep 1,732 £ 0,003 68 £3 28827
PQDAI15 E.+es+hhys— Ep 1,647 £ 0,002 61 £2 25246
(Lb =15 A) E.+es+Ih;;—E, 1,661 £ 0,002 64 +£2 256+ 6
E.+ e+ hhiy - Ep 1,711 £ 0,005 65 £5 261 £10
PQDA30 E.+es+hhys—Eg 1,661 £ 0,002 61 £2 256+ 6
(Lb =30 A) E.+eis+lhis—E; 1,704 £ 0,004 92 +4 330+9

E.+en+hhy—E, 1711 =0,004 78 +4 309+9

Tabela 17 — Valores obtidos para os pardmetros de ajuste do modelo de Passler para cada

heteroestrutura.
Estrutura Transicao EbieV) a (e VIK) &(K) p
PQS E.+e +hh, - E 1,559 £ 0,001 760 £70 503 £ 83 2,09 0,07
E.+ e +lhp 1,581 £ 0,001 610 £ 30 337 +£34 238 +0,10

E,+e +lh-E, 1,573 £0,001  570+30 310£26  2,48£0,10
PQDAS  E.+e;g+hhs—E,  1571£0001  520+20 281£28  234+0,11
(b=5A)  E t+es+lhs—E,  1,583£0001  440+50 1955 277006
E,+en+hhy—E, 1,664+0002 42010 206+£9  3.81+031
PQDA1S  E,+ejg+hhs—E, 15870001 50010 242411 2,68 20,09
(Lb=15A) E te+lhys—E,  1,598+0001  520£10 24713 2,69+0,10
E,+ea+hhia—E, 1,646+£0002  530+50 250£40  2,81+026
PQDA30  E.+ejs+hhys— E, 16000002 460 =10 20911 3,11+0,19
(Lb=30A) E +e+lhs—E, 1612£0001 50020 241£14  3,60+027
E.+en+hhy—E,  1,633£0001 46020 22812 3,60+027




112

Os parametros de Péssler nao serdao analisados, porém ¢ importante enfatizar
que através dos valores da Tabela 15 ¢ possivel determinar uma expressao analitica para
qualquer temperatura. Além disso, os dados do modelo de Pissler fornecem um melhor ajuste
para a curva de E4(7), podendo ser utilizados como material de consulta para trabalhos futuros

em estudos que requeiram o valor de E, em qualquer temperatura do intervalo estudado.

5.6.1 Anélise dos Pardmetros az € @ do Modelo de Via em Funcdo da Espessura do

“Spike”.

5.6.1.1 Transicao e;s—hh;s

Na Figura 39 é mostrado o comportamento dos parametros az ¢ @& do
modelo de Vifia para a transi¢ao e;-hh;s, em funcdo da espessura do “spike”, obtidos através
da técnica de PR e PL, sendo que os dados obtidos por PL foram retirados de um trabalho
anterior™. Os valores dos parametros apg € Gy correspondem a intensidade da interagdo

elétron-fonon e a energia média dos fonons para o modelo de Vifa, respectivamente.
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Figura 30 — Comportamento dos parametros az € & do modelo de Vila em fungdo da espessura do
“spike” para a transi¢do e;-hh;s: a)ag eb) Gg.
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Observa-se, na Figura 39, que os valores dos parametros ap e &5 apresentam
aproximadamente o mesmo comportamento relativo, com o aumento da espessura do “spike”
para PL e para PR. Entretanto, os valores de ag e de @ para o PQS e para o PQDA de
“spike” 5 A diferem muito de uma técnica para outra, a0 passo que 0s pardmetros para os
PQDAs de “spike” 15 A e 30 A apresentam valores proximos, indicando um comportamento
semelhante entre as duas técnicas. A andlise do comportamento dos parametros, de cada
transicdo, em fungdo da espessura do “spike” serd dividida em trés etapas, considerando a
variagdo nos valores dos parametros quando se passa: i) do PQS para o PQDAS (PQDAJY); ii)
do PQDAS para o PQDAI1S5 (PQDA1S) e iii) do PQDAI1S para o PQDA30 (PQDA30).
Apesar dos valores dos pardmetros obtidos para algumas heteroestruturas apresentarem uma
incerteza comparavel a variacdo dos mesmos quando se passa de uma heteroestrutura para

outra, a analise sera realizada considerando-se a tendéncia do comportamento dos pardmetros.

i) PQDAS

Quando se passa do PQS para o PQDAS ha uma redugdo nos valores dos
parametros az ¢ @ do modelo de Vina.

Analisando a literatura, observa-se que existem muitos trabalhos que
relatam que a inser¢do de uma barreira estreita (“spike”) no centro de um PQS provoca uma
diminui¢do na interacdo elétron - fonon. A maioria dos trabalhos foi focada no estudo de PQS

(82,83

com “spikes” através da analise da mobilidade eletronica®™ ™!, a qual é relacionada ao inverso

da interagdo elétron-fonon®**4,

Zhu e colab.[gz], através do estudo da mobilidade Hall em heteroestruturas
de GaAs/AlAs, observaram experimentalmente uma redug¢do na interacdo elétron-fonon
quando 3 barreiras de 4 monocamadas (MC) de AlAs eram inseridas no interior de um PQS.

Wang e colab.™ calcularam a mobilidade eletrdnica em PQDAs de
GaAs/AlAs em fungao da espessura do “spike” e observaram que em PQDASs com mini-pocos

de 40 A de largura o maximo da mobilidade é encontrado para um “spike” de

aproximadamente 5 A de espessura (Figura 40).
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Figura 31 — Dependéncia da mobilidade eletronica em fungdo da espessura do “spike” para PQDA de
GaAs/AlAs com mini-pogos de diferentes larguras'’?. Para mini-pogos de 40 A de largura
a mobilidade alcanca o maximo para um “spike” de aproximadamente 5 A de espessura.

Muitos trabalhos tedricos utilizam o modelo do dielétrico continuo™. Neste
modelo, cada camada da heteroestrutura ¢ substituida por um meio dielétrico caracterizado
por uma fun¢do dielétrica que depende da frequéncia de oscilacdo do meio, proporcionando
dois tipos de modos para fonons: os modos confinados e os modos de interface. Os modos
confinados possuem amplitudes somente em uma das camadas e frequéncia dos fonons LO e
TO do material “bulk” em questdo. Ja os modos de interface possuem frequéncia fortemente
dependente do vetor de onda e amplitude em ambas as camadas, decaindo exponencialmente

a partir das interfaces (Figura 41)84,

ALAs taA
A As GrAs s ALAs
N
P Paet [ Parf\ Posr Peaf[\ Lo
P2 ¢ e i3l
-L/2 ~3/2 0 +d/2 +L/2

Figura 32 — Poco quantico de GaAs/AlAs contendo um “spike” de AlAs no centro da estrutura. As
fungdes de onda dos fonons de interface (¢,) e dos fonons confinados (¢.) sdo
mostradas esquematicamente!®.

Segundo Pozela e colab.[*758]

, 0 aumento da mobilidade eletronica (¢ a
reducdo na interagdo elétron-fonon) observado com a inser¢cdo de um “spike” estreito no
centro de um PQS se deve a reducdo na interagdo com os modos confinados no material do

poco (devido ao surgimento de nos nas fungdes de onda associadas a esses fonons); essa
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redu¢do ndo seria compensada pela interagdo com os modos provenientes das interfaces
adicionais, devido ao fato dos elétrons ndo interagirem com dois desses modos, os quais
apresentam coeficiente de acoplamento elétron-fonon igual a zero!™**],

A interacdo dos elétrons com os modos confinados no material do “spike”
pode ser considerada desprezivel para “spikes” estreitos com base nos seguintes resultados:

i) Sapega e colab.™ calcularam as relacdes de dispersdo para fonons
opticos em heteroestruturas de pogos quanticos multiplos (MQW — do inglés “multiple
quantum wells”) de GaAs/AlAs com pogos de 40 A de largura e barreiras de 5 A e
observaram a existéncia de apenas 2 modos confinados na regido das barreiras e ii) Sun e
colab.®”), estudando MQW de GaAs/AlGaAs com pogos de 50 A de largura e barreiras de 5 A
de espessura, ndo observaram sinal Raman dos modos relacionados as barreiras de AlGaAs.

Dessa forma, embasados nos resultados apresentados anteriormente, pode-se
concluir que a reducdo nos valores dos parametros az € &z do modelo de Vina para o PQDAS
em relacdo ao PQS pode ser explicada pela reducdo na interacao dos elétrons com os modos
de fonons confinados. A reducdo na interagao dos elétrons com modos de fonons confinados
no material do pogo ¢ atribuida ao surgimento de nos nas funcdes de onda dos fonons nas
interfaces com o “spike” (Figura 41). Esses nés reduzem a sobreposicao (“overlap”) das
funcdes de onda dos elétrons (Figura 42) com as fungdes de onda dos fonons confinados no
material do poco. Como a interacdo dos elétrons com os modos de fonons de interface,
provenientes das interfaces adicionais, ndo ¢ suficiente para compensar esse efeito, a interacao
elétron-fonon total ¢ reduzida, provocando a redugdo nos valores dos parametros az € @3 do
modelo de Vifia.

Ha de se destacar o fato de que neste trabalho, a reducdo na interacdo
elétron-fonon com a inser¢do de um “spike” estreito no interior de um PQS foi observada
através da andlise dos parametros de ajuste do modelo de Viia, utilizado para ajustar a curva
experimental de E¢(7) obtida através de medidas de PR, concordando com o comportamento
apresentado por PL, enquanto que os demais trabalhos constataram esta redu¢do na interagao

elétron-fonon através das medidas ou calculos da mobilidade eletronica.
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Figura 33 — | ¢,|? para os PQDAs com x = 0,25: (a) PQDAS; (b) PQDAI5 e (c) PQDA30. Para as
heteroestruturas com x = 0,15 e 0,35 o efeito geral é semelhante. Esses resultados foram
obtidos através da utilizacdo do “software” QWS (“Quantum Well Solver”) versdao
2.0°Y, desenvolvido por Roberto Yuji Tanaka e colaboradores no IEAv (Instituto de
Estudos Avancados — Sao José dos Campos).

ii) PQDA15

Quando se passa do PQDAS5 para o PQDA1S os valores dos pardmetros agp e
& do modelo de Vifla aumentam.

Para o PQDAI15 existem mais modos de fonons confinados no interior do
“spike”, com relacdo ao PQDAS[SQ]. Por outro lado, o ‘ @ ‘ 2 (onde ¢, ¢ a funcdo de onda

eletronica) passa a apresentar um minimo cada vez menor no centro do “spike” a medida que
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a espessura do mesmo aumenta (Figura 42), o que reduz a probabilidade dos elétrons
interagirem com os modos de fonons confinados no “spike”. No entanto, ¢ provavel que o
resultado efetivo seja um aumento na interagdo dos elétrons com os modos confinados no
“spike”, relativamente ao PQDAS. Além disso, como mostrado na Figura 42, o aumento da
espessura do “spike” desloca os maximos do | @ |2 para o centro dos mini-pogos, permitindo
que os elétrons interajam de maneira mais eficiente com os modos de fonons confinados na
regido dos mini-pogos. Outro efeito a ser considerado ¢ o fato de que, com o aumento na
espessura do “spike”, o coeficiente de acoplamento dos elétrons com os fonons de interface

do “spike” passa a assumir valores diferentes de zerol® ™

, tornando essa interag¢ao
significativa para o efeito total na interacao elétron-fonon.

Assim, o aumento nos valores dos parametros az ¢ & do modelo de Vina,
observado quando se passa do PQDAS para o PQDAI1S5, pode ser atribuido ao aumento na
interacao dos elétrons com os modos de fonons confinados nos mini-pogos e nos “spikes” e
com os modos de interfaces associados as interfaces dos “spikes”. Vale ressaltar que, com o
aumento da espessura do “spike”, o aumento na interacdo elétron-fonon ja havia sido predito

teoricamente®? .

iii) PQDA30

Quando se passa do PQDA15 para o PQDA30 os valores dos parametros ag
e G5 do modelo de Vifia ndo sofrem uma variagao significativa.

Para o0 PQDA30 existem mais modos de fonons confinados no interior do
“spike”, com relagdo ao PQDA15™, mas, como o | &e |2 apresenta valores menores na regiao
do “spike” (Figura 42), deve haver praticamente uma manutengdo na interagao dos elétrons
com os modos de fonons confinados no “spike”. Deve haver também um pequeno aumento na
interagdo dos elétrons com os modos de fonons confinados nos mini-pogos (devido ao
deslocamento do méximo do | @ |2 (Figura 42)). No entanto, deve haver uma diminui¢do na
interagdo dos elétrons com os modos de interfaces associados as interfaces dos “spikes”,
devido a diminui¢do de | Pe |2 nas interfaces dos “spikes”. Pode-se dizer que ha uma
compensagdo que faz com que a interagdo elétron-fonon e a energia dos fonons estabilizem

em um determinado valor para espessuras de “spike” suficientemente grandes (acima de 15

A). Sapega e colab.® também observaram uma tendéncia de estabilizagio com relagio ao
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comportamento da energia do fonon em funcao da espessura do “spike” em seus MQW de

GaAs/AlAs.

5.6.1.2 Transigées e;s—lhme eiq —l/’l]A

Simplesmente com o intuito de fornecer os resultados experimentais para

analise futura, mostramos nas Figuras 43 ¢ 44 o comportamento dos parametros az ¢ & do

modelo de Vina, para a transi¢ao e;-lh;s € e;4-hh 4, respectivamente, em funcao da espessura

do “spike”, obtidos através da técnica de PR.
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Figura 34 - Comportamento dos pardmetros ap ¢ @3 do modelo de Vifia em fungdo da espessura do

“spike” para a transi¢ao e;-lhs: a)ag; b)G;.
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Figura 35 — Comportamento dos pardmetros apz € @3 do modelo de Vifia em fungdo da espessura do
“spike” para a transi¢ao e;4-hh;4: a)ag; b)Ep.

A transi¢do e;4 — hh;4 ndo apresenta valores para o PQS (“spike” nulo),
porque ndo foi possivel observar nos espectros de PR a transi¢do referente ao primeiro nivel
excitado do PQS.

Para a analise dos parametros dessas transigdes em func¢do da espessura do
“spike” teriamos que ter os célculos das fungdes de onda dos elétrons para os niveis lh;s, e;4 €

hh4, 0 que ndo foi realizado nessa etapa, ficando como sugestdo para um proximo trabalho.
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6 CONCLUSOES

Neste trabalho foram estudadas as transi¢des Opticas do nivel fundamental
(e;~hh; e e~lh;) do PQS e dos niveis fundamental e excitados de PQDAs de
GaAs/Aly,15Gag gsAs com diferentes espessuras de “spikes”, através das técnicas de PR e de
CER, em fun¢do da temperatura. Com essa intengdo foi montado um sistema de
eletrorefletancia sem contato (CER) ¢ também foi utilizado um sistema de fotorefletancia
(PR) para a realizagao das medidas. As medidas foram realizadas em duas amostras, cada uma
contendo duas heteroestruturas diferentes formadas por pogos (ou mini-pocos) de GaAs e
barreiras e “spikes” de AlpsGaggsAs. A amostra #8 contém um PQS e um PQDA com
“spike” de 15 A de espessura e a amostra #9 contém dois PQDAs, um com “spike” de 5 A de
espessura e outro com “spike” de 30 A de espessura. Os PQS tém 80 A de largura, enquanto
os mini-pogos que formam os PQDAs tém 40 A de largura.

A seguir, sera apresentado um resumo das principais atividades realizadas
no desenvolvimento deste trabalho, seus resultados e conclusdes principais:

i) Célculo dos niveis de energia de elétrons e buracos envolvidos em todas
as transi¢des possiveis de ser observadas. Os célculos para os niveis de energia dos portadores
em PQS e PQDA foram realizados com base no formalismo de funcao envelope.

i1) Célculo da energia de ligagdo excitonica e das energias de transicao
possiveis para o PQS e PQDA. A energia de ligacdo excitonica para o PQS foi calculada
através do modelo MLC para o espaco dimensional fracionario e para o PQDA calculou—se
utilizando a aproximagd@o proposta por Zhao e colab. para o tratamento de um PQDA como
um PQS, permitindo entdo a utilizacdo do modelo MLC. Os valores obtidos através desses
calculos foram utilizados para a identificagdo das recombinagdes excitonicas do nivel
fundamental e niveis excitados, nos espectros obtidos através da técnica de PR a baixas
temperaturas. De uma maneira geral, os resultados tedricos para as recombinacdes excitonicas
ficaram proximos dos resultados experimentais ajustados (Tabelas 10 e 11). A maior
diferenga foi observada para o PQDA30 na transicdo eja-hhia (6 meV). Diversos fatores
podem servir como fontes para as diferencas observadas entre os resultados tedricos e
experimentais, como, por exemplo, os pardmetros utilizados para alimentar os célculos
tedricos, a auséncia de corre¢des adicionais relevantes para o calculo da energia de ligagdo
excitonica, a variacdo na composi¢do quimica da liga, etc.. Contudo, é possivel concluir que

as metodologias teoricas utilizadas para o célculo dos niveis de energia e da energia de
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ligacdo excitonica em PQS e PQDAs fornecem bons resultados, sendo adequadas para a
identificacdo de transi¢des excitonicas observadas nesses tipos de sistemas.

ii1)) Montagem experimental da técnica de CER. A montagem da técnica de
CER foi totalmente desenvolvida no Laboratério de Optica e Optoeletronica da UEL. Foram
realizadas medidas de CER para amostra #8 entre 66K ¢ 168K e para amostra #9 entre 66K e
134K. O fato do menor valor do intervalo das medidas ser de 66K esta justificado no Capitulo
4 subitem 4.4.1. Os valores de CER a 70K e 90K ficaram muito proximos dos valores de PR,
diferindo de no maximo em 1meV (Tabelas 12 e 13). A 70 K os valores encontrados para as
transicdes excitonicas e;4-hh;4 € e;4-lh;4 aparecem somente nos espectros de CER ndo nos de
PR. Isto demonstra que para essa temperatura na amostra #8 o espectro de CER apresenta
melhores resultados do que o de PR. Dessa forma ¢ possivel concluir que a técnica de CER ¢
uma técnica confidvel e que, com os devidos ajustes a fim de ampliar a faixa de temperatura
sobre a amostra no interior do criostato, pode ser utilizada para se obter energias de transi¢ao
excitonicas em fun¢ao da tempertaura em diferentes heteroestruturas.

iv) Foram determinadas, em funcdo da temperatura, as energias (Ep) das
seguintes transicdes excitonicas: e;—hh; e e;/~lh; do pogo simples e e;s—hhs, ejs—lhis € ejs—
hh;4 dos pogos duplos. Aqui € importante lembrar que a técnica de fotoluminescéncia nao
permite obter as transi¢des dos niveis excitados, devido ao fato dos elétrons (e buracos) desses
niveis decairem para o nivel fundamental através da emissdo de fonons, antes deles se
recombinarem radiativamente. Assim, por PL s6 observa a transicdo entre os estados
fundamentais e;—hh; e em alguns casos, a temperaturas altas, a transi¢do e;—/h;. Também nao
¢ possivel obter espectros de absorcao devido ao fato da luz incidente ser absorvida pelo
substrato de GaAs.

v) Comparagdo das curvas de E4(T) entre PR e PL para a transi¢do e;s —
hh;s. Observou-se uma diferenca de 2 a 3 meV entre os valores de PL e PR referentes a
recombinagdo excitonica do nivel fundamental. Esta diferenca pode ser explicada pelas
caracteristicas de cada técnica: enquanto os resultados de PR estdo associados diretamente
com a absorcdo, na PL, apos a absor¢ao da radiagdo pelos portadores, os mesmos relaxam nao
radiativamente, através de emissdo de fonons, para os estados de menor energia, de onde
recombinam emitindo a radiacao detectada. No caso de haver flutuacdes de potencial (devido
as flutuagdes nas larguras dos pocos ou na concentracao da liga), essas flutuagdes geram uma
distribui¢do de estados de energia logo abaixo da energia de “gap”, no caso da recombinagao

banda —banda, ou da energia de transi¢do excitonica, no caso da recombinacdo excitonica;
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dessa maneira na PL os portadores relaxam para esses estados, antes de recombinar e, assim,
acabam emitindo radiacdo de energia inferior a da radiagdo absorvida.

vi) Estudo do comportamento da intera¢do elétron — fonon em funcdo da
espessura do “spike” através da analise dos parametros extraidos a partir do ajuste das curvas
experimentais da variagdo da energia de transi¢do excitdnica com a temperatura por meio dos
modelos de Vina e Péssler.

Dos espectros de PR em fun¢do da temperatura, foi possivel construir as
curvas experimentais da dependéncia da transi¢do excitonica com a temperatura (Eg(7)), as
quais foram ajustadas através dos modelos de Vifia e Péssler. A partir dos ajustes do modelo
de Vina foram extraidos os valores dos parametros az e @, relacionados a interagao elétron-
fonon (IEF) para as transicoes e;s — hhs € e;s — lh;s em cada heteroestrutura e e;4 — hh;4 para
0os PQDAs. Através dos ajustes do modelo de Pissler forma obtidos os parametros a, @¢ p, os
quais nao foram analisados, apenas relacionados (Tabela 15).

Para a transi¢do e; — hh;, ao se passar de uma heteroestrutura para outra
(aumentando-se a espessura do “spike”), os valores dos pardmetros apresentaram os seguintes
comportamentos: i) do PQS para o PQDAS5 observou-se uma redugdo nos valores dos
parametros, ii) do PQDAS para o PQDA1S5 os valores dos parametros sofreram um aumento e
iii) do PQDAT1S5 para o PQDA30 ndo foram observadas variagdes significativas nos valores
dos parametros. Esses resultados estdo coerentes com os resultados obtidos anteriormente por
Mantovani®"! utilizando a técnica de PL .

Para as transicdes e;s — lh;s € e;y — hhj4 sdo apenas apresentados o
comportamento dos parametros ag € @z em funcdo da espessura do “spike” devido ao fato de
ndo termos calculado as funcdes de onda dos elétrons para esses niveis. Porém observamos
que ha uma diferenca do seu comportamento quando comparada com a transi¢do e;s — hhys, 0
que podemos atribuir ao fato das fun¢des de onda eletronicas associadas a esses niveis terem
um perfil diferente daquele das fungdes associadas aos niveis fundamentais.

De uma maneira geral o comportamento dos parametros ag ¢ &z do modelo
de Vina em fun¢ao da espessura do “spike” pode ser explicada por alteragcdes na interagao dos
elétrons com os diferentes modos de fonons existentes nas heteroestruturas.

Os resultados obtidos neste trabalho indicam uma série de extensdes. A
seguir sdo listadas algumas delas:

1) Melhorar a isolacao elétrica e a condugdo térmica entre a célula de CER e

o criostato para possibilitar ampliar a faixa de temperatura das medidas de CER, a fim de
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dispormos de uma técnica que permita suprir a auséncia de sinal, pela técnica de PR, em
determinadas faixas de temperatura.

2) Calcular as fungdes de onda eletronica para os estado de buraco leve
(lh;s) e estados excitados (anti-simétricos hh,4, lh;4) para subsidiar a analise da interacao
eletro - fonon.

3) Estudar as interagdes eletro-fonon através dos parametros dos ajustes das
curvas da energia de transi¢do excitonica em funcdo da temperatura pelos modelos de Vina e

Pissler.
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