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RESUMO 

Experimentos de especlroscopia de femtosegundos na liga AlxGa1-zAs tem re· 

ccbiflo crcsf:cntc atl'!nçiio nos tíltimos anos por causa da sua implicação na compre

ensão rJa dinâmica de portadorc::~ fora do cquilÍhriQ c por causa da sua importância 

tecnológica no desenvolvimento de dispositivos optoeletrônicos. Em parlicular, os 

processos dinâmicos ma.is rápidos frequCntemente não podem ser medidos de outra 
forma. Com~ importanlC!S cvcnl.os de cspaliH\.rncnlo na lign AlrGa1-r:\s ocorrem 
na escala de clezcuas a ccJitenns de fcmlosscgundos, experimentos usando lascrs lle 

fcmtosscgundos são hem apropriados para o estudo de tais processos. 

Neste trabalho C!studamos cxpcrimcntalmcntc os processos tle rC'Iaxação ultra
rápidos aos quais estão sujeitos portadores na bancla de condução da liga AlrGa 1_rAs. 

Para ~sta composição da liga o "gap" é indireto. Experiências recentes indicam a o

corrência de fenômenos ultra-rápidos interessantes para esta região de composição. As 

cxpc:riêndn.<J sii.o realizadas ut.ili:r.anclo-1m n. técnica de "excitnção c prova" utilizando-se 

pulsos de 50 fs derivados de um laser "colliding pulse mode-locked dye laser" funci

onado na configuração "cavity-dumping". Os portadores fotocxcitados pelo pulso de 

excitação são 'sujeitos à vários processos de espalhamento de seus estados iniciais, a 

transmissão de um feixe de prova é a "sonda" usada para se medir a desocupação 
destes estados iniciais. 

O principal processo ohservado é o espalhamento dos portadores fotoexcitados 
no vale central r para os vales laterais,\ principalmente os vales X na fronteira da 

zona de Brillouin. Através de uma análise baseada na estrutura de bandas da liga 

AlrGat-rAs c na regra de ouro de Fermi determinamos o potencial de deformação 

Dr-x (4.5 X 108 ), para este material. Este potencial de deformação é basicamente 

igual ao acoplamento existente entre o vale central e os vales laterais X induzido pelas 

vibrações dos fonons LO da rede. 
Este potencial de dcformaçào é urp mímcro não conhecido na litemtma. Mesmo 

para o GaAs estimativas para este parâmetro se espalham entre valores que vão 

de I x 108 e V /em até I x 109 e V /em. A não-linearidade medida indica algumas 
prováveis nova!i aplicações para n liga elo ponto de vista de fcnônwnos ultra-rápidos: 
ciJitVI! eldro-ótiça. ui tra- ní.pi1la, ah:-~orvcclor salunívd para lnscrs f! hi.stabilitladc ótica. 
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ABSTRACT 

Fcllllosccoud la.scr spcctorscopy cxperil11cuts i!t Alr.Utt1-xA·" lmve received lllll
ch aUention in recent years because in their irnplication in lhe undcrstancling of 
fundamental nonequilibrium carrier dynamics and bccausc of thcir thccnologica! írn
portance in the clevelopmcut of optoclcLronic devi.ccs. In pa~licular, lhe fastcst pro
cesses often can not be measured by other means. Since imJ:>ortant scaltering times 
in AlxGal - xA.s are in the range of tens ~o hundred of fcmloscconds, fcrntosecond 
optical cxperimenls are wcll suitcd for stuclyng rclêlX<ltion pro{:cs:>es, 

In this work, we atudicd cspcrimcntaly the ultrafast scaltering porccsses oturryng 
in the Al.:Ga1_rAs alloy afler pholoexcitalion by 50 fs pulses ccntcrcJ at 2 e V. For 
this composition the alloys display a indircct gap. Reccnt rm:a:mremnts based on 
excitou line broadening and picoseconcl time rcsolvcd lurninesceuce show eviclence 
that interesting ultrafast phenomena occurs for ihis cpmposition range. 

The ihecnique of stucly uscd was thc "purnp and probc" thccuiquc with 50 fs 
pulses dcrivcJ from a '1colliJing pulse modc-lockcd dyc la:;cr" working in the cavity· 
dumping configuration. The pulse excites carriers in Lhe conduciion band of the alloy 
and a adjusLable probe delayed pulse measures Lhe optical propcrLics of tbc sainplc._ 

Tbe main observed process is Lhe scatlering of Lhe phoiocxcilcd carricrs from 
the r valley to the valleys X aL the froniier of lhe Urillouin zonc. llascd on the 
band slructure o f Lhe alloy and on Fcrmi 's goldcn rule we cstirnate Lhe dcformation 
potential constant Dr-x for the alloy (4.5 X 108 eV/crn). This conslant is not known 
for the alloy. Even for GaAs esiimatives for this pararnetcr varies from 1 x 108 c V /em 
to 109 e V /em. This measured non·linearity suggests new possible applications for the 
alloy from lhe point of vicw of fast processes: a fast oploclctronic switch, saturable 
absorbcr for lasers, and optical bistability. 
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Capítulo 1 

Introdução 

O trabalho apresentado nesta tese é o resultado de estudos dos fenômenos -ultra
rápidos que ocorrem no Alo.4sGao.s2As após excitação desta liga semicondutora por 
pulsos óticos de 60 fs. Estes pulsos são derivados de um laser CPM ( "colliding pulse 
mode-locked dye laser" ), são centrados em 620 nm e têm largura espectral de 8 nm. 
Os principais processos relacionados ao espalhamento dos portadores de seus estados 
iniciais fotoexcitados são revisados e os experimentos são analisados à luz desses pro
cessos. O principal processo observado é o espalhamento ultra-rápido dos portadores 
fotoexcitados no vale central r para os vales laterais X, principalmente os vales X 
na fronteira da zona de Brillouin. O processo .de espalhamento intervales eni semi
condutores tem 'sido um assunto de constante interes'se nos último8'20 ari.õS:- Porém-; 
apesar da quantidade de trabalhos teóricos e experimentais sobre este .prb.cé~_so . .de-
espalhamento, a sua dinâmica é ainda pouco conhecida[IO][l2][13][!6][!7] [18][19][20] 
~~~~~~~~~~~~~~~~~~-

A absorção de fótons de ene:~;gia maiores que o gap em um semicondutor, induz a 
transição de elétrons da banda de valência para a banda de condução; Os portadores 
resultantes desse processo possuem excesso de energia, de acordo com a energia dos 
fótons e a massa dos portadores. Esses "portadores quentes" relaxarão rapidamente 
dentro das bandas de valência e condução através de vários processos colisionais entre 
si e com as demais excitações elementares presentes no material[11][38][39][25][40]. 

Tentativas de se compreender o comportamento de "portadores quentes" começaram 
já na década de 30. Esses trabalhos se concentravam na resposta dos portadores a 
campos intensos aplicados, i. e. 1 propriedades de transpor-te. Neste caso, intensos 
campos eXternos aplicados fornecem a energia excedente aos portadores. Na década 
de 60, com o surgimento do laser, tais estudos começaram a ser feitos utilizando-

I 



2 CAPíTULO 1. INTRODUÇÃO 

se técnicas óticas. Na década de 80 com o desenvolvimento da tecnologia laser de 
geração de pulsos ultracurtos, uma ferramenta poderosa para esses estudos tornou-se 

disponível[39]. 
O Ala:Ga1_zAs é um semicondutor que tem recebido crescente atenção nos últimos 

anos. Isso se deve ao fato de que a constante de rede e gap desta "solução sólida" pode

rem ser variados sistematicamente com uma escolha apropriada da composição da liga. 
Esse grau de liberdade permite que se fabriquem novos dispositivos eletrônicos e opto
eletrônicos, tais como, "high eletron-mobility transistors" e "quantum-welllasers" [15]. 
Uma das primeiras aplicações de espectroscopia de fentossegundos trata do estudo de 
fenômenos ultrarrápidos nesta liga para a região de composição onde o material possui 

"gap" direto (x< 0.4) )[10][11][12][24] [23][25]. 
O motivo de termos escolhido como tema de trabalho essa liga na região de com· 

posição do "gap" indireto se deve basicamente a quatro fatos; em primeiro lugar 

essa liga· na região do gap indireto não havia sido ainda estudada com espectros

copia de fentossegundos, apesar .das evidências de fenômenos ultra-rápidos interes

santes nessa região, que são indicadas por experiências de luminescência resolvida 

no tempo[13][41JI42] e largura de linha de luminescência[43][44]; segundo, o fato de 
essa liga possuir gap indireto permite verificar a importância do espalhamento de 
portadores do vale central para os vales laterais; terceiro, trabalhos recentes relatam 
não-linearidades rápidas em múltiplos poços quânticos e super-redes de AIAs/ AlGaAs 

"tipo li", nos quais, portadores são excitados no vale r nas camadas de AlGaAs e 
transicionam em ce~tenas de femtossegundos para os vales tipo X nas camadas ·de 
AlAs[30][29][45] e quâ.rto, o- fato de o gap desta liga se encontrar p:fóXimo da energia 

do laser CPM, 2 e V, significa uma situação experimental que a princípio facilitã __ a 
execução e interpretação das experiências. 

A técnica ·de estudo usada é a técnica de saturação da absorção. Essa técnica 
se baseia em efeitos não lineares produzidos em materiais submetidos a uma alta in
tensidade de fotoexcitação. A dispOnibilidade de pulsos ultracurtos é uma situação 
bastante favorável para tais experiências. Altos níveis de potência de pico estão 

necessariamente ligados ao uso de pulsos ultracurtos, pois pulsos de uma certa ener

gia estão comprimidos em um intervalo temporal bastante pequeno (cerca de 50/s). 

Dessa forma, altas ~-ntensidades da ordem de 1012 (W Jcm2 ) podem ser aplicadas com 

pulsos ultracurtos sem causar danos irreversíveis. O fato de o fluxo de fótons incidente 
ser intenso favorece o uso da teoria eletrodinâmica clássica, enquanto o sólido a ser 
_estudado é analisado sob o formalismo da estrutura de bandas(46). A possibilidade 
de se observar saturação da absorção direta é determinada pela força relativa dos me

canismos de geração .de portadores oticamente versus espalhamento dos portadores 
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das regiões oticamente acoplad0.[47]. 
No capítulo 2 discutiremos sobre a liga Alo.48Gao.s2As, revisaremos trab'alhos ex

perimentais e teóricos ligados à sua estrutura eletrônica, e o conhecimento teórico 
e experimental <i_ue se possui sobre as propriedades de transporte ultra-rápido nessa 
liga semicondutora. 

No capítulo3 discutiremos a montagem experimental usada durante as experiências 
e as características do sistema de espectroscopia de fentossegundos que utilizamos. 
Esse sistema se resume basicamente ao laser CPM que é bombeado por um laser de 
argônio, um sistema de autocorrelação de pulsos que monitora a largura temporal dos 
pulsos gerados pelo CPM, um espectrômetro de "excitação e prova" onde são feitas 
as experiências e um sistema de aquisição de dados. 

O ponto de partida para a interpretação dessas experiências é a eStrutura de 
bandas do material a ser estudado. Os estados eletrônicos permitidos indicam as 
possíveis transições eletrônicas e fornecem indicações sobre os possíveis mecanismos 
de espalhamento presentes no material. Cálculos da estrutura de bandas dessas ligas 
são feitos, por exemplo, através do método de "média de energia" que se baseia no 
cálculo da estrutura de bandas de todos os cristais periódicos que possam ser formados
por simetria translacional de diferentes configurações locais possíveis que ocorrem 
numa liga, e no cálculo da média ponderada destas possíveis configurações[48]. 

Tomando como ponto de partida o conhecimento dos níveis de energia acessíveis 
aos elétrons e buracos na liga AI:~:Ga 1 _xAs, o nosso próximo passo é considerar a 
interação elétron-fóton no material e a dinâmica dos portadores criados. Cada fóton 
absorvido é conSiderado como um Pai elétron-buraco Criado. -A partir do instante 
em que são criados, os portadores se encontram em estados de nã.o-equilíbiió;_com o 
passar do tempo ocorre uma redistribuição de energia na liga, através de interações 
variadas dos portadores entre si e com as demais excitações elementares presentes[38]. 

No capJtulo 4 discutiremos as características da liga Al0 .48Ga0.52As, e a preparação 
que foi necessária para que pudéssemos estudar o material através de transmissão 
ótica, já que o material é crescido sob substrato de Ga.As, opaco à luz do laser CPM. 

No capítulo 5 apresentaremos os resultados experimentais do nosso trabalho jun
tamente com uma discussão dos resultados e no capítulo 6 apresentamos as conclusões 
do nosso trabalho. 

Em suma, esta tese está organizada da seguinte forma: 
1)-Esta introdução, onde é dada uma visão geral do trabalho, sua motivação, e 

organização; 
2)-Um capítulo central que revisa as propriedades do material que foi investigado, 

a liga Ah-:~:GaxA;S; suas propriedades eletrônicas determinadas experimentalmente e 
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através de cálculos teóricos, os principais processos de espalhamento ultra-rápido pre
sentes em uma liga semi condutora, primeiro descritos teoricamente, e posterior~ente 
determinados experimentalmente para a liga Al:eGa1_xAs (Capítulo 2); 

3)-Um capítulo dedicado a uma descrição detalhada dos aspectos experimentais 
envolvidos nesta tese; 

4)-Um capítulo onde são descritas a caracterização e preparação das amostras 
para que possam ser estudadas através de técnicas óticas; 

5)-Um capítulo onde são descritos e discutidos os principais resultados experimen
tais e conclusões deste trabalho; 

6)-A conclusão, onde resumimos os principais resultados obtidos e delineamos 
perspectivas para trabalhos futuros. 



Capítulo 2 

Fenômenos ultra-rápidos 
AlxGal-xAs 

2.1 Introdução 

na 

Neste Capítulo descreveremos alguns estudos experimentais e teóricos que têm sido 
feitos sobre as propriedades dos estados eletrônicos (mais especificam:~nte a estru
tura eletrônica de bandas) e de transporte ultra-rápido na liga Al.xGa1. ·xAs. O nosso 
Qbjetivo é ter o embasamento teórico e as informações experimentais sobre os tra
balhos anteriore~, necessários para que possamos discutir o nosso trabalho na Hga 
AloAsGa0.52As. Iniciaremos este Capítulo com uma descrição de invcstiga_ções ex
perimentais e teóricas sobre a estrutura eletrônica da liga. AlxGa1_xAs. A -seguir 
revisaremos os possíveis mecanismos de espalhamento de portadores fotoexcitados 
dos seus estados inicias, aos quais, em geral, estão sujeitos portadores numa liga 
semicondutora; e finalmente sumarizaremos as informações disponíveis sobre estudos 
experimentais de fenômenos ultra-rápidos na liga Al:.:Ga1_:&"As, a fim de compararmos 
subseqüentemente com os resultados (que apresentaremos e discutiremos no Capítulo 
5) da nossa investigação da liga Al0_48Ga0_52As. 

2.2 Estados eletrônicos da liga AlxGal-xAs 

O sistema Al:&'Ga1_:&As é de bastante interesse atual por suas potenciais aplicações 
em dispositivos para eletrônica ultra-rápida e opto-eletrônica. A pequena diferença 
existente entre .os parâmetros de rede do GaAs e Al:&'Ga1_:&"As (O < x < 1), (menos do 

5 
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que 0.15% a 300 K)[15], permite que se obtenha amostras com densidade de esh.dos 
interfaciais insignificante. A liga. Ala:Ga1_a:As é a mais próxima da ideal entre as 
formadas a partir dos elementos III-V da tabela periódica e está entre as mais fáceis 
de serem crescidas [15]. 

Essa liga é formada pelos compostos binários AIAs e GaAs. Ambos poss-uem rede 
tipo zincoblende, com um átomo em (0,0,0) e outro em (1/4,1/4,1/4) do cubo unitário 
fcc não primitivo. Este cubo está ilustrado na figura 2.1 e contém quatro moléculas 
de GaAs ou AlAs em um volume A3• A distância entre os vizinhos mais próximos 
é 3112 A/4 = r0 , e tais ligações (Ga ou AI para_ quatro vizinhos As e As para quatro 
vizinhos Ga ou AI) são mutuarnente separadas pelo ângulo de um tetraedro ( 1/J = 
109.47 graus) (figura 2.1)[1]. 

Na liga AlzGa1 _.:t'As os átomos de Ga e AI se· distribuem aleatoriamente nos sítios 
da rede ocupados por Cáiions, provocando flutuações estatísticas no potencial cris
talino que implicam na existência de fenômenos na liga Alo&Gat-zAs que não são 
encontrados em semicondutores binários. Três· dos efeitos mais importantes são a 
dependência não linear do gap· da banda de condução com a composição x da liga, o 
alargamento adicional dos estados eletrônicos provocados pela desordem, e a presença. 
de processos de espalhamento peculiares a ligas (ligados a flutuações de potencial 
típicas de uma liga)[15]. 

Do ponto de vista de interpretação de experiências de fenômenos ultra-rápidos é de 
fundamental importância um bom conhecimento dos estados eletrônicos do materia.I 
sob investigação. · 

2.2.1 Investigações dos estados eletrônicos da liga AloG&:t-~lfs 
Para a liga AlzGa1_xAs existem várias investigações experimentais da estrutura dos 
níveis eletrônicos, além de vários cálculos teóricos dos estados eletrônicos da liga, que 
apresentam bom acordo com a experiência. As primeiras in~vestigações experimentais 
da dependência composicional dos "gaps" diretos e indiretos da liga foram feitas 
por absorçã.o[49](50][51][2], refletância[52], eletro-reflectância, [53], "Schottky barrier 
photoresponse" [54], e medidas de "Schottky barrier photovoltage" [55]. 

Um dos trabalhos mais interessantes é devido a Monemar[2]. Nesse trab-alho é feito 
um estudo dos coeficientes de absorção (a) da liga Al0.48Ga0_52As para várias frações 
molares, nas temperaturas de 4 K e 300 K. As amostras estudadas têm espessuras 
variando entre 1.5p-4p, permitindo medidas de a entre 5 x 102cm-1 e 5x 104cm-1 (2]. 
Os autores concluem nesse trabalho que o "absorption edge" para ligas de "gap" direto 
é bastante parecido com a forma do "absorption edge" para o GaAs, sendo a absorção 
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Figura 2.1: Estrutura da rede cristalina tipo Zincoblende [1] 
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Figura 2.2: Coeficiente de Absorção da liga perto do "gap direto" f v - r c para 

temperaturas de 4 K e 300 K [2] 
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dOminada pela interação elétron-buraco[2]. P~a :z: > 0.4 o "edge" de abSorção é 

menos bem definido, no sentido de que os autores não observam nenhuma estrutura 

ligada a estados discretos do éxdton. Para baixas temperaturas o espectro de absorção 

medido é bem fitado levando-se em conta a interação elétron-buraco. Para a região do 

'gap' direto, a única diferença entre o "absortion edge" da liga e o "absorptíon edge" 

do Ga.As é o alargamento maior apresentado pela liga, observado pelos autores na 

região abaixo do "gap fundamental" {Eo) na chamada "Urbach tail"[2]. Os autores 

medem um valor de a para a energia definida como "gap fundamental", E0 , como 

sendo igual a 104cm-1 • 

Em um trabalho mais recente a estrutura dos níveis eletrônicos é investigada 

através de medidas de condutividade e coeficiente Hall-para várias composições da 

liga Al:~:Ga 1 -z:-As. As energias dos pontos r, X, e L são usadas então como parâmetros 

ajustáveis de modo a ~e ajustar às medidas experimentais[3]. Os autores sugerem a 

seguinte fórmula para a .variação dos pontos críticos r, X, e L em função da com

posição(T= 300 K) (Figura 2.3 [3]): 

1.425 + 1.155x + 0.37x2eV 

1.734 + 0.574x + 0.055x2eV 

1.911 + 0.005x + 0.245x2 eV 

(2.1) 

(2.2) 

(2.3) 

Existem tamhém trabalhos recentes de estudo da transmissão interna da ligâ para 

várias composições diferentes[4], (figura 2.4 e do estudo da fotoluminescência da liga 

AlxGa1-xAs para composições de AI entre O% e 50%[5]-(figura 2.2.1). 0-g~~.p· de 

energia é obtido a partir dos estudos de fotoluminescência somando-se a energia de 

ligação do exciton ao pico observado. Esta correção é cerca de 5 me V para GaAs 

puroj cP.rc.a,,de 8 me V para Al0 .30Ga0 .70As e é mais significante na região de "gap" 

indireto, onde a energia de ligação é, por exemplo para Al0 .50Ga0 .50As, da ordem de 

40 meV[5]. 

2.2.2 Cálculos teóricos dos estados eletrônicos 

Existe um bom acordo entre experiência e teoria em relação ao cálculo dos níveis 

eletrônicos da liga. Descreveremos brevemente alguns dos cálculos existentes para a 

liga AlxGa1-zAs. O nosso objetivo com esta discussão é aumentar a familiaridade 

com as propriedades eletrônicas da liga, além de ter em mente o acordo existente 

entre os cálculo~ teóricos disponíveis e os resultados experimentais. 
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Figura 2.3: Variação da energia dos pontos críticos r, X, L, e dos estados de doadores 

profundos como função da composição da liga [3] 
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Figura 2.4: Tra.nsmitâ.ncia interna da liga em função da composição [4] 
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Figura 2,5: Medida de fotoluminescência em função da composição de Al [5] 
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Figura 2.6: Cálculo das energias dos pontos r, e X, em função da composição da liga, 

usando-se o método VCA [6] 

Uma das primeiras abordagens para esse problema se trata do método do cristal 

virtual (VCA)[6]. Este método trata uma liga como um cristal periódico perfeito com 

um potencial médio em cada sítio da sub-rede e não inclui em primeira ordem os 

efeitos de flutuações aperiódicas do potencial cristalino. Quando a parte aperiódica 

do potencial é suficientemente pequena, teoria de pertubação pode ser aplicada ao 

resultado VCA para levar em conta alguns efeitos induzidos por desordem. Na figu

ra 2.6 vemos o resultado do cálculo dos níveis de energia dos pontos de simetria r, 
X, L, para várias composições da liga AlxGa1-xAs usando-se o método VCA. 

No caso da aproximação VCA o hamiltonian6 da liga pode ser escrito como[6]: 

H,= p2 /2m+ Va.Ax(r) + x.(VAlAx(r)- Va.A,(r)) (2.4) 

Vaa.As e VAIAs são os pseudopotenciais para os compostos binários puros. Na abor

dagem VCA o cátion é trocado por um potencial médio dos átomos de Ga e Al. O 



.. 

14 CAPfTULO 2. FENÔMENOS ULTRA-RÀPIDOS NA LIGA ALxGA,_xAS 

hamiltoniano acima, e teoria de pertubação de primeira ordem, descrevem ã. variação 
com a composição dos "gaps" de energia direto e indireto. 

Um aperfeiçoamento do método VCA consiste no mé~odo "cohercnt potenti3.l 
aproximation" (CPA)[56][57]. Este método é planejado de modo a interpolar detalhes 

· da estrutura de bandas de ligas entre valores conhecidos para os constituintes binários. 
Os cálculos são ajustados de modo a fitar as informações experimentais disponíveis, 
ou cálculos teóricos mais sofisticados. · 

No caso da liga Al~Ga 1 -xAs os cátions ( no caso AI ou Ga) estão aleatoriamente 
distribuídos em cada uma das duas sub~redes fcc e cada um deles é ligado através de 
um tetraedro a quatro ânions de As que se encontram na outra sub-rede fcc ( que se 
encontra. deslocada. de (1/4, 1/4, 1/4) em relação à primeira.). O comprimento a é o 
comprimento da. aresta do cubo. Claramente, o aspecto mais importante de desordem 
nessa liga é a diferença entre as ligações AlAs e Ga.As[7]. Esta desordem é tratada 
no método CPA a partir de um modelo "tight~binding" conhecido como "modelo do 
orbital de ligação" ("bond orbital model", BOM). A maior vantagem da base tipo 
BOM sobre outras "tight binding basis" é que os elementos de matriz nesse cálculo 
se dividem naturalmente entre termos diagonais grandes e termos fora. da. diagonal 
pequenos[7]. 

Como o hamiltonia.no da liga não é periódico, também não são periódicos os 
elementos de matriz expressos nas bases "liga.nte" e "antiligante" [56]. O modelo mais 
simples para uma liga assume que o único elemento de desordem reside nos elementos 
de matriz diagonais da ligação EA e E8 [57]. . 

Os estados elcirônicos·são obti.dos então a·partir do hamiltoniano: 

Onde V, é dado por: 

Halloy =<H> +L: V, 
I 

4 

v, = L li > (D;- < D >) < j, I 
i=l 

(2.5) 

(2.6) 

Di toma a forrrta. de DA se um átomo A é localizado em j, De se um átomo B se 
encontra em j 1 t.! < D > é o parâmetro da energia de ligação obtido da aproximação 

. VCA. O hamiltoniano < H > é o hamiltoniano obtido da aproximação do cristal 
virtual. Portant.o1 o mecanismo de espalhamento por liga nessé modelo é devido às 
diferenças das CIJ:~rgias de ligação "ligantc" e "anti-ligante" ao longo do cristal[57]. 
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Figura. 2. 7: Cálculo da.s energias dos pontos r, X, c L d;1. ba.uda. de conduçào, usa.ndo
se o tnÓLodo CP i\[7]. 

N;t fig11ra 2.7 vemos lllll rcsull.;~.do elo cfl.lctilo das energias dos ponl.os críticos 1', 
X, c L crn fu 1 1~~:í.o d<1. composi<:.ú.o de J\l da. liga. us<wdo-se o rndodo Cl)i\[57]. 

2.3 Processos de espalharnento 

Urna. vc;;: conllccicla.s a.s cncrgia.s doii diversos es l.a.dm; eletrônicos, podemos passar a. 
análise dos diversos rncu1.ni:otnos de csp<t. lh amcnLo a.o qual cstii.o ::;ujcito:; portadorc::; 

em estado:> cldrônicos excitados Clll Jllllil lig<t scrniccJIIdutora. En1 pa.rticula.r, coloc;t

rcmos ênfase nos aspectos que prcclollliii<Hlllla liga !lloAsG'a0 .52!Ls[JOJ[l7][J2][1l][lS] 
[23][2,1][25]. Ta.is estudos se a.pJicam, por cxcrnplo, aos processos que ocorrem a.pós 

excitação de um semicondutor por um pulso laser. A absorçà.o de fótons de energia. 
n1a.iores do que o "gap" em um scmicouclutor, indu:0 a Lr .: tllsi~· .ào de elétrons da banda 
de valê:ncia. pa.ra. <J. b<:1.nda de coiHiu(;;1.o; cada fóLon absorvido Lcm comprimento de 
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onda muito maior do que a constante de rede de um sólido e portanto tem vetor de 
onda que é desprezível na escala da zona de Brillouin. As transições óticas em pri
meira ordem, devem deixar o vetor de onda de um elétron essencialmente i.nalterado. 
Os portadores resultantes desse processo possuem excessos de energia, de acordo com 
a energia dos fótons e a massa dos portadores[47]. Estes "portadores quentes" se 
relaxarão rapidamente dentro das bandas de valência e condução através de vários 
processos colisionais entre si e com as demais excitações elementares presentes no 
material[58]. 

2.3.1 Principais mecanismos de espalhamento 

De forma geral, as transições eletrônicas de interesse no transporte de portadores 
quentes em semicondutores podem ser classificadas como intravales, quando os esta
dos iniciais e finais dos elétrons se encontram no mesmo vale, ou transições intervales, 
quando os estados iniciais e finais se encontram em vales diferentes. No caso de bura
cos as transições são chamadas de forma correspondente intrabanda ou interbandas. 
As fontes de espalhamento mais importantes que determinam essas transições são os 
fônons, impurezas e outros elétrons [59][60). 

As interações dos fônons com os portadores de carga podem ser devidas às de
formações do cristal perfeito, ou às forças eletrostáticas produzidas pelas ondas de 
polarização que acompanham os fônons. O primeiro tipo de mecanismo, típico de 
semicondutores covalentes, é chamado potencial de deformação, tanto para fônons 
acústicos como para fônons óticos. O segundo tipo de mecanismo, típico de materiais 
polares, é chamado de interação piezoelétrica quando se trata de fônons acústicos e 
interação polar, no caso de fônons óticos. Freqüentemente, o nome de piezoelétrico 
ou polar é dado diretamente ao fônon envolvido. Então, nós falamos de fônons pie
zoelétricos, fônons óticos polares assim como de "fônons intervales"[59]. 

No caso de impurezas, estas podem ser neutras ou ionizadas. No último caso 
a interação é do tipo de Coulomb, enquanto para impurezas neutras a interação é 
de alcance bem menor, sendo o efeito em geral bem mais fraco. Já o efeito das 
colisões portador-portador, este é em geral limitado à relaxação de momento dos 
portadores, <€ muito difícil de ser tratado em teorias de transporte. Como a seção de 
choque de Coulomb decresce rapidamente à medida que a transferência de momento 
f:).k aumenta, o espalhamento pelo campo de Coulomb de impurezas ionizadas e de 
outros elétrons são em geral considerados apenas para transições intravales, sendo 
desconsiderado para espalhamento intervales, devido ao ~k grande envolvido nestas 
transições[59]. 
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A seguir listamos os principais processos de espalhamento aos quais estão sujeitos 
portadores fotoexcitados em ligas semicondutoras. 

• Espalhamento intravale por fônons acústicos devido ao potencial de deformação 

• Espalhamento intravale devido a fônons piezoelétricos 

• Espalhamento intravale devido ao potencial de deformação associado a fônons 
óticos 

• Espalhamento intravale causado pelas ondas de polarização associadas a fônons 
óticos polares 

• Espalhamento intervales devido a fônons 

• Espalhamento devido às impurezas ionizada.S 

• Espahamento devido às impurezas neutras 

• Espalhamento devido a outros elétrons 

• Espalhamento intravale devido às flutuações de potencial presentes numa liga 

• Espalhamento intervales devido às flutuações de potencial presentes numa liga 

Uma vez excitados na banda de condução, considerando a aproximação -de bandas 
de energia e de elétrons independentes, os elétrons são sujeitos a estes vários meca
nismos de espalhamento de seu estado inicial. Na maioria dos materiais de interesse, 
a mobilidade é alta, indicando que a interação dos portadores com os fônons, por 
exemplo, pode ser tratada por teoria de perturbação[61]. Um portador em um estado 
com vetor de onda k pode fazer uma transição para um estado caracterizado por 
um vetor de onda k', por exemplo, por emissão ou absorção de fônons. Então, após 
uma transição envolvendo um fônon de vetor de onda q o portador se encontra em 
um estado caracterizado por k' = k ± q, onde o número de fônons no modo da rede 
caracterizado por q, se torna Nq ± 1, onde, em ambos os casos, o sinal de mais indica 
absorção de fônons e o sinal de menos emissão. 

A probabilidade de transição para o espalhamento de um portador que se encontre 
em um estado ·de vetor de onda k, para um estado k', devido à perturbação de seu 
estado por um.potencial externo V(r) independente do tempo é dado pela regra de 
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S(k, k' )t 

E( k ') 

f(k) f(k) + 2n hlt 

Figura 2.8: Probabilidade de Transição de um estado com energia E(k) para um 
estado com energia E( k') para um dado tempo t [8] -
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ouro de Fermi. Seguindo Hess[S], a probabilidade por unidade de tempo (S(k, k')) de 

que a interação considerada cause uma transição é dada por: 

S(k k') = jw• V(r)W dr[sen(E(k')- E(k))t/(21!)] 
' '' ' (E(k')- E(k))t'/2/2 

(2.7) 

A função entre parênteses contém a dependência temporal da probabilidade de 
transição e é mostrada na figura 2.8. 

Se o tempo livre entre transições é grande o suficiente, como é o caso nos materi-
. d , l b'l'd d f ' l"n(E(k')-E(k)lt/2h] d a1s e mteresse que apresentem a ta mo 1 1 a e, a unçao (E(k') E(k))tl 212 po e ser 

substituída pela função li{E(k)- E(k')). Ou seja, como podemos ver da Figura 2.8, 
para tempos suficientemente grandes a função S(k,k') fica mais e mais concentrada 

perto de E(k). Isto significa que a energia deve ser conservada no caso de um po
tencial que não dependa do tempo. É interessante analisar situações especiais para o 

potencial V(r) (seguindo Hess[8]): 
a)No caso em que V(r) seja uma constante no espaço, o elemento de matriz é dado 

por: 

constante f ( e-ik'r e'k'~" dr) 
VoZ. Jvol 

(2.8) 

A integração é feita sobre o volume do cristal. Na maioria dos casos práticos 
esse volume será bem maior do que o comprimento ,\ de de Broglie do elêtron, que 

é da ordem de 100 Á em um semicondutor típico[S]. Isso significa que a integral 

acima será próxima de zero, pois as funções seno e cosseno às quais o expoente eiKr 

é equivalente passam por valores negativos e positivos no volume cristalino. Existe 

apenas uma exceção: o caso em que K=K', para o qual a integral é igual ao volume 
cristalino. O elemento de matriz neste caso é igual a (constante. 6(k,k')). Portanto, 
para elétrons sujeitos a um potencial independente do tempo e constante no espaço, 

há conservação de momento, i. e., elétrons livres em um potencial constante não 
mudam seu momento. 

b) No caso de um potencial com uma dependência espacial qualquer, devemos 

expandir este potencial em termos de suas componentes de Fourier: 

V(r) =I; V,.e;'" (2.9) 
q 

neste caso o .elemento de matriz fica: 
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H,,,,= EV.fVol. f i<k-k'+q)'drH,,,, = Z:V.6k'-k,q 
q k~ q 

(2.10) 

Um potencial estático com o qual se encontra em contato um portador que tenha 
momento k, pode, portanto, fornecer momento ao portador de acordo com suas com
ponentes de Fourier, Vq. Assim o elemento de matriz toma conta da conservação 
de momento. No caso de um potencial dependente do tempo harmonicamente, 
V(r,t) = V(r).(e-iwt + eiwt), para t tendendo a infinito, obtemos a seguinte pro
babilidade de transição: 

S(k, k') = 
2
; (L V,6,,_,,,)[6(E(k)- E(k') -liw) +8(E(k)- E(k') + liw)] (2.11) 

q 

Neste caso as funções h levam em conta a conservação de energia e momento. 
Para um potencial perturbador dependente harmonicamente do tempo, o sistema 
pode ganhar ou perder energia correspondendo à emissão ou absorção de excitações 
elementares. 

De uma forma geral, o quadrado do elemento de matriz para o espalhamento de 
um estado k para um estado k' pode ser sumarizado como[59]: 

H"= A.V(q).G(k, k') (2.12) 
onde A é uma conStante de acoplamento apropriada, V( q) contém a dependência em 
q do coeficiente de Fourier do potencial-de interação e G(k,k') é um fator de "overlap" 
entre as partes periódicas dos estados de Bloch iniciais e finais : 

G(k,k') = (j u,(r)uk'(r')dr')' (2.13) 

A dependência das probabilidades de transição em q é devida à natureza do es
palhamento e é a mesma para elétrons e buracos nos vales central ou periféricos. A 
Tabela 2.2 resume as expressões para AV(q) para diferentes mecanismos de espalha
mento de interesse, sem distinguir entre elétrons e buracos e portanto sem entrar em 
detalhes sobre a forma das bandas ou número de vales envo!.vidos[59]. 

O fator de overlap é igual a 6( k, k') no caso de ondas planas ou para funções de 
onda formadas com estados tipo s (quando a integral é feita sobre o volume inteiro do 
cristal, em vez de 8(k,k'), obtemos (volume 8(k,k')). Quando simetrias mais baixas 
são envolvidas nas funções de Bloch, um fator de overlap menor do que 1 é obtido e 
que depende principalmente do ângulo (J entre os estados iniciais e finais k e k'[40]. 
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Se considerarmos agora estados do gás inteiro de elétrons e fônons, a probabilidade 

por unidade de tempo de um portador ser espalhado de um estado com vetor de onda 

k para um estado final qualquer com vetor de onda k' é da~a por[61): 

~ = E<2,- fn)[Jk+q, N,-1JH'Jk, N,IJ'8(E,+,-E,)+J(K -q, N,-1JH'Jk, N,J'8(E,_,-E,)J 
T q 

(2.14) 

O primeiro termo é a probabilidade de transição devido a absorção de fônons, e o 

segundo termo devido à emissão de fônons; Nq indica o número médio de fônons no 

estado com vetor de onda q. No caso, estamos considerando materiais não degenera

dos, e, não são consideradas limitações devido ao princípio de Pauli. Para superfícies 

de energia esféricas e uma massa efetiva dos portadores m, o argumento da função 6 

é dado por: 

E E - n'(2kq + q') ' 
k+q - k -

2
m - nWq (2.15) 

Já a soma sobre os vetores de onda q dos estados finais que aparece na equação 2.14 

pode ser convenientemente transformada numa integração sobre as coordenadas esféricas 

q, O, t/J, com a direção k tomada como eixo z. Para esse propósito consideramos uma 

esfera no espaço q com raio q0 , de modo que a esfera contenha um número correto de 

modos normais; então a somatória sobre q fica(61]: 

E= {'" r {'" v3F(q)q2sen(O)d0d<f>dq 
q lo lo lo 21r 

(2.16) 

onde V é o volume do cristal. 

Se substituirmos as equações 2.15 e 2.16 na equação 2.14 para a taxa de transição e 

considerarmos a relação de dispersão entre Wq e q para os modos de vibração acústicos, 

obtemos a taxa de espalhamento dos portadores devido à interação com os fonôns 

acústicos[61]: 

(2.17) 

No caso, falta~ nos ainda determinar o elemento de matriz lk ± qiH'Ikl para deter

minarmos a t~a de transição. Esse elemento depende do tipo de interação específica 
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sob consideração. Antes de prosseguirmos nesta "derivação" é conveniente distin
guir os diversos mecanismos de espalhamento elétron-fônon em um semicondutor e 
introduzir o conceito de potencial de deformação._ 

Os mecanismos de espalhamento por fônons em um semicondutor podem ser se
parados em dois grupos: os mecanismos que são induzidos por deformações da rede· 
(potencial de deformação acústico, potencial de deformação ótico, potencial interva
les) e mecanismos induzidos pelas ondas de polarização que acompanham um fônon 
polar, seja ele acústico ou ótico. Na tabela 2.1 vemos os valores conhecidos para os 
diversos potenciais de deformação na liga [15]. 

O conceito de potencial de deformação é introduzido quando analisamos o es
palhamento induzido por deformações da .rede. Se consideramos qué as posições 
dos extremos das bandas de valência e condução em serriicondutores dependem do 
espaçamento da rede e que o espaçamento relativo entre átomos do cristal mudam 
enquanto eles vibram, o mínimo e o máximo da banda de valência mudam de um 
ponto a outro da rede. Por exemplo, quando um elétron de energia E e estado k, em 
uma banda cujo mínimo é Ec, encontra uma descontinuidade no mínimo da banda 
de condução, tem sua função de onda modificada, e essa descontinuidade pode ser 
encarada como uma divisão da função de onda eletrônica numa parte refletida e numa 
parte transmitida. Ou seja, existe uma probabilidade finita do elétron ser refletido 
por causa das vibrações da rede. 

Podemos nos valer do teorema do potencial deformação enunciado por Bardeen e 
Shockley na década de 50 para determinar o valor da perturbação provocada pelas 
vibrações da rede[62].- -Esse teorema diz o seguinte: Assumamos que seja aplicada 
uma tensão homogênea S~v(r) a um cristal semicondutor, a tensão causará um deslo
camento hV(r) no potencial efetivo dos "estados de um elétron". Em primeira ordem 
nós podemos escrever[63]: 

H'= 6V(r) = 6V""(r)S"" (2.18) 

Esta tensão causará um desvio na energia de um elétron Ek,n da quantidade se
guinte: 

(2.19) 

onde D é o parâmetro de deformação para o estado (k, n) (DJ.w =< k, nlhV~-'- 11 1k, n > ). 
Kahn e Allen[63] consideram o conceito de potencial de deformação um "conceito 

útil" (que segundo os mesmos não recebe a devida atenção por parecer muito óbvio), 
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Parâmetro GaAs AlAs AlGaAs 
Banda de valência {e V): 

a 2.7 2.6 2.7-0.!x 
b -1.7 -1.5 -1.7 +0.2 X 

c -4.55 -3.4 -4.55 + 1.15 X 

Deformação acústico (e V): 6.7 5.5 6.7-1.2x 
Deformação fenomenológico (e V): 3.6 2.9 3.6- 0.7 X 

Deformação ótico (e V): 3.6 2.9 3.6 - 0.7 X 

Deformação intravale (e V): 
r valley 6.8 6.3 6.8 - 0.5 X 

X valley -2.5 -2.3 -2.5 + 0.2 X 

L valley 0.23 0.55 0.23 + 0.32 X 

Deformação intervales (e V /em): 
Dr-x {0.5- 1.1) x 109 ? ? 

Dr-L (0.15 -1.0) X 109 
- ? ? 

Dx-L {0.34- LI) x 109 ? ? 

Dx-x {0.27 -1.1) X 109 1.47 X 109 ? 

DL L I X 109 ? ? 

Tabela 2.1: Dados disponíveis para as constantes de potencial de deformação para o 
Ga.As, AlAs, e AlGaAs [15] 
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• • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • 

Figura 2.9: Desvios dos extremos das bandas de valência e condução de um semi con
dutor induzidos por vibrações da rede cristalina 

a saber, que o elemento de matriz elétron-fônon é diretamente relacionado ao desloca
mento de energia dos níveis eletrônicos relevantes quando sujeitos à uma deformação 
de mesma simetria do fônon em questão[63]. 

A idéia que se tem atualmente sobre o teorema do potencial de deformação não 
é tão simples em geral como a idéia original de Bardeen-Shockley, mas ainda é uma 
idéia simples, que inclusive se reduz à versão original nos extremos da banda de um 
semicondutor[63][64J. A idéia central é que o elemento de matriz é praticamente igual 
ao obtido ao se substituir H'( r) pelo desvio do extremo da banda que seria produzido 
por uma deformação homogênea da rede perfeita de magnitude igual à deformação 
local em r produzida pelo modo q. Ou seja, um fônon "monocromático congelado" de 

. momento q, definido pelos deslocamentos dos átomos da rede (u1 = u(q)e1kR) induz 
uma variação do hamiltoniano eletrônico cujo elemento de matriz entre estados não 
perturbados govern'! a interação elétron-fônon. Como os deslocamentos são pequenos, 
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Processo de Espalhamento Elementos de matriz 
Potencial de deformação acústico Vv't(N, + 1/2 ± 1/2) . 

Espalhamento piezoelétrico acústico (ne2p)f(2pVu<2q)(N, + 1/2 ± 1/2) 

Espalhamento não polar ótico (D,k)'h')f2pVkO,P(N, + 1/2 ± 1/2) 

Polar ótico (211'e 2 kw,p)j(Vq')(.~- ~)(N, + 1/2 ± 1/2) 

Intervales (D[;n')f(2pVkw;;)(N, + 1/2 ± 1/2) 

Impurezas Ionizadas (N Z'e')/(V<2(q 2
- .\-2

) 2 

Intravale por "alloy" 3:11'2 x( 1-x).ó.if-l 
i6N 

Intervales por "alloy" {Taxa) 221/2:11"0.4 .6.. 1/2 
a{x) 3 x(l-x)(Va~ray)2m~/2 f-X 

Impurezas Neutras (2011' Nn4a1)j(V m 2k) 

Tabela 2.2: Principais elementos de matriz para o espalhamento de portadores foto
excitados na banda de condução de uma liga semicondutora 

os desvios são tratados em termos lineares na deformação[62](63]. 
A seguir discutirem.os sobre os diversos mecanismos de espalhamento de porta

dores presentes numa liga e usaremos o conceito introduzido acima para tratar os 
espalharnelltos por potencial de deformação ótico, acústico e intervales. 

2.3.2 Espalhamento acústico 

O elemento de matriz quadrado usado para o espalhamento acústico é dado na Ta
bela 2.2[61]. E 1 é parâmetro de potencial de deformação acústico, q o vetor de onda 
do fônon, V o volume do cristal, p a densidade do cristal, Nq a função de distribuição 
de Bose-Einstein, os sinais ± se referem aos processos de emissão e absorção respec
tivamente, e, u é a velocidade das ondas sonoras longitudinais, desde que no caso 
esférico apenas as ondas longitudinais interagem com os elétrons[65]. Se o mesmo 
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elemento de matriz for usado em casos mais complicados u deve ser considerada uma 
velocidade do som efetiva, que leva em conta a possibilidade dos elétrons interagirem 

também com fônons acústicos transversais(59]. 
Num modelo simpleS de bandas parabólicas a conservação de momento e energia 

implicam: 

k' = (h2k2)/(2m) ± hqu (2.20) 

Podemos resolver a equação acima para q obtendo: 

q = ±2(Kcos(O)- mufh) (2.21) 

() é o ângulo entre k' e k. O valor máximo de transferência de momento q é obtido 

para absorção com retroespalhamento (cos(B)=-1) e é dado por: 

Qmox = 2k + 2mujh (2.22) 

Se o espalhamento fosse elástico, retroespalhamento envolveria uma transferência 

de momento máximo qma~ = 2K, portanto o segundo termo na equação acima é 
devido à energia do fônon envolvido na transição[59]. A contribuição relativa deste 
acréscimo é da ordem de ufv2 , onde v é a velocidade dos elétrons que em geral é bem 

maior do que u[59]. Portanto, a transferência de momento máxima envolvida em tais 
transições é bem próxima de 2K[59]. A transferência máxima de energia devido a 

colisões com fônons acústicos é: 

fiqmax = 2hK U = 2mvu (2.23) 

essa contribuição é em geral bem menor do que a energia dos elétrons ( m V 2 /2). 
Assim, o processo acústico é considerado freqüentemente um processo elástico[65]. 

Na situação em que a energia térmica é muito maior do que a energia dos fônons 
acústicos envolvidos na transição, vale o teorema da equipartição da energia para a 
população de fônons acústicos (esta aproximação deixa de ser válida para tempera
turas muito baixas). Nesse caso considerand<rse o espalhamento elástico e o teorema 

da equipartição de energia, o espalhamento acústico torna-se isotrópico: qualquer 
estado k' na "esfera de energia constante" tem a mesma probabilidade de ocorrência 

independente do ângulo formado com o estado inicial K[65}. Nesse caso, em cada 
evento de espalhamento o momento do elétron é completamente perdido (65]. 

Da condição cose :'S 1 os limites de variação do vetor de onda q envolvidos em 

uma transição podem ser obtidos. Esses limites são diferentes se um elétron é mais 
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lento ou mais rápido que o som. Para elétrons lentos não é possível emitir fônons 
acústicos e os valores de q absorvidos se situam entre[59): 

q1 = 2(mu/li- K) 

q2 = 2(mu/li + K) 

{2.24) 

(2.25) 

Para elétrons mais rápidos do que o som não há q mínimo envolvido nas transições, 
porém os valores de q máximo são para os processos de absorção e emissão de fônons, 
respectivamente, os seguintes[59]: 

q" = 2(K + mu/li) {2.26) 

q, = 2{/(- mujli) (2.27) 

Enfim, considerando o limite em que o teorema da equipartição vale para os os
ciladores da rede (segundo Conwell[61] isso é verdade para a maioria dos materiais 
acima de 20 K), a taxa de espalhamento devido ao potencial de deformação acústico 
é dada por[61]: 

1 21/2 Ei/2m3f2kT El/2 

h4 ct 
(2.28) 

onde q é uma constante elástica longitudinal média, E1 é o parâmetro de potencial 
de deformação acústico, ma massa efetiva do ·portador e E a sua energia[59]. 

2.3.3 Espalhamento acústico com interação piezoelétrica 

Todas as considerações da seção prévia sobre a natureza elástica do espalhamento. 
acústico, a aproximação da equipartição da energia e as regras de seleção para os 
momentos dos fônons envolvidos em transições acústicas via potencial de deformação 
são baseadas na conservação de momento,.e energia e são, portanto, independentes do 
tipo de mecanismo da interação. Essas considerações valem também, portanto, para 
interações de elétrons com fônons piezoelétricos. 

O elemento de matriz quadrado do espalhamento piezoelétrico acústico é dado na 
tabela 2.2 [59]; p é o componente apropriado do tensor piezoelétrico e E a constante 
dielétrica estática do cristal eu a Velocidade das ondas sonoras longitudinais[59]. 
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A taxa de espalhamento devido às vibrações acústicas piezoelétricas,· no limite do 
teorema da equipartição para os modos acústicos, como derivado por Conwell[66] é 
dada por: 

1 m 112e2kT 
T - 23/27rft2 El/2 

p' 
<-k, > c, (2.29) 

onde q é uma constante elástica longitudinal média, E é a energia dos portadores 
e p é a componente apropriada do tensor piezoelétrico. É interessante notar que a 
natureza eletrostática desse mecanismo leva a uma eficiência de espalhamento que 
decresce com o aumento da energia dos portadores, de modo que sua importância no 
caso de .elétrons quentes é em geral limitada, e esse espalhamento deve ser sempre 
acompanhado no caso de elétrons quentes pelo espalhamento por fônons acústicos via 
potencial de deformação. 

2.3.4 Espalhamento por fonons óticos via potencial de de
formação 

O Hamiltoniano de perturbação usado para espalhamento via potencial de deformação 
por fônons óticos é uma generalização daquele para o caso de fônons acústicos e o 
elemento de matriz quadrado calculado em ordem zero nos vetores de onda dos fônons 
é dado na tabela 2.2 [59][61]. A taxa de transição nesse caso é obtida de forma ariáloga 
às etapas que-levaram à equação 2.17 (Dtk sendo uma: constante de interação e k um 
vetor de onda da rede recíproca),(Dtk) representao potencial de deformação ótico {no 
caso acústico esta parte do elemento de matriz era E1q), e w 0 ~ a freqüência equivalente 
dos fônons óticos, que é assumida constante, já que as curvas de dispersão para esses 
fônons são praticamente constantes para os vetores de onda envolvidos em transições 
intravales. Não existe dependência angular e o espalhamento-é portanto isotrópico 
[59]. 

Para esse caso a taxa de espalhamento do estado inicial por unidade de tempo é 
dada por: 

_1_ = D;I<'".)
312 

[N,(E + nw0)'i' + (N, +!)(E- nw0 )'i'] 
To~ 21 21r"h pwo 

(2.30) 

onde m é a massa efetiva dos portadores, Dt é o potencial de deformação ótico e K 
é um vetor da rede reciproca, p é a densidade do cristal, Wo é a freqüência do fônon 
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ótico envolVido na transição, Nq é o número de ocupação para fônons com freqüência 

w. 
Embora o elemento de matriz ótico seja parecido com o elemento de matriz 

acústico, sua origem é bastante diferente devido ao fato de que no caso de fônons 

óticos as duas sub-redes do cristal vibram uma contra a outra. Essa situação _é di

ferente da mudança de volume que ocorre no caso acústico. Como conseqüência, 

espalhamento por fônons óticos é sensitivo à simetria da região particular da estru

tura de bandas na qual o elétron é espalhado. Acontece, então, que se elétrons são 

espalhados próximos ao mínimo em f (o mesmo sendo verdadeiro para o mínimo 

em X) e se a função de onda tem simetria esférica, o elemento de matriz desse tipo 

de espalhamento se anula, isto é, espalhamento por potencial de deformação ótico é 

proibido. Este é o caso do mínimo da banda de condução do GaAs e do AlGaAs e é 

a razão para a alta mobilidade do GaAs[8][67). 

2.3.5 Espalhamento por fônons óticos via interação polar 

Em cristais polares a polarização resultante das vibrações doS modos óticos LO ori

ginam uma interação dos portadores com· os fônons, ou espalhamento dos portadores 

pelos fônons, conhecido como ótico polar[59]. Em geral se espera que esse mecanismo 

seja mais forte que o espalhamento, devido ao potencial de deformação ótico, apesar 

de que para portadores com alta energia a importância da interação polar diminua[61]. 

O elemento de matriz é dado na tab1~la 2.2, onde €o e t:co são as constantes dielétricas 

a baixa- e alta freqüência. respectivamente. 

Para materiais com alta concentração de _portadores o elemento de matriz deve 

ser modificado para levar em conta o efeito de "screening", que reduz a interação dos 

portadores com a polarização associada aos fônons L0[20]. 

O espal~amento polar advém das polaridades de dois átomos diferentes em com

postos III-V. O deslocamento, como ilustrado na figura 2.10, resulta em. um .campo 

macrÇ.Jscópico que pode espalhar elétrons. Como o potencial é de longo alcance, o 

elemento de matriz quadrado possui um fator de Coulomb (1/P) , o que indica que 

o espalhamento acontece preferencialmente em pequenos ângulos (k próximo de k'). 

Desta dependência podemos induzir que a interação polar não contribui sig~ifican

temente para transições intervales, devido ao grande momento k envolvido em tais 

transições. O cristal polar indica claramente que o elétron não é mais uma entidade 

singular, mas deve ser considerado em conjunto com a rede cristalina[8). 

A probabilidade por unidade de tempo de um portador ser espalhado de seu estado 

k por interação polar ótica pode ser calculada de forma análoga ao caso não-polar. 
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Ideal crystal i O o o 
With phonons- 8 () - - 8 O - 80 

Figura 2.10: Oscilação dos dois átomos diferentes em um cristal polar dando origem 

à um campo elétrico macroscópico que espalha portadores carregados [8] 
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A taxa de transição resultante é[66): 

1 

A natureza da interação é tal que o espalhamento na direção da interação é fa~ 
vorecido, de modo que esse mecanismo é fortemente anisotrópico[61J. O tratamento 
desse espalhamento é novamente simplificado pela constância da energia do fônon 
envolvido na transição. À medida que aumenta a energia dos portadores, a taxa de 

espalhamento total para esse mecanismo decresce devido à natureza eletrostática da 
interação. 

2.3.6 Espalhamento por fônons intervales 

Transições eletrônicas entre estados, entre dois vales equivalentes podem ser induzi

das tanto por fônons acústicos, quanto óticos, ou flutuações de potencial presentes na 
rede de uma liga. O vetor de onda q envolvido na transição tem comprimento de onda 
próximo da diferença. entre os vetores de onda dos mínimos envolvidos. Essa diferença 

é usualmente da ordem da fronteira da zona de Brillouin. Dados esses dois vales, o 
elemento: de matriz é essencialmente independente da localização dos -estados iniciais 
e finais nos respectivos vales, e w, a freqüência--do fônon envolvido na transição, é 
praticamente constante como no caso do espalhamento ótico intravales[31]. Dessa 

forma espalhamento intervales é geralmente tratado da mesma forma que espalha
mento intravales por fônons óticos via potencial de deformação. A constante Dij é 
uma constante que representa o acoplamento entre os vales i e j, induzido por um 
fônon de energia Wij. 

Consideremos o caso de um portador inicialmente no vale i, no extremo da banda, 

sendo espalhado para o vale j. Este pode ser um vale equivalente a i ou um vale 

não equivalente com um mínimo de energia !lE; do extremo da banda. O elemento 
de matriz para esse processo de espalhamento pode ser escrito de forma análoga ao 

elemento de matriz para o espalhamento via potencial de deformação ótico intravale, 
com Dt substituído por Di;, uma constante de interação conveniente para o espalha

mento do vale i para o vale j, e w0 substituído por Wij, a freqüência angular apropriada 
para este processo[61]. A taxa de transição é dada por: 
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1 _""' Dlj(mxmymz)112 [ ( . 1/2 1/2 
-. -L- 2,1, (•)3 .. N, E- ().E,+ liw;;) + (N, +!)(E- t',.E; -liw;;) ] 
riV i 'ff n pw,J 

(2.32) 
onde mi é a massa efetiva dos vales finais, que se relaciona com a disponibilidade de 
estados finais acessíveis e wii é a freqüência do fônon envolvido na transição. 

A interação piezoelétrica ou polar é geralmente negligenciada para espalhamento 
intervales, já que o fato de os vetores de onda envolvidos nessa transição terem 
módulo grande (na fronteira da zona de Brillouin), faz com que sua probabilidade 
de ocorrência seja muito pequena[59]. 

No tratamento de espalhamento intervales, regras de seleção desempe:riham um 
papel fundamental. Transições são proibidas ou permitidas dependendo do tipo de 
vales ou fônons envolvidos. 

Espalhamento intervales entre vales diferentes é responsável pelo fenômeno de 
mobilidade diferencial negativa (N.D.M.), fenômeno-na oiigem do efeito Gunn. Esse 
fenômeno é caracterizado por uma região de intensidade de campo na qual a veloci
dade de arraste exibe comportamento decrescente com o aumento da intensidade do 
campo e conseqüentemente a mobilidade diferencial é negativa, (p/ = dvd/dE)[68]. 
De acordo com Jacoboni [59], NDM não deve estar presente em semicondutores com 
único vale parabólico, e deve ocorrer devido à transferência de elétrons para outros 
vales. 

Na fórmula para o espalhamento intervales em uma-liga, segUindo Adachi[i5] 
e Kash[69] e as referências [22] [21], usamos para os fônons intervales uma ffiédia 
das energias dos fônons tipo GaAs e AlAs ao invés de incluirmos separadamente os 
dois tipos de fônons presentes na liga AlGaAs. Kash[69] fez um estudo teórico e 
experimental de fônons em alloys e afirma que no caso do AlGaAs a dinâmica total 
não é significantemente afetada por esta aproximação. 

A interpretação para o espalhamento intervales induzido por fônons no AlGaAs, 
por exemplo, para espalhamento r - X é a seguinte: portadores no vale r têm 
seus estados perturbados pelas vibrações da rede associadas aos fônons LO. Esta 
perturbação pode induzir transições entre estados em r e estados com energia Er ± 
(1iw), e momento ±k, onde k é um vetor na fronteira da zona de Brillouin. Esses 
processos ocorrem através da emissão ou absorção de um fônon da rede1

• 

1 Em um trabalho recente [70] é questionada a validade do uso de teoria de pertubação para 
tratamento de transições intervales, já que os tempos envolvidos em tais transições são comparáveis 
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2.3. 7 Espalhamento por impurezas ionizadas 
Este tipo de colisão é elástico por natureza e portanto não pode controlar sozinho 
o processo de transporte em campos externos, devendo ser acompanhado por algum 
mecanismo dissipativo se a distribuição de energia adequada deve ser derivada[59]. A 
razão física pela qual o espalhamento por impurezas é elástico é porque a impureza 
é muito mais pesada do que um elétron[65]. Na tabela 2.2, N é a concentração 
de impurezas ionizadas, Z é o número de unidades de carga da impureza e ). é o 
comprimento de "screening'' de Debye. Devido à natureza eletrostática da interação, 
a eficiência de espalhamento por impurezas ionizadas decresce com o aumento da 
energia do elétron. Dessa forma a influência de impurezas ionizadas decresce à medida 
que a temperatura do cristal aumenta. Esse fato é acompanhado pela crescente 
importânci~ do espalhamento por fônons[59]. 

Como no caso de espalhamento piezoelétrico ou polar, o campo coulombiano de 
impurezas ionizadas é umà fonte desprezível de espalhamento intervales devido ao 
momento grande envolvido em tais transições[59] . 

Para obter a taxa de espalhamento devido ao espalhamento provocadÇ> por impu
rezas devemos calcular primeiramente o elemento de matriz MK,K' , a probabilidade 
de espalhamento de um estado caracterizado por um vetor de on"da k para um estado 
caracterizado por um vetor de onda k'. Na aproximação de massa efetiva obtemos[8J 

MK.K' = 1/V(j drH'e(K-K'l') (2.33) 

O ha.miltoniano de perturbação é no caso o campo de-energia potencial pro?uzido 
pela impureza: 

(2.34) 

O potencial V que entra nessa equação é o potencial verdadeiro, isto é, é o po
tencial criado pelo campo de impurezas considerado isolado, mais o potencial criado 
pelo rearranjamento das cargas do meio no qual se encontra imersa a impureza. Nesta 
equação usando que K- K' = q, obtemos que o elemento de matriz é igual à trans
formada de Fourier do potencial[S]: ~-

(2.35) 

ao recíproco dos fônons envolvidos. Os autores investigam os efeitos do retardamento da transição 
devido ao tempo finito de colisão 
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Para calcular Vq calculamos pdmeiramente o potencial que seria produzido por 

uma impureza isolada localizada em r=O, resolvendo a equação de Poisson[SJ: 

, ' . -e ( ) 
V' V..,o/ada. = -6 r 

<o 
{2.36) 

No caso, como estamos interessados no valor da componente de Fourier q do 

potencial, tiramos a transformada de Fourier dos dois lados da última equação para 

obter: 

vq = --~ 
f.oq2 

usando a função dielétrica para q pequenos, podemos obter[S]: 

vq = e 
<o<(q' + (q;fe) 

(2.37) 

{2.38) 

onde t:0 é a constante dielétrica para baixas freqüências e q" é o vetor de onda de 

Debye. 
Desta forma a taxa de espalhamento de K para K' é dada por[S]: 

4 

1/r(K, K') = { {2>r )/{li)) (e'){ <o)'{ q; ~ { q')/{, )')Vol ó(E( k) - E(k')) {2.39) 

2.3.8 Espalhamento por Impurezas Neutras 

Impurezas neutras têm secção de choque muito pequena a concentrações norillais 

{cerca de 1016cm-3 ). Assim eles influenciam as propriedades de transporte apenas a 

baixas temperaturas[59]. No elemento de matriz da tabela 2.2, a1 é o raio de Bohr 

do estado fundamental da impureza e N é a concentração de impurezas neutras. 

No elemento de matriz dado na tabela 2.2[59], N é a concentração de impurezas 

neutras e a1 o raio de Bohr do estado fundamental da impureza. Essa formulação 

leva a uma taxa de espalhamento independente da energia. 

2.3.9 Espalhamento portador-portador 

Dentre os mecanismos de espalhamento eletrônico de interesse em teoria de trans

porte, espalhamento portador-portador é o mais difícil de ser tratado, por causa 

de sua interação de longo alcance, e pelo motivo da probabilidade de espalhamento 
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depender da função distribuição, que é, em geral, uma função desconhecida a ser de~ 
terminada pela teoria de transporte[59]. A influência do espalhamento elétron-elétron 
é em geral bastante pequena, por que as colisões não mudam o momento total, nem 
a energia total das partículas colidentes[59]. 

Em um trabalho recente, Kann[20], estudou a importância do. espalhamento portador
portador em um semicondutor de "gap" direto, o GaAs, excitado por pulsos de 20 
fs centrados em 2 e V através de "cálculos para o ensemble de Monte Carlo" (EMC), 
combinados com cálcujvs numéricos do tipo "dinâmica molecular". As simulações de 
"Monte Carlo" se baseiam na inclusão de todos os possíveis mecanismos de espalha
mento de portadores através de uma abordagem semiclássica baseada na "regra de 
ouro" de Fermi. No método numérico "dinâmica molecular" a interação eletrostática 
não blindada entre todos os pares ·de portadores é calculada e o efeito de ''scre
ening" aparece como uma deformação da distribuição das cargas vizinhas a cada 
partícula[20]. No _trabalho de Kann[20] esse cálculo é realizado em paralelo com a 
EMC, cujo objetivo é determinar a função distribuição de portadores. A vantagem 
desta combinação é que não é necessário assumir nenhuma teoria sobre os processos 
de "screening" num plasma de não equilíbriO, assunto para o qual até o momento, 
não existe nenhuma boa teoria[20]. 

Segundo os autores os estágios iniciais da relaxação de portadores fotoexcita
dos ocorrem através de uma competição entre processos de espalhamento portador
portador e processos portador-fônon. A principal conseqüência do espalhamento 
portador-portador é_ alargar a distribuição de energia inicial dos portadores, que se
gue o formato da banda de freqüências do pulso excitado_~, em torno de uma energia 
central (dependente da estrutura de bandas do material), e levar a função de distri
buição dos portadores para uma função distribuição tipo Fermi-Dirac dentro do vale 
r, a uma temperatura em geral mais quente que a temperatura da rede. 

Em geral, podem ser definidos dois regimes de importância para a interação 
portador-portador, o regime de altas densidades de portadores (n ~ 1018 cm-3

), e ore
gime de baixas densidades. No primeiro caso, a relaxação de energia acontece através 
da interação elétron-elétron e principalmente devido à interação elétron-buraco. Isso 
se deve aos seguintes fatores: aumento com a densidade de portadores da taxa de es
palhamento elétron-buraco, a blindagem da interação elétron-fônon e a alta eficiência 
do espalhamento buraco-fônon através da interação via potencfal de deformação (não
blindada) dos buracos com os fônons T0[71]. Hoepfel et. al.[71] observaram que as 
taxas de perda de energia de elétrons fotoexcitados dobram na presença de um plasma 
de buracos frios. No segundo caso, a relaxação é dominada pela emissão e absorção 
de fônons intravales e intervales. Quando a densidade de elétrons é baixa, o espa-
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!h"amento portador-portador além de ser fraco favorece interações quase-elásticas de 

baixo ângulo, com pequenos vetores de onda sendo trocados[20}. Quando a densidade 
de portadores é pequena o vetor de "scrcening" é pequeno. 

Simulações mostram que, a baixas intensidades, a taxa de perda de energia dos 

elétrons no primeiro picossegundo através da interação elétron-fônon é cinco vezes 
maior do que a taxa de perda de energia para a interação elétron-buraco[20]. Por 

outro lado, para altas densidades a taxa de perda de energia através de colisões 
elétron-buraco é quase duas vezes maior do que para o caso da interação elétron

fónon[20]. 

É interessante notar nesse ponto os estudos feitos por Bayley et. al.[ll] do "es

pectro de transmissão diferencial" do GaAs sob excitação de pulsos de femtosegundos 
centrados em 2 e V. A dinâmica de elétrons e buracos é calculada usando o mesmo 
método de Monte Carlo usa.do no trabalho de Kann et. a1.[20]. Usando as funções dis

tribuição obtidas da simulação de Monte Carlo a transmissão diferencial é calculada e 

comparada com os resultados experimentais obtidos por Lin et. al.[18] (experiências 
que discutiremos na seção seguinte que consistem em experiências de "excitação e 
prova" no GaAs)[20l. Nesse trabalho bs autores demonstram que, embora o espa~ 

lhamento portador-portador possa ocorrer a uma alta taxa, as eXperiências de "ex
citação e prova" não medem esse efeito eficientemente (a menos que um pulso de provii 

contínuo seja usado ou a coerência de fase seja medida). A transmissão diferencial_é 
uma integral sobre a energia do pulso. Desde que espalhamento portador-portador 
em semi condutores não resulta geralmente em uma grande troca de energia (embora 
possa ocorrer a uma alta taxa), um portador pode realizar várias colisões antes que 

saia da região aferida pelo pulso de prova. Espalhamento intervales porém, sempre 
tira portadores da região "provada". A transmissão diferencial é uma medida da 
taxa em que os portadores são removidos da região oticamente acoplada, q"ue não 
é equivalente à taxa de espalhamento. Dessa forma, as experiências onde são me

didas as transmissões dos pulsos de "excitação e prova", são muito mais sensíveis à 
relaxação de energia (e portanto, principalmente às interações dos portadores com os 
fônons óticos), do que à relaxação de momento (mais convenientemente medida, por 
exemplo em experiências de "eco de fótons"). 
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2.3.10 Espalhamento intravale devido às flutuações de po-

tencial da liga 

O espalhamento por flutuações de potencial da liga, r'eferido na literatura como "alloy 

scattering" é devido à distribuição estatística de cátions (AI ou Ga) na sub-rede fcc 

do AIGaAs. Esse tipo de espalhamento existe apenas em ligas. O tratamento clássico 

no caso de espalhamento por "alloy" intrabanda é devido a J. W. Harrison, Hauser, 

Littlejohn e Glissson [72][73][74}. O modelo foi desenvolvido para o espalhamento 

por liga em compostos III-V no caso em que um dos elementos é comum a ambos 

os constituintes. As ligas estudadas também apresentam a estrutura tetraédrica tipo 

zincoblende e os cátions se distribuem aleatoriamente em uma das duas sub-redes fcc. 

Para levar em conta o efeito de espalhamento por liga, Littlejohn et. al.[74] con~ 

sidera o conceito de cristal virtual e trata desvios da periodicidade cristalina perfeita 

do cristal virtual como um potencial perturbador, calculando assim o elemento de 

matriz para o espalhamento de um estado k para um estado k 1
• 

No caso de uma liga na qual a posição dos átomos na sub-rede ocupada pelos 

cátions seja completamente aleatória, o elemento de matriz para o espalhamento de 

k para k' fica[73]: . 

{2.40) 

onde x se reladona à composição da liga, f! é o volume da célula unitária e o valor de 

~U usado segue os conceitos introduzidos por Mott[75] quando _considerou o efeito 

substitucional em "aB-oys"-. Mott considera uma rede na- qual as funções de -onda 

eletrônicas WK = uK.e_iKr são soluções da equação de SchõrediUger é elétronS de 

condução têm energias dadas por: E(K) = (h 2 K 2)/2m + E0 , onde E0 é a energia 

do extremo da banda. Quando um átomo de potencial diferente substitui um átomo 

nativo, a função de onda na região do átomo substituinte terá a forma WK' = uK.eiK'r 

e energia igual a E(K') = (1i2 K 12 )/2m + Eb, correspondendo a uma mudança de 

comprimento de onda e portanto de K' na região considerada. Um elétron que passe 

de uma região normal para uma região alterada experimentará uma mudança de 

potencial. Como colocado por Mott[75] e discutido por Littlejohn. et. al. [73], o 

'problema é análogo ao espalhamento de um feixe de elétrons por um potencial que é 

denominado potencial interno: 

{2.41) 

quando r $ r 0 , 
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Figura 2.11: Ilustração do mecanísmo físico que origina espalhamento de portadores 

em uma liga, devido às flutuações intrinsicas do -material (no caso AsGaln)[9] 

.ó.U =O (2.42) 

, se r 2: r0 . 

Nesta equação r 0 é a distância entre primeiros vizinhos a3112 /4 (referência [73]). 

Calculando essa taxa de espalhamento considerando um potencial esférico, a taxa de 

espalhamento por "alloy" é dada por[73]: 

(2.43) 

Na equação acima NA é a densidade de sítios de cátions no cristal, m* é a massa 

efetiva do elétron, x é a fração molar de AI da liga e o parâmetro ~E é o potencial 

espalhador .. Littlejohn et. al. usam esse parâmetro como a diferença de energia entre 

os orbitais moleculares ligantes e anti-ligantes[73]. 
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2.3.11 Espalhamento intervales devido às flutuações de po
tencial da liga 

A possibilidade de flutuações de potencial provocarem espalhamento na liga AlzGa1_:uAs 
foi provada por H. Kalt numa série de trabalhos[42J[13]. Nesse caso as flutuações de 
potencial aperiódicas da rede misturam as funções de onda de vales diferentes provo
cando, por exemplo, espalhamento f- X sem a participação de fônons. Por exemplo, 
em um dos trabalhos que foram feitos é estudada uma liga que tem os vales central e 
lateral X com praticamente a mesma energia, o vale X tendo energia um pouco menor. 
Nessa situação é medida uma linha de fotoluminescência devida à recombinação de 
portadores do vale X sem a participação de fonons (''linha de fonon zero")[13]. 

Apesar da larga comprovação experimental, há falta de um tratamento teórico 
para espalhamento intervales provocado por liga. Kalt[13] propõe a seguinte expressão 
(proposta ánaloga à expressão para o e:-palhamento intravale) para este processo: 

{2.44) 

onde x se refere à composição da liga a3 é o volume da célula unitária, Deltar-x é a 
diferença de energia entre os vales e Valloy é um potencial adequado que correlaciona 
as funções de onda dos pontos r e X devido às flutuações de potencial da liga. 

De seu trabalho experimental Kalt[13] estima o valor de Vauoy como igual a 110 
me V. 

2.3.12 Fenômenos ultra-rápidos:· ·e ~perimentos· o ·o 

Nesta subsecção descreveremos algumas das experiências de fenômenos ultra-rápidos 
já realizadas na liga AlxGa1_xAs, anteriores ao nosso trabalho. Notadamente aquelas 
experiênciaS mais relevantes no contexto desta tese, frisando as principais conclusões 
obtidas em cada experiência a respeito dos principais canais de espalhamento ultra
rápido neste material. 

Em relação às experiências que usam a mesma técnica utilizada nesta tese no 
estudo de fenômenos ultra-rápidos na liga AlxGa1_xAs, existem basicamente pu
blicações de três grupos:. os trabalhos de Lin et. al.[l8][10][11]. os trabalhos de 
Becker et. al.[l2], e os trabalhos de Erskine et. al.[23][24] (este com uma técnica 
experimental um pouco diferente dos demais). 

No trabalho de Lin et. al.[lO] é estudada a dinâmica ultra-rápida de portadores 
em amostras de AlxGa1_xAs com frações de AI iguais a 0.2, 0.3, e 0.4[10]. Os autores 
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Figura 2.12: Medidas experimentais de Lin et. al. (esquerda) e correspondentes 
tempos rápidos deconvoluídos ( direita)[lO] 

usaram a técnica de "excitação e prova" com um laser CPM e o resultado é mostrado 
na figura 2.12. 

Os dados mostram a presença de um processO de recuperação da transmissão que 

possui_essencialmente duas componentes. O processo inicial que ocorre _nwna escala 
de tempo comparável à duração do pulso, e um processo mais lento que ocorre numa 

escala de picosegundos. 

A resposta medida é interpretada baseado na estrutura de bandas do AlxGa1_xAs 
e nos principais canais de espalhamento possíveis em cada circunstância. Os autores 
observam um aumento da amplitude da componente de resposta longa com o aumento 

da fração de Ale correlacionam esse fato ao "enchimento da banda" de condução pela 
distribuição de portadores frios. Isso se deve ao fato de que os autores não consideram 

o deslocamento relativo entre o vale central e os vales laterais, e argumentam levando 

em conta apenas o aumento de energia do vale r à medida que a amostra fica mais 
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rica em AI) o que acarreta uma excitação de portadores cada vez mais próxima do 
fundo da banda r, onde o número de estados acessíveis é cada vez menor. Os tempos 
de decaimento iniciais da di.stribuição de portadores fotocxcitados extraídos deste 
trabalho são de 130 fs e 330 fs para as amostras com x=0.3 ex= 0.4, respectivamente. 

Segundo Lin et. al.[l8], à medida que se excitam portadores mais próximos do 
" '' td - d d . gap , os por a ores sao gera os com um excesso menor e energ1a, a temperatura 
efetiva da distribuição de portadores diminui, e o número de estados para os quais 
o espalhamento é possível diminui. Lin et. al.[18] afirmam nos seus trabalhos que 
para x > 0.2, considerando o comprimento de onda do CPM ( 620 nm, 2 e V) espa
lhamento do vale r para o vale L é permitido, porém espalhamento r - X se torna 
menos favorável[lOJ. Os autores atribuem os tempos de relaxação rápidos medidos 
ao resfriamento da distribuição de portadores devido ao efeito de colisões portador
portador e às transições intervales. No final do seu trabalho os autores concluem que 
novas experiências são necess~.rias para separar os processos ultra-rápidos intravales 
dos processos ultra-rápidos intcrvales que ocorem na liga AlxGa1_xAs. 

Nos trabalhos de Erskine et. a1.[23] os autores usam a técnica de "equal-pulse 
correlation" para estudar a dinâmica inicial de portadoreS fotoexcitados em uma liga 
de Al0 .34Ga0 _66 As. Em relação à relaxação rápida observada os autores consideram 
a presença de dois processos rápidos aos quais estão sujeitos portadores excitados 
na liga Al,.Ga1_xAs. O mais rápido é atribuído à relaxação intervales (IV), e em 
menor escala espalhamento portador-portador[17][23]. Mais exatamente, os auto
res estimam, que dos portadores que deixam os estados iniciais nos primeiros 50 fs, 
aproximadamente 65% espalham-se para os vales laterais, 30% são espalhados por in
teração po~tador-portador e cerca de 5% qesaparecem dos estados iniciais por emissão 
de fônons LO. Outra conclusão desses trabalhos se relaciona com a dependênCia ob
servada do processo de espalhament.\. em relação à temperatura. Pode-se concluir 
daí, que as medidas de "excitação e prova" são sensitivas principalmente à dinâmica 
eletrônica e não à dinâmica dos buracos. É que como a massa dos buracos é bem maior 
do que a massa dos elétrons e sua energia cinética inicial é menor, esses portadores 
são rnenos sensitivos à temperatura. 

Em 1989 D. W. Bayley et. al.[ll], reanalísaram as experiências de Lin et. ai. 
comparando os resultados experimentais com simulações da dinâmica dos._portadores 
que levam em conta os diversos processos de espalhamento ( "Ensemble Monte-Carlo 
simulations") [11]. 

Os autores concluem que o espalhamento intervales é o efeito dominante nas pri
meiras centenas de femtosegundos, e que o espalhamento elétron-elétron só é impor
tante em tempos posteriores. Bayley et. al.[ll] estudam a importância dos vários 



• 

: 

•• to 

' h 
• o 

" o 

42 CAPITULO 2. FENÔMENOS ULTRA-RÁPIDOS NA LIGA ALxGA1_xAS 

o 

,. 
~ 

---na •-• " '\ -.;. 
\ \, ---·-2• ·-· 

···········no 1-h 
-··-·2• ,_, 
·····no 11-h 
---·2• 11-11 
--o•pl. 

20 40 60 
limo (ft) 

~--. 
-~

\)-. 
~--_ 

T· 
\; 

" 

' ., ' 
\," • 
I ' 

'" o 20 10 &O " nm• (r•) 

Figura 2.13: Sensitividade da transmissão diferencial à mudanças nas taxas de espa
lhamento elétron-elétron e ao parâmetro de potencial de deformação intervales.[ll] 

mecanismos de espalhamento observando a sensitividade da transmissão diferencial à 
mudanças nas taxas de espalhamento, figura 2.13. Podemos ver da escala de tempo 
da figura 2.13 que a transmitância diferencial (que é o que é medido em experiências 
de "excitação e prova'') é muito mais sensitiva ao espalhamento intervales do que à 
taxa de espalhamento elétron-elétron. 

Como exemplo do estudo de espalhamento intervales, um trabalho especialmente 
interessante no contexto desta tese é feito no GaAs e é descrito na referência [12] 
(figura 2.14). Os autores fazem,espectroscopia de "excitação e prova" usando pulsos 
de 2.0 e V derivados de um CPM. Os autores observam uma saturação da absorção 
seguida de uma recuperação parcial ultra-rápida do sinal com tempo de 33 fs acom
panhada de um decaimento longo de dezenas de picosegundos. O tempo mais rápido 
é atribuído principalmente ao espalhamento ultra-rápido de portadores excitados no 
vale r para os vales X e L[I2]. 

,., 
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Figura 2.14: Espalhamento intervales para o GaAs, (a) indica o sinal de "excitação 
e prova medido, (b) indica o sinal rápido atribui do principalmente ao espalhamento 
intervales, (~)indica uma resposta lenta atribufda principalmente á termalização dos 
portadores no vale r, o sinal (c) deconvolufdo de (a) origina {b) [12]. 
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Já na região do gap indireto o Al:~:Ga 1 _xAs é um semicondutor relativamente 
pouco estudado do ponto de vista de fenômenos ultra-rápidos. Estudos de proces
sos ultra-rápidos nesta região (x>0.4) se restringem, para o nosso conhecimento, aos 
trabalhos de Kalt et. a1.(13], basic<1mentc de luminescência resolvida no tempo em 
picoscgundos e espectroscopia de transmissão transiente em picosegundos[l3], e ao 
nosso trabalho, onde fizemos espcctroscopia de "excitação e prova" em amostras de 
Al0.48Ga0.52 As usando pulsos de 60 fs derivados de um CPM. Nos trabalhos do grupo 
de Cardona[43][44] são feitos estudos não resolvidos no tempo da largura de linha 
para vários pontos críticos da banda do Al:r;Ga1_..,As, inclusive na região de "gap" 
indireto[43]. É observado um alargamento na fotoluminescência da liga com o au
mento da quantidade de AI do "alloy"; este alargamento é atribuído às possíveis 
transições intervales na banda de condução da liga. 

Nos trabalhos de Boggess et. al.[41] o espalhamento intervales numa liga de 
AlGaAs com "gap" indireto é observado indiretamente. A resolução temporal é 
de picosegundos. Na figura 2.15 vemos o espectro de fotoluminescência tirado em 
diferentes intervalos de tempo após excitação da liga com composição Al0 .52Ga0 A 8As. 
O espectro consiste de duas bandas distintas de luminescência que são atribuídas 
à recombinação de elétrons do ponto X- com buracos no ponto r (energia menor) 
e elétrons do ponto r com buracos no ponto r (energia maior). Enquanto a lumi
nescência da banda X decai com uma constante de tempo da ordem de cerca de 650 
ps, a emissão em energias maiores é visível apenas durante o processo de excitação. 
Isso reflete o espalhamento rápido de elétrons do ponto r para os vales laterais. Os 
autores afirmam que a recombinação de elétrons do ponto L não--dá contribuição-sig-
nificante para o espectro de luminescência devido às baixas densidades de portadores 
e probabilidade de transição para estes estados[41]. 

Os autores estudam também espectros de transmissão transientes. É observada 
uma saturação persistente da absorção, acompanhado de renormalização do "gap" 
da liga devido às altas densidades envolvidas (1019cm-3 ). Altas não-linearidades são 
medidas (amostra Al0 .52Ga0 A 8As)[76]. 
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Figura 2.15: Espectro de luminescência resolvida no tempo (Alo.48Ga0_52As )[13] 
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Capítulo 3 

Descrição do experimento 

3.1 Introdução 

O arranjo experimental para as experiências descritas nesta tese é mostrado na fi
gura 3.1. Pulsos ultracurtos de 60 fs de duração são retirados de um laser CPM e 
direcionados para um interferômetro de Michelson modificado, onde um dos braços do 

interferômetro tem comprimento controlável. No interferômetro cada pulso do CPM 
é dividido em dois pulsos de intensidades diferentes ( razão de cerca de 8:1 ) que são 

focalizados na amostra que se encontra sob investigação. Após a amostra, o feixe forte 
é bloqueado enquanto o feixe fraco é focalizado em um detetor lento, após passar por 
filtros espaciais. Medidas são feitas para diversas configurações do interferômetro de 

Michelson; para cada configuração corresponde um sinal integrado pelo deietor lento. 

O sistema de aquisição· de dados usado ajusta os braços do interferômetro e faz a 
leitura do sinal para cada configuração. 

3.2 O Laser CPM 

Agora,descreve!emos brevemente o instrumento básico a ser usado no nosso traba
lho,o laser CPM. O laser CPM surgiu no contexto de uma procura por lasers que 
apresentassem pulsos cada vez mais curtos. Esse esforço concentrou-se nas últimas 

duas décadas,como pode ser visto na figura 3.2 [14]. 

Hoje já se dispõe de uma certa maturidade em relação à geração de pulsos de sub
picossegundos. Há inclusive disponibilidade de equipamentos comerciais para geração 
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Autocorrel<tcão Sinal de referência 
Amplificador Lock-in Amp. 
diferencial 

cavity-Dumpe'r--------t ___ __J 
CPM Dye 

Laser 

I
' : .. 

Montagem de excitacão 
e prova 

- ~-----
PC 386 

Figura 3.1: Dia.gmma de blocos do sistema no qual foram feitas <l.S expcriôncias 

e a.milisc de pulsos de suhpicosscgundos1
. 

Os comprimentos de onda disponíveis cobrem umn. larga faixa, do ultraviolcl.a 
("' 300nm) ao infravcrmdho intermediário(......, 12p.m.) [77}. Nesta região <t..'> técnica.c; 
de modc-lod:ing ativo e p<t.'isivo sã.o as mais u::;adils. 

Bem diferente, porém, é iJ. sit.naç.ã.o para pulsos de 100 fs ou menos. Nesta regiào 
o espectro de frcqiiêncin.s é. bem limita.do e a maioria dos sistema.s operam no com
primento de onda dn. Rodamina GG {RGG), 620 nm. Neste ca...<;o os problemas siio 
consç.:guir suficiente potênciél. ele pico, rcprodut.ibilid<~.dc c estabilidade. Muil.a pes
quisa é feita attlil.lmcntr. com esse: fim. NcRt.c contcxt.o ganha importâ.ncia o la.c;cr 
CPM (dil.s iniciais em inglê-s, "colliding pulse modc-locked dyc la.scr"). A introdu~~ã.o 
de l<~scrs de cavidüdc em anel operando no modo CPM foi um marco funda.mcntn.l 

1 ALualmenf.c tem havido um avanço muito r árido das técnit'.<J.-, de geração de ruh;os curl.os, sendo 
que um dos desenvolvimentos mais inl.eressantcs é o do laser de Ti: A/ 2 0;~, capaz de gr;rar pulsos 
de dezenas de fcmf.oseg1mdos, c sintonir.ávcis no visivcl c infravermelho 
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~-~~~~a·~ 
Rh-6G DODCI 1 ao pj 

50 fs 
Laser de Ar+ 1 ao Mhz 
(3 W cw,514 nm) 

Figura 3.3: Cavidade do Laser CPM 

na á.rca. Dessa forma podemos obter lascrs de ,?O fs com razoável estabilidade c 
reprodutibilidade. 

A seguir discutimos o funcionamento do laser, seus parâmetros e os processos pelos 
quais o laser CPM produz pulsos tão curtos. 2 

3.3 A cavidade e as características do laser CPM 

A relativa. simplicidade da configuraç.ã.o da cf).vidadc (figura 3.3 ) explica em parte 
a sua habilidade de geraç.ã.o de pulsOs de femt,o:;;segundos [79]. A minimizaçiio da 
quantidade de materiais na cavidade diminui os efeitos de dispersão da velocidade de 
grupo, permitindo à. cavidade manter uma larga banda. de freqüências de oscHa.çã.o, o 
que é necessário pelo princípio da inccrt.cza tcmpo~cncrgia para formar pulsos curtos. 

2 Com um laser CPM foram obtidos os pulsos ót.icos mais curt.os já. obtidos, 6 fs[78] 
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Os principais eventos que ocorr~m nesta cavidade sã.o: il. a.mplificaçií.o saturá.vd 
c a absorçã.o saturávcl, responsáveis pela. formaç.ã.o do pulso, a existência de meca
IlÍsmos que fi.Hra.m a. "banda de oscilação", causada. pela dependência do ganho e da 
absorção em rdaç.ão às frcqiiêncio.s oscilantes, a. a.uto-modula.ç.i"w de fase, a dispersã.o 

da. velocidade de grupo (que ocorre quando o pulso atravessa meios dispersivos) C 
pcrda..c; linearcs[SO]. 

A fim de se evitar perdas por rcflcxã.o os espelhos sã.o cobertos com filmes diclétricos,corn 
a.lta. reflct.ivid<.~.dc na fil.ixa. de 480nm a 650nm[Sl]. É importante que os feixes inci
dam no centro dos espclhos 1 pois ne::d;c caso cvitil..-sc a.bcrril.ç.Õcs óticas c a reflexão 

é maior. Os raios das cavidades confocais onde estão o DODCI c tl. rodamina 6G 
tendo ra.ios rc.spcctíva.mcntc iguais a 5cm c lOcm provocam uma itltensidadc lumi
nosa no absorvcdor saturávcl quatro vezes ma.ior do que no a.mplifi<:ador, o que é 
desejávcl[Sl). Corantes orgâ.nicos possncm seções de absorçií.o da. ordem de 1Q-16cm2 

e conseqüentemente fluênciél. de sa.turaçã.o de I;{= m.J.cm.- 2 por isso ganho saturado 
e absorção saturados podem ser ft~.cilmcnte conseguidos. 

Na ftgura 3.3 vemo::; um dc::;cnho da cavidade. Um laser de argônio (Iunova 200) é 
usado para bombear o corante rodamina 6G. A linhala..c;cr usada é a de 514.5 nm. A 
potência usada situa-se tipicamente entre 2.8 W e 1.5 W, dependendo da concentração 
dos corantes, tempo de uso, c n.linhamcnto. Os jatos de corante fluem perpcndiculil.r
mentc ao pbno do papel. Suas expessura.s típicas sã.o rcspcct.ivamcnt.e 50 p.m par<~. 

o DODCI e 0.3 mm para a Rodamina. Esses jatos de corante se encontram dissol
vidos em Etileno Glicol (DODCI)[Sl] c são bombciJ.dos continua.mcnte1 de modo que 
o ja.to circula fora da cavida.dc em regiões onde é cont.inua.mentc resfriado, evitando 
assim possíveis distorções t~rmo-ótica.s (que poderiam ser provocadas por nm supe

raquecimento devido a.o bombeio). Assim a área exposta de corante n<'l. cavidade é 
continuamente renovada., evita.ndo que regiões degradadas permancç.am na cavidade. 
Esses corantes se degradam no tempo com taxas que dependem das condiç.ões a.mbi
cnta.is de modo que é necciisário que eles sejam t.rocados pcriodicamcnt.c[Sl]. 

Um detalhe importante da cavidade do CPM é que os jatos formam um ângulo de 
Brcwst.cr em rclaçfl.o ao pulso que se propaga na cavidade. Isso provoca que a compo
nente do campo elétrico paralela ao plano de incidência tenha 100% de transmissão 
em ca.da passagem do pulso, enquant.o a componente normal é parcialment;~ refletida 
em cada pa.ssa.gcm do pulso[S2]. J::;so faz com que a componente pcu·alcla seja a que 
sobreviva no estado est.acioná.rio. O pulso de saída é portanto polariza.do(82J. 

Outra característica adicional da cavidade, elaborada a fim de se encurtar ainda. 
mais os pulsos que se propagam dentro da. cavidade laser é a. inserção de um par de 
prismas intra-_cavidadc. Esse sistema introduz uma dispersão de velocidade de grupo, 
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(DVG), negativa ou po:o;itoiva, que cont.raba.la.nç.a. a DVG positiva. do pulso devido à. 
dispersão deste por mcim; mat.c::ria.is, além de contrabalançar efeitos de a.utomodula.çâo 
de fase que ocorrem no int"rior da cavidade laser (em gera.\ positivos). Isso pode ser 
feito de duas forma.<;: alt.crando-sc n scparaçfw cnl.re os prismas ou translada.ndo-sc 
um dos prismas na dircç.ão perpendicular à. sua base. 

Quando o pulso atinge a regiií.o de 50 fs de duração os fatores que preponderam 
na. det.ermin(l.çã.o da forma de pulso do l.n~'icr .sil.o a a.nt.omodnla.ção de fase (SPM) e 
a dispcrsã.o elo pulso na. cavidn.dc. A automodulação de fase é originada. pelo índice 
de rdraçã.o dependente da int.cnr-;idadc n = n0 + n 2 l. A automodulação de fase 
dominante advém do deito I<crr, que oc:orre principalmente nos jatos d~ corante, 
originando em geral umu. Vil.rred nra de frcqiiôncia positiva (vcrmdho na frente). Neste 
CilSO é necessário introduzir uma dispersão anômala na cavidade a fim de compensar a 
automodulação de fase (SPM)[83]. No ahsorvcdor sat.urávcl porém, se a densidade de 
saturação é alca.nçn.da durante a. subida. do pulso, um "chirp" negativo é introduúdo 
no pulso, e então é neccssá.rio introduzir uma dispcrsií.o norm<d pa.ra compcnsn.r t.a.is 
pulsos [83]. 

Em geral os fa.torcs que contribuem para. efeitos dispersivos em um CPM são 
os seguintcs[83J: a}A dispersão normil.l de ma.teriais tra.nspa.rcntcllj b)-A dispersão 
anômala devido às perdas não sa.tura.da.s no absorvcdor; c)-A a.ut.o-modulaç.ã.o de fase 
devido à sa.t.ura.çã.o do a.bsorvedor; d)- A dispersão introduzida pelos prismas. Bm 
suma, a dispersão da. ca.vida.dc é contraba.la.nç.a.da pela não-linearidade (SPM). 

O laser ilustrado apresenta pulsos de .50 fs de duraç.ã.o, numa l.a.x<L de rcpc!.ição de 
lOOMlfz,pot.ência. média de f1n.Ída de lOmT>V c potência de pico de GAJ(l.V. O fat.o 
de os pulsos serem curtos permite a. obt.ençiio de a.Jt.n.<; potência.<; de pico com baixa.s 
energias. A energia dos pulsos é da ordem de O.ln.J. 

3.4 O sistema de autocorrelação de pulsos 

Como já foi dito na seçiio anterior, um dos principo.is parâmetros indicativos da perfor
mance~ de um laser CPM é a largura tcmpora.l do pulso[Sif]. Não existem porém detct.o
res capa7.cs de monit.oril.r em tempo real pulsos de subpicossegundos nem osciloscópios 
com largura de faixa adcquad<L [14]. Os sistemas mais rápidos usando dct.ctores óticos 
c oscilosópios apr<'~o:;cnt.il.m tempo de s11bida. de 10 ps a 20 ps. "Streak câ.mcra.s" são 
equipamentos caros e com resolução temporallim.itada. a 0.8 ps atua.lmcnt.c[14]. Para 
medições de pulsos de subpicm;scgundo:;, a técnica mais utilizada a.t.ualmentc é a de 
aut.ocorrclaç.ão por geração de segundo harmônico. Nesse tipo de medida é det.crmi-
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nada a funç.ií.o de antocorrcla.ç.ão de segunda. ordem do pulso. &sa função contém 
informa.ç.ão sobre a duraç.áo do pulso, que pode ::;cr deduzida a.tra.v(:s de análise do 
sinal medido. O esquema bá.·>ico p<~nt a r~a.lizaçã.o das medidas de autocorrcl<t.ção é 
mostrado na. figura 3.4. 

Nessa. montagem o pulso a ::>cr medido é dividido em dois, e cada uma da.'> meta
des percorre um braço diferente de um a.utocorrcla.dor, que é um intcrfcrômctro de 
Michelson modificado, onde um dos braços do interferômctro é um a.Uo-fn.la.ntc que 
vibra com a freqüência da rede. Após o intcrfcrômeliro os pulsos são focalizados sobre 
um cristal gerél.dor de segundo harmônico ("c:nsõ'l.mcnt.o de fasf'.s t.ipo 2 ,, usando os 
cristais I<DP ou Li/03 ), onde uma intensidade de luz de segundo lu1..rmônico pro
porcional à. a.utocorrela.ç.ã.o dos dois pulsos é gcréJ.cla.. A medida. que o alt.o-falantc se 
desloca, muda a aut.ocorrelaçfí.o dos pulsos no cristal gerador de segundo harmônico, 
c conseqüentemente a quil.nLidadc de luz gerada. A luz gcra.dn. é coletada. por uma 
fotomultiplicadora. Ha.ma.mat.s11 c a corrente resultante é mcdid<~. por um osciloscópio. 
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Figura 3.5: Autocorrcla.ç.ã.o de um pulso típico usado nas experiências 

O alto-falante que <tlt.era o comprimento de um dos braç.os oscila com o período cl<J. 
rede, e assim podemos ver na tela do osciloscópio um pul::;o na ~sca\a de ms. A largura 
desse pulso é proporcional i1 duraçã.o do pulso, sendo a constant.c de proporcionalida.dc 
dependente da forma exata do pulso. Um traço típico de autocorrcla.ção dos pulsos 
usados no nosso trn.balho é mostrado nct. figura 3.5 c mostra um pul::;o com dnraç.ã.o 
de 60 fs. 

3.4.1 "Cavity-Dumping" no laser CPM 

A fim de extrair mais energia por pulso da cavidade, o que facilita o estudo de 
fenômenos nã.o-lineares, c obt.cr pulsos a. uma. taxa. de repetiçã.o variável, usamos o 
CPM numa. configuração modiflca.dil., conhecida como "cavity-dumping"[85]. Nessa. 
configura.ç.ão é inl.rodu.,ida. uma nova ca.vidi!.de no laser CPM, no foco da. qual é 
colocado um modula.rlor acu.sto-ótico que difra.ta luz pa.ra. fora. da cõ.vidadc[85]. O 
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CPM convcncim~~ ~9;~vit~-d_u rnrcd" Cl'M 
--------
E= 0.1 n.J L = 1.6n.! 
Pm = JOml,Y Pm = 1.6ml1/ 

PJ,;co = 10 KW Ppico = 32kW 
f= 100 Mhz f- 500Khz 
/),T-50fs b.T-50js 

Tabela 3.1: Padi.meLros de funcionamento do la.sf'r CPM comparados com os 
pa.râmdros de um laser CPM funciommdo na forma. "ca.vity-dumpcd" 

sistema usado é um il.copl<l.clor modelo 365 <:om Excitador, fa.hrir.ado pcb Specl.m
Physics. 

O acopla.dor consiste num cristal de quitrl;~,o de 4 mm de espessura que fica. em 
cont.a.t.o com um tritnsdutor de ma.l,cri<l.l piez:oclélrico. Aplica-se <t. csi.c t.ra.nsdH!.or um 
sinal de RP que filY- vihra.r o mat.cria,l pic~ocldrico, e conseqiicntcmcnt.c o quartzo. As 
vibra.çõcs aplicadas numa extremidade do quart.zo, propagam-se ao longo do cristal 
Essa onda. acústi<:a. fará. com que existam dent.ro do crista.\ regiões de hil.ixa densidade 
c regiões de alta densidade; conseqüentemente o índice de rcfra.çiio do crista.\ fica.rá. 
modul<:~.do e!'>paci<l.lm~n!.e. Sc alguma. luz incidir no cristal nessas condições ocorrerA 
cntii.o difrit.çií.o de luz em àngulos para o qua.l a condi~,o:ã.o de Dragg for sa.l.i~feil;a, 

(scn(On) = i.~), onde À é o comprimcnt.o de onda da. r'adiaçã.o, A é o comprimento 
da onda acústico e 08 é o ángulo de Bragg. A vclocidél.de do som no qua.rb;o é de 6 
Km/s c, a.::;sjm 1 pa.ra. uma frcqiiêncic.~ n.plicada de 4.70 Mhz, o comprimento de onda. 
acústico neste material é de 12. 7 t.tm. Portanto, o ángulo de Bragg é de cerca de 3 
graus[85]. 

A radiofreqüência aplicada .1.0 tra.nsdutor ó pulsa.da1 sendo que para. isfio pulsos 
de "gatilho" fornecidos por um gerador de pulsos HP modelo l!JOlA sii.o aplicados a.o 
gerador de ra.diofrcqüêncla. 

O uso da. t.écnic<t de "c.;wit.y-dumping'' se mostn1. espcci:1.lmcnt('. importante no 
noflso trabalho, pois com o laser CPM na configuração normal nã.o é ohscrv<~.do. sa.
t.ura.ç.~o da. absorç.ã.o nas nossas medidas. Com o ganho de energia. por pulso permitido 
pelo uso da técnica de "ca.vit.y-dnmping'1 conseguimo.<; mél.is energia por pulso c fun
cionamento de la.::;cr CPM wm nma. t.axa de repc1;iç.ií.o variável. Na t<~.bcla 3.1 vemos 
uma compa.ra.çã.o dos parâmetros do CPM c do la.scr "cavit.y-dumpcd". 
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3.5 A Técnica de "excitação e prova" 

O princípip da técnica de "excitação e prova" [86] consiste em excitar uma amostra 
com um pulso de boinbeio forte e subseqüentemente, depois de um atraso temporal 
ajustável, medir alguma propiedade ótica desta amostra excitada corno, por exemplo 
, sua capacidade de absorção, amplificação, reflexão ou rotação da polarização de um 
pulso de prova. O pulso de prova pode possuir o mesmo comprimento de onda do 
pulso de excitação ou qualquer outro comprimento de onda, de modo que pode-se 
investigar diferentes transições da amostra. O esquema básico deste experimento está 
ilustrado na figura 3.6. 

pulse tn 

.. 

BS 

liL ~~~ ) 
pump 

A .. 
probe 

detector O 

sample 

beam 
stop 

Figura 3.6: O experimento de "Pump and probe" 

Nas medidas que fizemos a técnica usada será a de saturação da absorção. Neste 
caso, o trem de pulsos que sai do CPM na configuração "cavity~dumping" (460khz) é 
dividido em dois pulsos de intensidades diferentes (com razão de 8:1) que percorrem 
dois braços diferent:s de um autocorrelador similar ao descrito na secção que descreve 
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a autocorrclação dos pulsos. Um dos braços desse autocorrelador é controlado por um 
motor de passo da Microcontrole, capaz de dar passos de O.lpm, o que corrcsponde 
a 0.67 fs por passo. Esse motor é controlado por um acionador Microcontrolc modelo 
IT 6DCA que pode controlar o motor de passo à distância através de seleção manual 
ou através de comandos enviados via microcomputador. 

O feixe do pulso de bombeio é modulado por um modulador mecânico funcionando 
a 2 khz. Os pulsos de bombeio e o de prova são então focalizados no mesmo ponto 
da amostra usando-se uma lente de 2.5 em de distância focal. A lente é escolhida de 
modo a satisfazer basicamente a três fatores: primeiro, o "spot size" deve ser suficien
temente pequeno de modo que o feixe seja acoplado completamente na área da janela 
que existe sobre a amostra (a região do ataque químico, onde o substrato foi retirado), 
segundo, o parâmetro confocal não deve ser muito menor do que a espessura da amos
tra, de modo que possa haver homogeneidade na excitação da amostra, e terceiro a 
focalização deve ser tal de modo a permitir intensidade suficiente para que possam 
ser observados fenômenos não-lineares. A transmissão na amostra é analisada usando 
um detector lento, tipo PIN 10. Para evitar que luz espalhada do feixe de bombeio 
incida no detetar, o feixe de prova passa por filtros espaciais[87][85J e polarizadores _ 
convenientemente orientados. No caso, usamos os feixes de excitação e prova orien
tados com um ângulo de 45 graus entre si, com um "analisador" antes do detector 
"cruzado" com o feixe de bombeio, ou seja, a 90 graus do feixe de bombeio. Nessa si
tuação, efeitos coerentes, que por ventura ocorram na amostra devido à superposição 
cj.os pulsos de excitação e de prova na amostra, provocando espalhamento do sinal 
de bombeio na direção do sinal de prova e dessa forma mascarando "a leitura" das 
propriedades óticas incoerentes da amostra que o probe r:ealiza , são diminu_ídos. Ao 
mesmo tempo é possível monitorar o atraso entre os pulsos que incidem na amostra 
desviando uma fração dos pulsos p~tra um sistema de autocorrelação. 

O sinal lido pelo detector vai então para um amplificador "lock-in" cuja referência 
é dada pelo mesmo modulador que modula o feixe de bombeio; assim o "lock-in" 
amplificará sinais que possuam esta freqüência. Durante as experiências, com o feixe 
de bombeio bloqueado não é possível ver "a olho nú" nenhuma luz chegando ao 
detector; no entanto, devido às propriedades de amplificação do "lock-in," um sinal 
é detectado na escala de m V. Esse sinal se relaciona com as alterações das propriedades 
óticas da amostra que tenham sido induzídas pelo feixe de bombeio, pois apenas os 
sinais que tenham a mesma freqüência do modulador serão amplificados. O "lock-in" 
usado é um modelo SR530 da "Stanford Research Systems'' . A amplificação "lock
in" é uma técnica tradicionalmente usada para medir sinais ac muito pequenos. Um 
amplificador Lock-in pode fazer medidas acuradas de pequenos sinais mesmo quando 



58 CAPíTULO 3. DESCRIÇÃO DO EXPERIMENTO 

os sinais estão obscurecidos por fontes de ru '_los que podem ser milhares de vezes 
mais fortes (88). 

O sinal medido pelo lock-in é um sinal DC que corresponde ao sinal integrado 
pelo detector lento e a um dado atraso relativo entre os pulsos de bombeio e prova. 

A saída do lock-in é conectada a um divisor de tensão, passa por um conversor A/D 
(STD modelo 8502) e é armazenada em um microcomputador PC 386[89]. Para 
cada atraso relativo entre os pulsos de bombeio e prova corresponde um sinal DC na 
saída do "lock-in". Em cada medida o programa de aquisição de dados e controle da 

experiência[85][87][89] posicionao motor de passo, faz a leitura do sinal medido pelo 
, "lock-in", e desenha os sinais de saída do lock-in para cada atraso relativo entre os 
pulsos de excitação e prova. 

Antes da amostra uma fração dos feixes de bombeio e prova é desviada para 
um autocorrelador que monitora o atraso temporal entre os pulsos que incidem na 

amostra. O alinhamento das medidas é feito bloqueando-se o feixe de prova e giran~o 
o polarizador "analisador" de modo a deixar passar um pouco de sinal de bombeio 

que é espalhado pela amostra; a fase do "modulador" é então ajustada por essa luz 
espalhada. A seguir, o feixe de prova é desbloqueado e uma vez encontrado algum 

sinal tenta-se otimizj'a-lo, melhorando a superposição espacial e a focalização dos 
feixes na amostra. 

Em suma, os pulsos de excitação e prova são focalizados na amostra de Al 0 .4 8 G~. 52 As 

e processos relacionados à saturação da absorção do pulso de prova são investigados 
medindo-se a transmissão do feixe de prova. Em primeira aproximação a saturação_ 
decai com o tempo de relaxação da inversão de população T2 ; que a princípio pode 
ser medido diretamente. Esse tempo é assumido peque~o em comparação .com o 
espaçamento temporal entre os pulsos do "trem" de pulsos incidente. Nesse experi

mento, a desocupação dos estados que inicialme"nte eram responsáveis pelo processo 

de absorção é medida. 
Antes de encerrar este capítulo é interessante ressaltar uma particularidade da 

montagem de "excitação e prova" que nós utilizamos. Trata-se do fato de que uti
lizamos feixes de bombeio e prova colocados em um ângulo de 45° entre si[87]. A 
escolha deste ângulo cumpre um compromisso que precisamos fazer para satisfazer 

simultâneamente a duas exigências: em primeiro lugar, tentar minimizar possíveis 
efeitos de "artefato coerente" que possam existir entre os pulsos de bombeio e prova; 
segundo, monitorar continuamente a resolução temporal das experiências. 

No esquema da montagem de "excitação e prova" os feixes incidem na amostra 
polarizados a 45 graus entre si, e, após a amostra, é colocado um polarizador ana

lisador cruzado com o feixe de bombeio. Antes da amostra uma fração dos feixes 
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de "excitação e prova" é desviada para um cristal do bradar de freqüênci~ que 'acde 
a correlação dos pulsos incidentes na amostra, e assim controla o atraso temporal 
dos pulsos que estão incidindo nela. Assim, se usássemos a situação mais favorável 
sob o ponto de vista de minimização de efeitós de artefatos coerentes (polarizadores 

perpendiculares), perderíamos por sua vez informação em tempq real sobre o atraso 
entre os pulsos que estão chegando na amostra. Por outro lado, se colocássemos os 
pulsos paralelos entre si, teríamos uma função de autocorrelação máxima, porém os 
efeitos coerentes entre os pulsos também seriam maximizados. 

Nas nossas medidas procuramos fazer medidas com o polarizador analisador pre· 

sente e sem o polarizador analisador a fim de testar a importância dos efeitos coerentes 

nas amostras estudadas. Trabalhos anteriores (Tang et. al.[25]) estudam experi
mental e teoricamente a importância.de efeitos de artefato coerente nas medidas de 
"excitação e prova" em GaAs e AlGaAs ("gap" direto). Teoricamente, os autores 

calculam que deve haver uma contribuição de cerca de 45% e 38%de artefato no sinal 
medido de "excitação e prova", mas medem apenas uma porcentagem de 17%, tanto 

para GaAs como para AlGaAs. Nos trabalhos de Lin et. al.[18] os autores observam 
pouca anisotropia de absorção e para bombeio e prova perpendiculares entre si, as 

contribuições somadas de anísotropia de absorção e artefatos coerentes não passam de 
20% nas medidas que os autores fizeram na liga AlGaAs. Outro ponto, é que se espera 

que o sinal de artefato coerente siga a forma da autocorrelação dos pulsos usados na 
experiência e que o sinal de AC deve durar apenas enquanto houver superposição dos 

pulsos na amostra, Pc;>dendo ser facilmente distinguível de sinais incoerentes quando 
estes tiverem um tempo de resposta maior do que a @r....gura.-do_pulso (Qesse caso o·
AC aparece como um pico em t=O). No caso que estes efeitos são importantes a va
riação da transmissão depende da direção analisada [90], aumentando à mediaá. que 

o polarizador analisador, "que fica "cruzado" com o feixe de bombeio, é "descruzado". 
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Capítulo 4 

Preparação e Caracterização das 
A1nostras 

4.1 Preparação e caracterização das amostras 

Neste capítulo descrevemos as características da liga escolhida para o nosso trabalho 
experimental de fenômenos ultra-rápidos {a liga Alo.48Ga0_52 As), assim como os pro
cedimentos de preparação da amostra, que são necessários para que a amostra possa 
ser estudada através de técnicas de transmissão ótica. 

A amostra Al0 .48Ga0 •52 As estudada foi crescida usando a técnica "Metalorganic 
vapor-phase epitaxy" (MOVP-E) por M;-- A. Sacilotti, no CPqD, Telebrás. A carac
terização da amostra foi feita usando-se as técnicas de difração dupla -de-- raios X, 
absorção ótica, efeito Hall e fotoluminescência a 2 K. Foi feito um ataque químico 
na amostra deixando apenas a película de AlGaAs numa região com diâmetro de 
"'300pm a fim de se retirar o substrato de GaAs (opaco para o visível). 

Iniciamos este capítulo com uma descrição da preparação da amostra e em seguida 
descrevemos os resultados de caracterização da amostra com as diferentes técnicas. 

4.2 Preparação das amostras 

A amostra possui porcentagem nominal de alumínio de 48% e é crescida sobre um 
substrato de GaAs. O crescimento foi feito na Telebrás por M. A. Sacilotti usando a 
técnica MOVPE. A espessura do filme de Al0 .48Ga0 •52 As é de 6.um (Figura 4.2). 

Essas amostras após crescidas necessitam de uma preparação subseqüente para que 
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(a) 

~(b) 

Figura 4.1: Amostra a ser estudada, mostrando o substrato de GaAs em (a) e o filme 
de A!GaAs em (h). 
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Figura 4.2: Esquema usado para se monitorar os ataques químicos. 
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possam ser estudadas usando transmissão ótica[91]. As amostras devem ser suficien
temente finas devido ao alto coeficiente de absorção desses materiais no comprimento 
de onda do laser CPM ("colliding pulse mode-locked dye laser") 1 ). = 620nm. 

A preparação das amostras se inicia por 11ma clivagem. A espessura inicial de 
400,um do substrato é então reduzida a 200,um. Deve-se então fazer uma máscara no 
substrato numa região de cerca de 0.2 mm2 . Cera de abelha é o material usado para 
esse fim. A cera é derretida sobre uma lâmina de vidro e a amostra é colocada sobre 
ela. Este sistema é então colocado em contato com algum dissipador de calor para 
que a cera endureça rapidamente (qualquer metal). Uma outra lâmina com cera de 

'-abelha derretida é usada para se fazer a máscara sobre a amostra. 
A seguir imergimos a amostra numa solução de bromo-metano} a fim de realizar 

um ataque químico rápido. A solução preparada contém 15% de volume de bromo e 
85% de volume de metanol. 

O ataque para espessura do substrato de 200 J-Lm e porcentagem de AI de 48% é 
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feito da seguinte forma: 
a) Ataque em solução de 15% de volume de bromo, 85% de volume de metano!. 

A velocidade média desse ataque é de 10 pm por minuto. Essa velocidade é um 
valor· médio, pois rigorosamente a velocidade depende da profundidade do ataque e 
da geometria da máscara. O ataque é interrompido após 10 minutos para se observar 
a amostra no microscópio; se começa a aparecer luz através da amostra (no caso da 
amostra com 48% de AI, luz vermelha) esse ataque é interrompido e passamos para o 
ataque químico lento. Caso contrário, atacamos por intervalos de tempo de 1 minuto 
até que apareça luz através do filme, indicando que a camada de GaAs deve estar 
bem fina e passamos à etapa b. 

b) A segunda etapa do processo de ataque químico consiste em fazer um ataque 
com uma solução de 50% de volume de H 20 2 , 50% de volume de N H 30H. Esse ata
que é bem mais lento do que o ataque anterior (alguns microns por hora) e deixa-se 
a amostra nele até que a região atacada fique nitidamente vermelha (é feito um mo
nitoramento do ataque no microscópio de 2 em 2 minutos). Deve-se tomar bastante 
cuidado nessa etapa do experimento para que a região atacada não oxide. Para isso, 
após o ataque, a amostra deve ser lavada com metano!, água deionizada e imediata
mente em seguida secada com nitrogênio seco1

• 

c )Tendo chegado à região do filme, passamos para a etapa 3- do ataque que é 
um ataque bem seletivo (ataca bem mais o GaAs) e lento. Esse ataque consiste num 
polimento com uma solução com 99 % de H 20 2 e 1 %de N H3 • As amostras continuam 
a ser monitoradas no microscópio de minuto em minuto e a região avermelhada vai 
se tornando cada vez mais intensa. Na figura 4.3 vemos a foto da amostra preparada, 
onde é mostrada a região do filme (140 J.Lffi x 180 J.LID de diffi€ns-ã0). -No compriment-o 
de onda do laser CPM a transmitância interna deste filme é de 63%. 

4.3 Caracterização da amostra 

A amostra de inicio, foi parcialmente caracterizada na própria Telebrás através de 
medidas de fotoluminescência e efeito Hall, apresentando as seguintes características: 
x = 48%, E9 = 2.026 e V (300 K), densidade de portadores tipo n (dopagem não
intencional) igual a 1.7 x 10 16 cm~ 3 . 

Posteriormente, procuramos fazer outras medidas de caracterização na própria 
UNICAMP que descreveremos a seguir. 

1 Procedimentos semelhantes são citados por D.E. Aspnes et alli[92] 
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Figura 4.3: Fotos das amostras de AlxGa1_xAs mostrando a região do filme que se 
apresenta exposta 
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Figura 4.4: Montagem onde é feita a experiência de difraçãn dupla de raios X. 

4.3.1 Difração de raios X 

A difraçào de raios X foi feita no laboratório do Prof. Lisandro Ca.rdoso (Unicamp ), 
usando a têcnica "X-ra,y double cryst.al diffract.omctry". O esquema experimental 
estâ. descrito na Figura 4.4. 

Esse tipo de técnica é uma forma não-destrutiva que pode ser usada para determi
nar a composição, a perfeição cl'ist.alina e a espessura de amostraB[93][91][95][96]. No 
nosso caso, ao se fazer essa nlcdirla a inten~:ão era averigüar a composição da a.u1o~tra 
e principalmente a qua.lidade rlo fihm· de A/o_.~Gao. 5 zk•. 

O princípio da determinação da composição de AI a partir de espectros de raio- X, 
has<'i<l.-se no seguinte: a difercnç.a de constante de rede entre o AIAs c o GaAs é rl•• 
apcnas 6.a/a = 14 X w-• à temperatura ambiente, sendo que o AIAs possui o maior 
parií.metro de rede entre os dois cristais. Essa diferença diminui para 6.af a == 5 x 
l0- 5 em temperaturas típicaB de crescimento do filme de AIGaAs, devido à diferença 
de cocficicnte de expansão térmico do AIAs e o GaAs[93]. Porém, ao se rcsfriar 



1 . .3. CAUAC'J'J•;w:;;,lÇÃO DA AMOSTRA fi7 

a a1nostra pa.ra a fl'lllp<~rntnra ,çunbientc, tuna quautidcu.1c c.onsid<'rá.vd ele Ü.'nsües 

Ó int.rodn7.ida sob1·e o JilnH:[9:3]. O < ri,tal de AIG<tAs fica elastiram<.·nte deforrn11do 
devido ao dcsca.sarncnto da,s n.·des. Essa defonnaçào é: maior, quanto IIIa.ior o valor 
da. cOJilposi~-ã.o de .:duuifuio da ca.nul.da. A díf<·n·nç.;t entre o~ pctrt'uuetros de rede do 
GaAs c do AIGaAs pode ser medida, então, iiÜ<tvés de esrwctros d<' r;,jo X, pois a 
ld de llmgt~ implicará. em pooi~ões angulares difen·ntes para os picoo de difmçiio dos 
dois ma.teri~.is. 

Na. Figura 4.5 VCJiloS a. curva. de difração no plnno crist:-dinu (001). Pod<~Inos v<~r 

distiuta.HK~ute dois picos de difração separados por 111na di~t.~.nc.ia. ct.ugul.itr de IH!)". 
O pico do substrato é o pico menor que aparece à direita, e "'' locali'm a :no. A 
condição de llragg impõe que 2dsen(O) =À, onde d é o espaçamento entre os planos 
cristalinos, À é o cumprimento de onda da radiação incidente. Da lei de 13ragg ubtcmos 
6.dfd ~ ·-·cotg(O)(óO). Nesta fórmula O é o pico de difração do substrato e M! é a 
dist.ància angular entre os picos do filme c do substrato. Neste caso, o p<~.ràmdro t:.rlfd 
medido, correspondc à diferença entre o parâmetro de rede do cristal soh t.<:ns~o e 
scrn t<'nsiio, tcnsiío esta c.orrespondente ao descotsamento que existe entre o cristal que 
po"ui uma certa composiç.ào e o fiaAs. Urna vez obtida a relação entre os p<tÚmetros 
de rede do cristal relaxotdo e do GaAs devemos achar a dikrença. correspondente entre 
um cristal uão sujeito a teusoes c o GaAs. Esse é um prohlr•ma de elasticidade e para 
certas direções cristalinas se encontra resolvido[93]. 

Vemos da Figura 1.5 que a separaç.ão entre os picos de difraçiio do GaAs e do 
AIAs é de 189". O ângulo de 13ragg correspondente ao pico do substrato no nosso 
<<>SO é i)';ual a 33.02[;•. Para aplicar a lei de Vcgard ao crist.a.![15] (interpol ... ç>io das 
propriedades da liga AIGaAs entre as propriedades do CaAs e do AIAs) de"'"""" 
corrigir a diferença de pMâ.metro de rede medido em relaç.iio ao parâmetro de rede do 
cristal não tensionado, descontando· se a deformaçiio do cristal. 

Pode-se mostrar experimentalmente que a separação angular entre os picos de 
raio X devido ao plano (004), em segundos de arco, é linearmente relacionada com x 
por[97]: 

MJ = (375 ± l)x ( 4.1) 

Se usamos a separaçiio angular medida rlc 189" nessa fórmula obtemos um valor 
de x para a nossa. medida de 50%. 

Outra informação que podemos tirar dessa. medida é a respeito da. qualidade cris
talina da. amostra.. Podemos comparar as larguras de linha de raio X do substrato e 
do filme de AIGaA>, e considerando-se como primeira aproximação que a largura de 
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Figura 4.5: Espectro de difração dupla da amostra de AIGaAs. 
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linha do ~uhstr-n.to <.k Ca.A~ uii.o (~alargada homog<~llCillJJcJJte, (i. e., nr\o consid<.•r;~udo
"c o d<.•ito de impnn""'' c <kkit.os na brgnra de linl"' de r<~.io X), a ln.rgnr·a. d<.> linha 
Hwdida para. o GaAs corrc~,pondc ('IJU'IO I"t re~;o]u~·.;:\..o do nosso a,ptLrelho de nw.did;t, c 

ronsid<'ro.ndo-se a linha do AlGa!\, alarg<ula de fornra JHII'iJ.IIICllt.c ino11rogh~<·a, obt.e· 
mos par<t a. diferell~-" de largura de linha à. rn('ia. altura do, picos de mio X do filn"' de 
1\ICa.i\s c do snbst.rat.o d" Gai\s o scgllint.e: !::,0--' (!::,.0~ 0 I· 60},

0
)
112• Como consid<>

rarnos i3.fh.om :-::O, ol)h·rnos flc~::;ta iUJ~lit-ie que 6.0 ::..:..= (1'2" · :JW') -·: 6''. T01nan(lo ctwe 
va.lor to1n<> lllil pa.ràiJl<.'tro de dispersào do pico d<~ difraçiio, considcrtunos a di~Jwrs~.o 

de coiitposi<,~;1.o do fihrH.' !'OlHO sendo proporcional é!.. esse JhtriuJwtro: la.rgunt ~- JlH~ii-t 

a.lt.11r·a do filn"' 6", cmresponrknrlo a ± 3" de dispersão. Assim, a. disperú1o de com
posição do filme é: obtida. s11bstituiudo se c"tc va.lor de :1" na fôl'lnllli!. de Lambert[97], 
o que dá runa.·dispr"·sào rlc cerca de l% na composição de a.l11minio. 

4.3.2 Espectro de absorção da amostra. 

O espectro de absorção da amostra foi obtido focalizando se uma liuup<tda de !.11 ngst<•nio 
na arnostra c rccolirnando a luz transrnitida para UIIl IIlUHocrunlctdor ao qual c:-.;t.á li
gado um OMA ("opt.icalmultichanel aualyser"), que cousiste num conj111Jt.o liuea.r de 
dd.et.rH·es. i\ nwrlicla foi re~.li~a.da à temper<tl.ura ambiente. i\ meclida. foi feit<t com 
a. montagem descrita, porque a amostra uão pôde ser medicla. ern um '-'"P'-'ct.rÔilldro 
convencioHal devido à ::ma pequc11a espessura. 

O ecpectro ''"tá mosl.r<tdo na figura ~.6. i\ rcgiiin mostrada corresponde à "s11bida" 
da absorção no Al0 _1.Ga0 _52 A.<. Para energias maiores das que <tparecern na figura não 
conseguimos ver lu?- s11ficicnt.e tra.nsmitida pela amostra devido à ''"pcssura. cln. mesma. 
( vo.lor noJninal igual a (i/tm). 

É sa.bido que espectros de absorç~n mostram estruturas lig<td<ts ao "gap" direto. 
Informações sobre o "ga.p" in di reto podem ser obtid<ts apenas em experii'ncias de 
fotoluminesd•ncia. Alguns <tutores já tentaram observar estruturas lig<tdas ao "gap" 
indireto em espectros de <tbsorç.iio. Segundo Mon..,ma.r[2], como o coeficiente de ab
sorçào ie lliHito fra.co, é necessário gue a amostra tenha. comprimento entre 100 11m 
e 1000 JLlll, e co111posiç.ão uniforme para guc possam ser observ<uhs estruturas na 
absor~:iin para e'te "gap". No espectrf' mostraclo na Figura 4.6 podemos observar 
portanto, apenas estruturas ligadas ao "g<tp" direto. 

O ponto onde ident.itica.r o "gap" direto do espectro de absorção nào é, uma questà.o 
clara. na literatura., e os critérios <tdotados diferem de autor para autor. Sasaki[98] 
aclota o critério que o "<tbsortion edge" ocorre quando o coeficiente de absorção se 
torna lOOcn!- 1 • Monernar[2] por outro lado, a.dot.a o critério de que tr<utsiçoes diretas 
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ucorn.•n1 a. parl.ir de a ;::: .JUO ctn·-l c qu(' o ''gap fundanH·ntaJ" B0 {~ ddlnido p~u·.r:t 

ilhsorçôcs de C<'J'<.'a de 2 x I 01 em 1 • 11 "·gi ito rk absorç~o di reta ''"tr" [J00cm-' e 
2 x 101nn. ··l cobre a "cauda dr. Ur:h.·=~eh~'. Essa (kfiniç~.o ~e ba.sPia no fato ck qne nas 
nH:dida.s de 1\1oni.'lll.rtr para o ~•ga.p'' direto é óhsr.rvado o pico de ahsorçTto devido ao 
{~xciton e cmno a. (~nergia de liga.,:Jto do l~xciton IJO G.rtAs é p<~qucn(l.. (n~n:.tt de 1 1ncV) 
o "gap" rundam,nt.~J pode 'er deflllido no p<mto onde se lorali;:a () pico do (,xciton 
s<~Jn 1naiorcs t~nos. Bojio[~J9], e1n tnn trr~.b:~.Jhu recente, adota o crit/riu de l\1ont)llli.tr 

ao intr!.rprethr (W ::;u.rtf:) nwdidas do t'~~fHYtro de tthsorç.ào rla liga. AIGa.As para v;Í.ria.s 
<'OII!posiçõeo de AI c!"rerenks. 

Na r<'giho do "ga.p" indirdo" definição é, nwnos cl<trii porque não se ob"•.rva picos 
devido ao éxciton no espectro de absorção (nem a b;,ixas temperaturas), alóm do 
f<üo de que a "subida" da ahsorçào é um pouco mais alargada na c<~uda d" U rbach 
e que " energia de ligaçiio de um ôxciton ligado ao ponto X nesse caso é de C<'rca de 
10 meY. Se adotasscmos em crit•;rios de Sasaki[98] e Monem<tr[2] para determinar o 
"gap" fundamental Fo da amostrii através do espectro de absorçho, obtnfamos um 
"gap'' igual a l.9G eV e 2.05 eY, rcspcct.ivamente[2]. 

Num outro triib,.]ho, Monemar[l 00] afirmii yue o começo da ab,orção direta em 
tnateriais de "gc.tp indireto'' anrncnta Coin inclinação crescente à Inedida que se apro
xima do "gap" E,, devido aos dei tos combinados da diminuição dos denominadores 
yue controlam a probabilidade de transição para o "gap" imlireto (que dependem da 
diferença de energia em relaçiio ~o ponto X) e um aumento exponencial da absorçào 
devido à absorç.iw da cauda de Urbach. A partir de energias 50 me V ah<tixo do ponto 
X " ca.uda exponencial devido às transiç.ões diretas geral meu te são dominar ·.cs nos 
e"pectros de absorçho de materiais de "gap" indircto[lOO]. 

Adotando o critério de Monemar[2] para o "gap" direto, E0 , e considerando a.s 
vilriaçôcs dos "ga.ps" direto e indireto como dado por Casey c Panish[54] (valor que 
é tabelado por Landolt I3ornstein[101], E'= (1.424 + !.217x + Ll47(x- 0.4f>) 2

) eY 
com (0.45 :0: x :0: l), podemos consid<'rar o espectro de absorção medido nil figura 1.6 
como sendo de Ulilil <~mostra com 49% de <~iumínio. 

A"im, o espectro de ahsorç.ào mostrildo Ilil figura 1.6 é interpretado em termos ck 
transiç.Ões diretas acima do "ga.p" fundamental f:u locali·;,ado em 2.05 e V, c transiçÕeH 
diretas devido à r-auda. de estados abaixo de E0 ("cauda de Urbar:h"). Ainda se
gumlo Monemar[2] a forma de linha da ~.bsorçiio para a liga fll(;afls é domiJJ<tda pela 
interaç.ão elétron-buraco ( n.bsorçào cxcitônica). 

Outro aspecto interessante a ser observado na medidil do espectro de ~hsorção 
sào as franjas de intcrfcrrncia observadas abaixo de 2 eV. Pelos comprimentos de 
onda nos quais acontecem os m~.ximos ou os mínimos pode-se fazer uma estimativa 
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Figura 4.6: Borda d" a.hsorção no Alo-4RGa.0 .52 As. 
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da ''"P"'""ra da illllOSÜil, pelit frínnnla[l 02]. 

( ~ .2) 

Da fignra ~.(i v"mos '!""dois m:ixillros ocorrem tem 1.92 e V" 1.().5 ,-,y_ Valores para 
n s~o dados por Âspu<:"[92] para 1.9 c V e 2.0 c V. Fez<>IHlo \lllHl. inh'rpolaç~o. po<kmos 
ddcrmina.r os va.lorcs de n para 1.92 cV " 1.9.5 eV c assim estimar a "'pessnra da 
amostra (n(I.!J5)=:1.5.51, n(l.!l2)-3 .. 5.51, d o.o 7rm). l•:ss,-, n1ínwro '-• razo<tvrlnwnte 
próxin1o cio v::~.lor norni n(l.I de (~&pes:::;uta da. a.Inostra. 

4.3.3 Foto luminescência 

Estudos de fotolmninescência foram feitos a 2 K e a 300 K no laho1·at.ório do Prof. 
Eliernws M enews, na lJ N ICA MP. Essas m,-,dida.s são relatadas nesta tese, apenas 
com a finalidade de complde>m, pois niio aprcscntar<Hn informações novas em relaçâo 
às rncdidas anteriores, e fonun cuu~ideradas apenas corno dados subsidiários. 

À t.cmpcrat.llra ambiente não conseguimos medir sinal de fotoluminesci'nôa .. Isto é 
de se espe•·ar de 11m ll!iÜerial que possui "gap" indireto como é o caso do A10 _.,c;,,0 _52 A8[Hl:l]l101]. 
À t<'ll1]Wratura de 2 K, 110 eu tanto, é possível obter siual de fot.ohltnilte"ci'I'ci<t <tpcsar 
de a amostra po'"uir "gap" indird.o[103]. Nós obtivemos o espectro IIwstrado na 
fil(llf<t 4.7. 

Podemos observar um pico de fotolumiuesc(,ncia de cerca de 14 mcV de largura 
centrado em 2.0:l,) e V, seguido de 1\IIla banda lateral mais larga centrada em 2 e V. 

No caso de rnakria.is de "ga.p" i lldireto o sinal de fot.oluminesci'nria dá informações 
sobre o mínimo dte energia, ou sei<•. no caso o ponto X. No entanto, a determinação 
do "gap" a partir do espectro de fololumiuescência, nào é muito conveniente no caso 
indiret.o, pelo fato de a rncrgia de um éxciton liga.do a. um ponto X nã.o ser um 
número hem conhecido (sq~undo Kuech[5], numa estimativa que tomava como valor 
desta cnergin. de Jiga.ção, a. energia de um C,xdton ligado a um ponto X do GaAsP 
este n1'uncro é de cerca de 40 meV)[10.5]. Assumindo-se que seja mnlwcida. a. energia 
de liga.ção de um éxciton ligado a um ponto X, a determina.çã.o do "gap" é feita 
sonJ<uido-se a energia do pico do éxcitou à energia de Jigaçã.o de um éxciton ligado ao 
ponto X (E,.,,,= EPT. I· 11'1)[105][5]. 

O espectro que nós observamos, se assemelha a espectros relatados por Oelgart et.. 
al.[l05] para uma camada com x '-" 0.51, crescida por LPE, e a.os estudos de Shah[l 06] 
para. uma camada com x = 0.18, também crescida por LPE[106]. A forma do espectro 
t<1111ém se assemelha. aos espectros de fotoluminescência do AlGaAs encontrados por 
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s~si•ki ct. ai., para aiJJOstms ('I'CSridn.s pnr MOCVD[9H]. Outra SCIIWI!Ja.n~<t das 
m"""' 111edida.s ro111 os n·snltndos de Sha!J[IUG] e Odg,rt[IO.'i] rcf,,·c-sc a 11111 d<·svio 
da ha,nda 1nais larga obs<"'rvado 11c~~as Inedida.s p;ua cnc~rgias tn.:-dorcB ~t BH~dida qiiP. 
ti, int.C'nsida.de de\ c.·xritaç.ito f~ anJnentcula.. 

Con1o unHt possívc~l intc~rprcta.çilo das no~~a.~ Hwdidas, :-wguindo os auton.~:-; ctcinw. 
citados'! intc~rprcta.mos o sina] obsen·;u.lo coJuu consistindo ck um pico Plll 2.0:t'l r:V 
devido à rc(nmbína,ç;.o de l~xcitoii::J livres e ligados ao ponto X, e a b;uH.L:.t 1nn.is larga 
que il.pii,JTce (~Jil torno d(' 2 eV, que se desvia pa.ra <'ll<~rgias nw.iorr~s, c.:on1 o a.uJnt·nto 
dit int(~Jisida.de de l.'xrit.a~·.ào, se refere à reco1nhinaç.ào de pare~ do.;Ldorcs a.ceit.cvlores. 
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Figura 4.7: Fotolumincscência do Al0 ,..Ga0 _52 As a 2 K. 



Capítulo 

llesultados e discussões dos 
resultados 

N(~:;t.c Cnpít.ulo de!lcn:vcnJos n.s 1nedid.:1.s que fiz;cJnos de saturação da. «.bsorç.iin na. 
liga Alo.~8Gao. 5 2As usa.ndo a. técnicil de "excil.aç.áo c prova" com pulsos de 50 fs. Os 
resultados são discutidos Cl!l t.crmos da csl.rutum de banda.s da liga c dos principais 
rnecn.nislllOS de cspnJh~1.mcnto posdvcis para a liga. 

ti.0.4 Resultados experimentais 

A J.d f I' I ·1· I ' . l " 'l - " "d 't s n1cc 1 ll.S ora.m rca. 1z.:u Ju:; .u t.1 IZ~Ua o-se a tccn I CC\. ( c CXCJ a.ç.a.o c. prova J (l. cscn ·a 
no capítulo 3. O procedimento pa.driio em cada cxpcriêncin consist.c.cm focaliznr os 
feixes de excitn.ç.iio c prova, ulili;,a.ndo·se uma lcnlc de 2.5 em de foco, na amostra. de 
Alo.~aGao.~zAs, õ.juslar a. filsc do ''lock-in" com a luz do feixe de bombeio desbloquc
a.ndo o po!a.dzador a11;dio<tdor, cruzar o pola.rizador analisador c procurar um sinal 
llo "lock-in" (mclbor<tndo a supcrposiçiio c focalizaçfto dos pubos.na amostra) que 
dcpcnd(l. do a(.raso çnltc os pulsos de "cxcita.çào c prova" c que só cxit1Ut. qu~ndo os. 
dois pulsos estiverem simult«ncanH'nt.c presentes. 

Na.s primeiras experiências que rcali;;<tmos, o ]õser CPM eslava a.linhado de modo 
que gcraVfi ptl)sos de 100 fs de dur«.çào, ~uma t.axa de 160 .Khz, ccnlrados em 2.0:!5 
c V J i. c., o c.:SJ.)'cctro do pulso se encon tr~Lva 1 igei rê\tllcntc dc::o;locn.do para o :tlnil.rclo 
em rcl<tç.ii.o ao ftuH:ionamcnlo normal do ],1.scr Cl'M (pulsos centrados em I.!J!l c V, dl' 
.50 fs de dt•raçii.o). Essa foi a siluaçào iHicial na qual coMcguimos rcali~ar as nossas 
primcir"s lliCí.lida.s de cxcitaçi'to c prova ll3 liga A/ 0 .~ 8 Ga 0 .s 2 As. Como podemos ver da 
Figura {L l, CD~(t situaç.ão corrcspondc ~ cxcítaçâ.o rcsaonantc da. liga. AloA»Ga0 .51 As. 

'15 
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Viguril. 5.1: Espectro dos pulr;os de cxcitn.~::w c prova. (poutilllitdo) ju1Üamcnt" com o 
espectro de a..lnmrç.ào dc1 íunoHt.ra (linha. cn11l.inu~1.), us pulsos :.-;c encontra.rn CCJ.Ünulos 
em 2.0:.15 c v e possuem l<•.rgura Lelupora.l de 100 rs. 

Para esse c;;;pcctro de cncrgin. do pulso d<~ c:xcita<; .. .:J.o ("botnbcio"), o cocrl\i(:nt.c de 
a.bsorçào dn. amostra. V<l.ria. do 10.000 ,;,,,-' a. 22.000 cm- 1• 

Posl.~rJonncnt(\ rcati?.a,nJ01'1 un1a 11f~ric d(~ rncxlid:·l.S COIIl a. a.JJlot>l.r.a. de A/ 0 .,laGa 0 .~ 2 A . ., 
cxcitn.da em l.OD c V, .i. e., na. ca.ud;, de llrlmch (Figur:.l. 5.2). Nc";a. condiçào o h;cr 
CPM l.elll performo.ncc idcil.l, l'onlec<·.nclo p11ÍHOH de ~o r, de dur;tç.fM) a. lllll<l. to.x<L de 
460 I\ h;;, cnc1·p;i1t por pu !tio de 100 p<l, com lllllit poi.,',ncia. mblia. Lípic;t de boml><,io ll<t 

amosl.r<L de 200 l' W. 
Eru t.oda .. "i ü.fi cxpcri(~ncia~ rc;·J.lií'tiM.li.t.s, o pulso <k excil.a.~·.ào tctn iul.cuHid,;l.de oito 

vez<~~ rnaior do que o rniloo de prova .. 1\ dc11Hida.dc de port.adot'CH i11jcl.a.da na. a.rno'" 
tra pelo pul8o de cxcita.çào depende da. cllcrgia. do p11l~o de excitaçün com rc,pcit:o 
a.o '~ga.p" da. liga c da energia. pol- pul::-;o dof-' pulflos de ~xciL.~J.çào usil.do:-; em Cil(lil. 

CXJlCl'ICilCIH.. 
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Nas experiência:; de (1cxcit.a.ç;J.O (: prov(t1
' ~-l. propricda.dc ótica dn atnostra nH~didH. 

é a. transrni::;sâ.o, que é funçào do nÜn1ero de port;n.dorcs IH'l~~ btul(](JS de eouduç;l.o c 
wtlênciil. (propricd~.de não-linear), como porkmoR v"r da. cqua.ç.ào ''.l>"·ixo[l07]: 

(5.1) 

nessa equação fc c fv ~fLO Of.i fot.torc~ de ocupa.ç.ào de Fcrn1i-Dirac. Anlcfi da excil.(t~·.ào 
ótica .fc e fv s5.o considcril.do11 iguil.ifl a ?.r-ro. Após a çxcil.~t~·.Ji.o pelo pulso cxcita.dor as 
probabilid;u.lc::; de sn encontru.r port.ndorr.r; nas bandas d~ v~.lt~nci(t. c conduç:ào tornrun
::;e difcrr.ntc:.:; de zero. Ts:'-io ocorre·~ pnt<.pH~ o co~flcicntc dc n.bsorç.h.o da. amostra. d~pcndc 
da densidade r-onjun1.a. de estados que o feixe incidente~ prova na a.rno~tra., c cHta. 

densidade, no c;wo da injcç.5o de portitdores nas ba.ndas de valbncin. c conduç.âo fica 
diminuíd~. devido ao p1·inr.ípio da. cxclusii.o de Paul i que inibirA transiç.õcs se OK cst;ulos 
luicia.ls ou finu.is estivcrc~n1 OC":!!p(l.c]osJ ou ern oul.rils pil.lil.vras, nào ocorrerá a.bsorç7i.o 5c 
o estado inicia.! estiver va;<;io (prcociiÇ<·l, de um buril.co) ou o estado fina.\ estiver cheio 
(prcscnç;t de elétrons). A transmissii.o nii.o linca.r depende, port;wto, ta.nto do número 
de esta.dos cheios pa.r;,. os elétrons q11a.nto do número de bur<t<:os presentes. 

Na figur<t 5.3 vemos o siwd de tra.nsmissii.o diferencial da. amostra. obticlo com 
:1. a.mostr<t excitada ressonantemente (Jiguri·t 5.1) por pulsos de 100 fs ccntra.doo em 
2.035 c V. A experiência.~ f<"it:t com os pn!Hos de excit.aç.'í.o e pmva. pol;>.ri:.mdos it 15 
gra.us entre si c o poln.ri?.a.dor il.ll<disa.dor cru>~<tdo com o feixe de bombeio. PodeJllOS 
observar da. figura. ,'J.:l um aumento !dtnH·<í.pido da. iransmiHSii.o da amostra, scg11Ído 
de um dccaimcnl.o rápido <JIIC pode ser ajusLa.do por uma cxponcnci;t] dccrc"·.ente 
COlll Consl.a.nte de tempo rk J:lQ fo. Ü (\Ue podemos dedu>1i1· desse I'(>SJdi.a.do (, (jllC OS 

porl.a.dores cxcit.a.clos pdo pulso de excil.n.çii.o s.1.Luram inst.anta.nc;uncnl.c os estados 
disponíveis no vale r pa.ra o pulso de provn., tornando a. n.rno:5Lra. rn.a.is "transpa.rcntd"~) 
porém c"'e' porl.adores dcsapn.r<>ccm com uma consL;mt.c de l'empo da ordem de J:lO 
fs dos seus cfitado::; inlc:iltls, pols pa.rn n.tn:u;os dcnt.a. ordcrn entre os pulsos de bo1nbr·io 
c prova) o pulso de prova. não 11ofrc val'ia.ç.ii.c) de Lr;-l.n.RmÜ~sã.o c é absorvido da nl(~slni"l. 
forrnil. que ocorre qua.ndo de ó o único pulso prcsc11Le (figura 5.4). 

Ncssn sítuação, podcOH):5 fi:t.1..Cr unlil. csl.in1a.tiva. do número de portildorc:o> qur. fora.rn 
excitados pelo pubo de "excil.aç . .'í.o" c que l:JO fs depois jiÍ. desa.pa.rcccmm dos ''"'" 
cst,i!.do, inicia.is no v<tlc r. Consirkr;>.ndo que o pulso de bombeio J.Hl""ni potê:ncia 
módin. de 200 f<W, l.a.x•·•· dn rcpel.io;cii.o de ~60 Kh:.c: c la.rp;llril. l.emporal de 100 fs, t.cmos 
que: P,, = !~t = 1.3l()if. E a. energia. j)OI' pulso, pi!.J'il. Ul!la. potência média de zoo,tJV 
' 1· d . . E - {J A '!' - zoo,, w ··-. o A 'l f C ( .-l. 3. pot 7mlso - . ,,t~o·L..l. . ~ :j(;(;"/-{J-;; - .•J; n . . 

Para o pu]:;o COln energia. centrada. em 2.0:!5 cV, podemos t.oma.r um coeficiente 
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Atra:Jo zero· Atraso maior do que 1 30 fs 
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~ T(130 b) ... T 

Figura 5.4: Interpretação das experiências de excitação e prova para atrasos entre os 
pulso.< O e atrasos maiores do que.130 fs 
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de ahsorç.fw m~dio igual à !R.OOO cm-1
• Assim, a fração da energia incirientr 'I""(, 

;<.bsorvida na amu:;tra ~igual a (1 R)(1 ·c ·"'1), ou seja 0.62/ó';n ~ 0.?-6nJ ... que 
conc,pon<k no volume de_excit;,~·iio da ;.unostra (17 X JO-llcm- 3 , para uma'"""-' de 
di,Uwcia foc<tl 2 .. 5 em e amostra de "''I"'"'Ira 6pm) a uma densidade de portaolores injet.ad<t de 2 x l01Rcm • 3

. 

Em seguiria, para nos cert.ific<~rmos que deitos coerentes nessas medirias p<161lllelll 
importftncia w•cundiÍria (de fato efeitos coerc•nt.cs devem seguir o perfil rio pu],. e no 
si na.! medi rio po<km contrihu ir apenas enqu~.nto h ou ver superposiçiio rios pul""' "" 
amostra), fizemos medidas de excitaçào c prova com os pulsos polari:-mdos a -1 !i tf<liiS 
entre si e o pola.riz<tdor a.nalisador cnmado com o feixe ri e excita.çáo ( 45 grau,; do feixe 
de prova) e medidas co!ll os feixes a 15 graus entre si e com o pola.rizador ilJJa.lisa.dor 
paralelo ao feixe de prova. Os sinais obtidos nessa situação, norma.li,;arlos, são mos 
trados na figura 5.5. O que vemos ue:;ta figura ~ que os dois sinais são praticamente 
idênticos qnn.ndo norma.li~ados, modrando a. ocorrência de nrn embranquecimento 
ultra-rápido da amostra. de Al0 .48Ga, 52 As, seguido de uma recuperação ultra-rápida 
ria absorçào com uma constante de tempo de 130 fs, como no qso anterior. E""· indepenriôncia do sin<tl em relaç ao ao ângulo do polarizador analisador comprova 
que efeitos coerentt>s possu<'m importância secundAria nesta. medi na. 

Fiv.emos estudos, tamhém, da varia~"'" rio sinal de "excitação e prova" ria amostra., 
com a. amostra <'Xtitada em 2.035 e V, para. diferentes potências médi<ts incidenl.eB na 
amostra, 1 OOtt W, 200p W e :lOOjt W, correspondendo respectivamente à. uma riensiriade de portadores fotocxcitados de :l.J018cm__:3 , 1.l018cm·" e 8.1018cm-3 . Na Figura ;,,6 

I " . . I t' " d t f . d vetuos o espectro c e transn11ssao rc a 1va a amos ra em uuçao o a.t.ra.so entre os 
pulsos ri e excita.çào e prova para a.s três densidades de portadores injetarias. Podemo' 
observar que a tr<tnsmitâ.ncia rda.tiva das três curvas evolui temporalmente de formó 
ha.stante parecida, mostranrio, mais uma vez a sat.uraç.ão ultr«·râpida dos estadoo 
em r seguida de nma desocupação <lesses estados com uma constante de tempo d~ 
ordem de 130 fs. O fato de não havermos observado dependência da constante d" 
tempo de recuperaçào da absorção com a densidade de portadores é uma indi<~ç ao 
que o CSJMlhamento portador-portador nâ.o està sendo muito importante nas nossas 
medirias. Como previsto por Hayley[40], a,:; experiências de excitação e prova não sào 
muito adequadas pa.ra observar colisoês portador-portador, pois são mais sensiveis á 
relaxação de energia. Apesar de a colisão portador-port<tdor poder ocorrer á uma alta 
taxa, "-' colisões sào quasi·elásticas e não mudam muito a distribuição de energia. 

A t~ n.qui, rda.tamos experiências com os pulsos de excita.ção P prova centrados 
<'lll 2.035 e V para excitar ressonantemente a liga. No entanto, a desvantagem desse 
procedimento é que trabalhamos com pulsos de largura temporal de 100 fs. Fizemos 
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então, uma série de outras experiências com os pulsos do CPM centrados em 1.99 e V, 
ou seja, excitando a amostra na região rh "cauda de Urhach" como mostra a figura. 5.2. 
Ne~sa situação experimental, a densida.de de portadorm injetada é estimada çomo 
sendo igual a li .• ~ x 1017cnt-', (tt·ansmit.ãnci;·, interna da anwstr« lle Gfi %, potê,nc.i<>. 
média de excitação incidente na amostra :lOOI" W ,pulsos de fiO fs, taxa de repetição de 
4GO Khz). 

Corno observado por Haug c Schmitt·Riuk[l08], em um semicoudut.or idoa.l a. ab· 
:5urção con1cça para energias 1iw > .E

9
, i. e., energias maiores do que a energla do "g;a.p" 

fundamental. gm sistem<tS reais no entanto, a energia do estado de uma partícula e 
a energia dos pares elétron· buraco têm urna largura finita devido à intcraçào com os 
fônons, imperfeições c interações entre si. l•:ssas interações provocam o aparecimento 
de un1a cauda de (jsLados para energia.~ dbaixo do "gap funda..rnentaljj. No c..a::~o de 
lig<tS, há ainda o mecanismo de desordem que <tbrga ainda mais os estados de uma 
partícula .. Segundo os mesmos autores, quase todos os experimentos uos quais sào 
medidas mudanças dependeutes da intcnsida.de em n(w) e a(w) c usados pa.ra se obter 
bist~tbilidade ótica., sào realiz~tdos nesta. cauda. de' est<tdos[lOS]. 

Excitando a amostra na "cauda de Urhach" obtemos o sinal mostrado na. figura 5. 7. 
Nest<t medida podemos ver analogamente às medidas <tttleriores um aumento d<t trans· 
rmrência da amostra, seguido de uma recuperaçào da absorção em um tempo de 130 
fs. Difercntement,e do caso anterior, onde a absoq;.ito se recuperava praticamente para 
o seu valor inicial, neste caso observamos 11111 patamar de G% do valor mâximo da 
VMiaçiio d<t transmissão da amostra, que dura por dezen<tS de picosegundos, como 
mostrado lia figura 5.8. Nessa Figur<t fi.8 podemos ver que a variação máxima da 
transmissão da amostm medida. ("embmnquecimento da amostra"), corrcsponde a. 
~=5%. 

5.0.5 Discussão dos resultados 

Vamos analisar os possíveis processos de esp<tlhamento qnc podem ocorrer nesta. liga 
cxcita.da, cli1nina.ndo os 1ncnos provávd::1 pa.ro-1. iuterpretar os rcsultado:i (lo no::;::-;o tra
balho. A análise que faremos parte da condiçàn inicial dos portadores cxciti!.dos Ho 
vale r e considera os possíveis mecanismos de espa.lhameuto inicial de pod.a.dores 
atuantes que poderiam rctit·a.r a. maior p<trtc dos portadores dos seus estados inicia.is 
na escala de tempo observada (centenas de ferntesegundos). 

No caso presente, a arnostra foi fot~oexcitada ressonantemente e na ''c.auda de 
U rb~tdt" do espectro de absorção. Essa concliçào de excita~.ào de portadot·cs no fuudo 
da banda de condução é intcressa.>Jte do ponto de vista experimental, pois os processos 
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l''igura 5. 7: (a)Transmitância relativa da amostra como função do atraso relativo entre 
excitação e prova medida para a situação em que a amostra é excitada na "cauda. de 
Urbach"(b) autocorrelaç.ão dos pulsos de bombeio e prova, (c)Exponenciill com 130 
fs de tempo de decaimento, comparada com o dado experimental 
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Figura 5.8: Trausmitância diferencial da amostra excitada na "cauda de Urbach" 
observada na escah• de picoRRcglHJdos 
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iuLrabanda são minimi~ados. Isso ocorre devido ao baixo excesso de energia dos 
portadores fotoexcitados, irnpossibilitando a emissiio de fônons óticos pelos porLadorcs 
fotoexcilados (para. emissão de fonons óticos na liga A/0.48Ga0.52 11" é necessário que 
os portadores possuam um excesso de energia em rcla.ção ao fundo da banda de 
condução de pelo menos 30 me V) c favorecendo as colisões portador-portador quase
elii.slica.s de ba.ixo ângulo de espalhamcnto[40] . .J,í as interações acústicas, est<ts não 
são importantes na escala de tempo de nossas medidas, escala de subpicosegundos, 
c gerahneute não são consider<tdas na análise dessas medidas(12][2.5]. Essas taxas 
adquirem importància., no entanto, ua situação em que as mass<ts efetivas sii.o grandes, 
t;tis como para buracos[59]. As interações com as impure~as ionizada.s c neutras por 
filla vez, são quase-elástica.') e tatnbérn não contribuetn siguifica.Livamcntc para tirar 
os portadores da região do espaço k para o qual estes foram excitados pelo pLtlso de 
hombeio[8]. 

Assim, os processo" Cjlle alteram siguificantcmcntc a energia dos portadores na 
escala de tempo de nossa..9 medidas sào o espalhamento dos portadores pitl'a os va
"'" latentis via absorçiw c omisúo de fônons ótico longitudin<tis (LO), iiS colisões 
port.ador-portador e a absorçii.o de fônons ótiros dos osciladores da rede[l2][2ii][40]. 

Dentre os processos acima mencionados, o espalhamento para os vales later<tis é 
o mais importante U<t dcsoc11paç~o dos estados iniciais dos portadores fotoexeitados. 
P<tra compreender essa importáncia, consideremos a situaçii.o experimental na qual a 
amostra estud<tda seja excitada I'<''""OU<ti!Lemcnte c não possua vales lalcr<tis, ou que 
estes se situem euergeticamcnte muito acima da banda de condução e dess<t fonmt 
não influenciem 11<1 dinàrnica dos portadores fotoexcitados. Nessa. situaçào, os pro
cessos principais de retirada dos portadores dos seus estados iniciais sâo as colisões 
portador-portador e a absorção de fônons óticos ela rede. Se estes mecanismos agissem 
isoladamente, o resultado final da açào combinada destes dois mecanismos de espa
lhamento dos portadores dos seus est<tdos iniciais seria estabelecer uma dislribuiçiio 
de Fcnni para os estados no vale f (figura 5.!J). 

Como podemos ver da Figura 5.9, como o excesso de energia dos portadores é pe· 
queno, os portadores encheriam a baud<t de cond11çào até a energia de Fermi, com a pe
na.:; uma pequena fração de portadores oc11pando estados acima d<t energia de l<'ermi 
no vale I'. Portanto, esses mecotnismos de espalhamento contribuem pouco para a reti
rada dos portadores dos seus estados iniciais excit<tdos pelo pulso de bombeio no vale 
I', c, se fossem os únicos mecanismos presentes em uma dada situação, a I'<JCI.lperaçii.o 
da absorção do pulso de prova nessas experiências (que depende da desocupação dos 
estados iniciais pelos portadores fotocxcitados), ficaria limitad<t pelo tempo de rccom
bin<tçào dos portadores da banda de condução para a b<tnda de valência, o que para 
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Figur<t fi.l(): Espalhamento dos portadores do vale central r par<t os Vitles later<tis X 
c L 

a liga Alo.4sGao.s2As ocorre num tempo de centena de picossegundos[t:J]. 

Assim, na situação experirneut<tl em que realizamos nossas medidas, nós atribui
mos a dcsocupaçào dos esta.dos iuici<tis observada ao esp<tlharnento intervales elos 
portadores ocup<tndo estados iniciais em r para estados nos vales X e L. O JMLamar 
de 6 % observado llil. figur<t 5.8 uús atribuimos aos buracos injdados na banda de 
vitlência pelo pulso de excitação, que só se extinguem qua..ndo houver recornbina.çáo 
(centenas de picossegundos). Port,anto, há. uma pequena saturação residual devida 
<tOs buracos. 

Para espalhamento intervales emliga.s sernicondutoras polares, onde os vales X e L 
da banda de conduçào possuem energia. abaixo do vale r, os meca.nismos possíveis de 
esp<tlh<tmento sào os seguint.cs[10][13][40]: a)-Espalhamento r-X induzido pelo meca
nismo de potencial de deformaç.ào associado aos fônons LO da rede, b)-Espalhamcnto 
r- L induzido pelo mecanismo de potencial de dcforma.ção associado aos fonons LO, 
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c)-E~palhamcnto devido à.s flutuações de potencial típicaR de uma liga., par<~"" vales 
X e L. 

A taxa totaJ de espalhamento intervaks ne""a situação, pode ser escrita como: 

1 1 l 1 1 
- = [-f- + ]"- + hga + liga J 
Tiv Tr-X Tr ~L 1"['-X Tr-& 

(.5.2) 

O índice f corrcsponue aos proce"os assistidos por fônons, enquanto liga designa. 
os processos assistidos por flutuaç.ões da liga. 

Scguinuo Ka.lt[13], consideramos quo a taxa de esp<tlhamcnto por liga pode ser 
escrita co1no: 

l 
~· . . , -· 

(a(x)) 3 X X X (1 - ;c){Víl~-;;i) 2 X mf/2 
X (6.,_;) 3/

2 

:.! X 21/21r/;:•l • 

Nesta equação a(x) é a constante de rede da liga para o composto com composiç.ào 
de alumínio x, Víf.,-;;' é o potcnci<tl de acopl<tmento po.ra esp<tlhamcnto devido às flu
tuaçôcs d<t liga eni.rc os vales I' e i (i ~endo X ou L) m; {,a rnassa efetiva no vH.ie i (i 
sendo X ou L), 6.r-i é a diferença de energia. entre o extremo d<t banda r e o extremo 
<la banda designada por i (6.r-x = 96rneV c 6.,_J, = 13mcV, para x=0.48). 

Kalt et. al.[13] propõe a equa.çiw acima pam descreve•· o espalhamento iuterva.les 
1',- .. \", e1n n.nalogia ~t equaçào cunhcôda, para. a taxa de transiçào intravak devido 
às llutuaçôcs da liga. Nós atisumimos que o eRpa.lhameuto r - L poue ROl' descrito 
da mesma forma. Assumiruos t;a.mbém que 1~!'1/l é igual a 110 me V quo é o valO!' 
obtido por Kalt para Víf.-;;X. Usando a equaçào 5.3 nós encontramos que rf.'~"x = 1 
ps e r{f~~ = 2.2ps. l';stes números indicam que o espalhamento por liga nào é muito 
importante nos primeiros 130 fs. Da Equação 5.2 substituiuuo para r o tempo de 
cspalha.rnent.o total medido de 1:10 fs c os vctlores para a t<txa de transiçào devido às 
flutuaçõs da liga referiuas acima, podemos obter: 

1 l 1 -----,;;;- + -·,;r.- = 1. 6. 3 f,, -I 
Tr-X Tf'-L 

( 5.4) 

Seguindo a análise que é feit.a usualmente para o espalhamento intervalcs na liga 
AlxGa 1_,A.<[lüj[21][25][40][22)[:!6] pmvoutdo por fônons, ,nós consideramos um mo
delo simples baseado na regril. de ouro de Fermi para o espalhamento intervalcs de 
elét.rons nesta liga .. Como mecanismo de espalhamento dos portadores entre os vales 
nós consideramos o pot0ncial de ddormaç.ào da rede induzido pelas vibraç.ões dos 
fônons L0[31]. 
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A cont.ribui~ão da interação de froclich para o espalhamento intervales é conside
rada secundária devido a sua dependência mm o momento do fônon (1/(P) ), já que 
os fônous necessál".ios para espalhamento intervales têm k grande. 

As vibrações da rede tipo '1'0 não contribuem para o espalhamento intervales via 
emissão ou absorção de fônons por causa daB regras de seleção para esse espalhamento, 
envolvendo a simetria dos fônons <llll questão dos estados iniciais e finais(31 ](1 09]. Po
demos entender melhor a origem dessas regras de seleção se considerando o elemento 
de matriz para o espalhamento de Llln portador de um estado IK >, por absorçi10 
ou emissão de um fónon de estado l'fi >, na ausência de campos externos, i. e., 
< f(± qiiidK >, onde H1 é o primeiro termo da expansão de Taylor da variação de 
potencial eletrônico que acompanha as vibrações da rede(31]. Como H1 tem a simetria 
do fônon envolvido, a transição é proibida a menos que a representação pertencente 
ao estado IK ± q > esteja contida no produto das representaçàes pertencentes aos 
estados lq,j > e lq >[31](109]. Em semicondutores de simetria tipo zincoblende a 
simetria para o estado da banda de condução de mais baixa energia no ponto X da 
zona de Drillouin ê do tipo X 1 . Os fõnons transversais têm simetria X 5 e, portanto, 
não contribuem para espalhamento intervales entre os vales r e X(31]. 

Neste modelo, as deformações da rede perfeita, associadas its vibrações tipo LO 
induzem uma mudança no poteucial produzido pelos íons cht rede que em primeira 
ordem é proporcional à deformação da rede, tJ. V(r, v.) "' V(•· + u)- Vo( r). No método 
do potencial de deformação tJ. V é considerado como sendo igual it mudança no auto
va.!or eletrônico da função de onda indexada por k devido its deformações do crist«l 
pcrfcito[62]. Na condição deformada da rede as curvas E - f( mudam devido ;, 
mudança do espaçamento interatômico(62J. O autovalor E corrc:spondcndo ao valor 
particular de k e a deriva.da da curva 11- k mudam devido à mudança do espaçamento 
interat.ômico. Este último efeito aparece como uma mudança na massa efetiva. Nós 
podemos escrever o autovalor de um elétron de vetor de ouda k na condição da rede 
deformada como: 

E(K, t) "'E0 (K) + D x tJ. + O(K2
) (5.5) 

tJ. é a dilatação local dos iitomos, D é uma constante, c O(P) leva em conta termos 
de segunda ordem na expausão de Taylor. Se assurnirnos que termos da ordem de k" 
multiplicados pela dcformaç.ão da rede são dcspreziveis comparados com os primeiros 
dois termos, nós obtcmos(65][62]: 

E(k, t) "'E0 (k) + Dtl. (5.6) 

D tJ. é o potencial de deformação, e D a constante de potencial de deformação. A 
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cousideraçào acima é valida perto do extremo da banda de condução, situaçào pal'it 
a qual P é pcq11eno. 

A taxa de espalhamento devido à.s deformações da rede induzida pelos fonons LO 
é deduzida via regra de ouro de Fcnni e é d<tda por [61]: 

1 " JJ2 ( i i i) l/2 ""' r; m.~mym, . ·· 1/2 ( 1/2 - = L, , . • [N.(E- t.Ed· hw,;) + Nr; + 1 )(E- t.E; -li.w!'i) J 
TJ ,. h . 21/21r(fi.)apw, .. 

Jf' 1-l ; . J 

"
1 1!/•; ('(1(111'1,: (5.7) 

oude i é.o•.v.ala•lli!là:.XI'ml• L; n.o.número de va.les fiu<tis, m'; C, a. componente j da 
massa -efetiva. cio 11<itlo11X1: p.f:· :;.-densidade do nisL<tl, wr; é a frequênci<t dos fonons 
situados no cxtl'IÇJno:JOida.banda qqc acoplam os estados r e i, Dr; C, a const<tnLe de 
acoplamento do· "potencial de ddorma.ção entre os vales r e i, E é a enc•·gi<c inicitJ 
do elétn>u na.,ban.i;a.l E,-,8-Ei:, é a diferença de energia entre os vales I' c i, , Nr; é 
o número dc-ocupaQii<>.para a distribuição de fônons com frequcncia tor;[oo] para a 
tcmpcr<l.t.um .de 300 K. A taxa. de Lrctnsição exp•·essa pelct fórmula 5. 7 é b<tsicctrnente 
igual ao produto da probabilidade de tr;uwiçào do estado 1r > para o estado IX > 
multiplicad<c pela densidade de estados finais (a. den~idade de estados finais no vale i 
é dada pela fórmula 5.8). 

J/2 f N·rn· (R- E) 1 2 

·(F)- ' ' ' p, ·' - 21/2 X 1r'f>3 ( 5.8) 

Possíveis dispersões de DI'X são desprezadas na fórmula 5,7, o elemento de matriz 
sendo considerado constante nas vizinh<cnç<cs dos pontos i da. zona de Brillouin (onde i 
é igual a X ou L), constante proporcional ao espalhamento do ponto I' pa.ra. os pontos 
i (X ou L) da zona. de Brillouin[3l]. 

Se substituirmos nil equa~cào !i.~ >tS t.axcts de transição dedu~idas da equaç.ão 
.5.7 e usando para a liga A/0 .48G'<!0 _52 As os valores dctdos pela rcferêncict [15J,(m.., = 
0.23mc,mtx = 1.2m,t.E = 70nteii,N(w) = 0.4G,(:l00/(),p = 1!.Gyjc·rn-',m.lt =· 
0.075tlm., mu = l.!Jm.,wij = 30rneV, número de v<cles X igual a 3 n número de vales 
L igual a. 4 [32][74]), podemos obter "seguinte rd<cç.ão: 

v2 
D 2 O 2Q D 2 '2 4'l 1017 e rx + . " X [L "" .. X --., 

crn~ 
( 5.\J) 

Ou sej<>, as nossas rnodida"' prevf,cm um valor para (Df.x +0.28 x D'fL) 1f 2 = 5.01 x 
l08eV /em. Este valor compara bem com os dllculos teóricos feitos por Zollncr[31], 



93 

dos quais se obtem (D'fx + 0.28 x D"fL)'/2 = 5.05 x 108 eV f em p<tra o GaAs e (D'fx + 
0.28 x Dr.1.J'f1 = 4.74 x 108 eV/crn para o AIAs. 

Dos nossos dados podernoB estimar que se Dr-x é"" Dn, tal corno calculado por 
Zollner[31], então D1·x vale 4.5 x 108 e V /em. Este valor está em bom acordo com 
estimativa recente de Goni do valor de Dr-x no GaAs (4.8 X 108 e V /em), deduzida de 
análise do alargamento da linha de absorçã.o excitônica quando o GaAs, sob prcssií.o, 

d " " d' " " . d' t A d I . d C . pa:;M e gap 1rcto para gap m Ire o. pesar c o va or estima. o por •0111 

::ie referir ao GaAs, a conlpdl'a.ção corn o valor que mcdin1os para o Al0.48G1a0.52 As é 
válida já que os cálculos de Zollncr[31] para os potcticiais intcrva.lcs para. o Co.As e o 
AIA8 mostram que estm nií.o mudam muito com a composição da lig<t. Na tabeb ii.l 
vemos'"" estinmtivas existentes na litcra.tura para o nosso conhecimento do parâmetro 
DI·-x para a li~a AlxGa 1_,As. 

Está claro que o espalhamento iutervales é um dos priucipa.is mecanismos de esJM· 
lharnento presentes em semicondutores. Diversos trabalhos recentes em super-redes 
c miÍ[t.iplos poços quãnticos de A!GaAs/ AIAs relatam observações de mpalhamento 
inLcrvalcs no espaço real (entre a.::; C(J..Ille:tda.s) e no espa.~:o rec{proco (esiJ.alhan1crlto 1'
X). Os progressos recentes em dispositivos p<tm eletrônim ultra-rápida e integraç.ão 
de grande escala, têm estimulado iuten"a pe"'Juisa em fenômenos de ""P'dha.mcnto in
tervales. No entanto, apcsa.r de graudc parte da tecnologi<t <ttu<tl em opto-eletrônic<t e 
uiicroeletrônica se basear em ma.teriais do tipo AlxGai-xA~ (e do interesse que existe 
neste tipo de paràmetro para. as pessoas que ''"tudam a física de semicondutores , 
por exemplo como um dado " ser usado em simulaçocs, ou cornp<tmdo com ctílculo" 
teórico,), não existe urna <Aima.tiva J!M<t o valor de Dr--x na literatur<t. 

Mesmo para o GaAs, para o qual existem estimativas na literatura. para. Dr-x, os 
valores se espa.lham no interv<tlo 5- 1 O c V/ A. Isso se deve ao fato de guc estas estima
tivas "ão feitas em gcwl interpretando medida" indiretas (por exemplo, oscil<t~:ões de 
microondas) ou medindo-se tempos de rela.xa.ção de portadores fotoexcita.dos ou cx
cita.dos por campos elétricos. No segundo ca.so, em gera.! existem muitos mecanismos 
de espalhamento competindo "imultaneamente e, na maior pa.rte das Ve><es, compli
cadas simulações de Monte Carlo sã.o necessárias para interpretação dos resulta.dos. 
Na nossa cxpcriêncifl., escolhemos uma situação experimental basta.nte especial em 
qll<' o nlunero de procc~HiiOii d<~ <~Hpa.lha.m~rd;o relevantes ó din1inuído e a.rgum<~nt.n.rno:..; 

<JUC os resultados podem ser interprela,dos sem a.mbiguidades apenas com Mgumento:; 
qualitativo,. 

Até recentemente (1991 ), não existia nenhuma e"tim<ttiva de potenciais intervales 
para a liga A !GaAs, deduúda de result<tdos experimentais que tenha sido publicMla. 
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-··r'ot.euci<~is de (cVFi11) (eV/~i:,) (c V /em) 
ddornl<~çao 

Autor ~----+--- .. GaAs A"l~A_s __ _ 

Blackmore (1982) 1 x 109 eV/cm ? 'I 

Adachi (1985) 0.5- Ll X l(Jl' e V /em 'I ? 

Mirlin (1988) 1.5 x lO" eV/crn ? ? 

C:ardou<t (J!l89) ~.1 x 10" eV/cm '1.1 x 108 eV/cm (teórico) ! 

Goni (HHJl) 1.8 x 10"cV/nn. '1 ? 

~E_s_te_,_ti_·a_b_a_l_h_o _ _,_ _______ ----'-------------~-4.~ x 108 cVjcm 

Tabela 5.1: Dados disponíveis sobre potenciais de deformação intervales Li1·x 'na. liga 
Al_Jial-xAs 

H.eccntemcutc ("1992), saiu uma. primeira p11blica~ao a esse respeito sobre o potencial 
de ddonuaçào L-X medido por W<tug ct. '1.1.[22] e os autores f>Stim<trn lh-x como 
sendo 3.44 x l08 c V/ crn. 



Capítulo 6 

Conclusões 

Estudamos a dinâmica de portadores <:m .::sca.Ja de t.empo d<: fcmtoscgundos em filmes 
finos de !llo.4"G<lu.52 A,, ( liga que po"'ui gap indireto ). A técnica utili>:ada foi a 
c~spccLroscopia de '\~xcita.ç.iw c prova''. OhsnrvaçÕeH de n~cupora\:á.o J.dt.r~:l.~rápida. d(l. 

sa.t.uraçãn da absorção se relacionam ao fat.o de os portado1·es desocupa1:cm os estados 
para os quais eles são excitados em um tempo ultra-rápido. Apesar da complexidade 
da dinàmica de pod.adores em semicondutores e das limitações das experiê.nciilli de 
"extita.c,~ao e prova" co1n un1a única freqüência, é possível, ern certas circunstância...'3, 
realizar experiências bastante conclusivas. 

No nosso caso, o fat.o de injetarmos portadores no fundo da banda de conduç.;-w fa
cilita a interpretação dos resultados. As conclusões mais intercssantcs a que chegamos 
foran1.: 

-l'rimoiro, semicondutores e ligas semicondutoras na. região de gap indireto são 
materiais interessantes para estudos do ponto de vista de estudo de fenô111enos ultra
rápidos. Os interesses principais que e.t:~se::; nuüeriais aprescntariarn são, c1n prirneiro 
luga.r, a facilidade de se estudar o espalh<ttnento iuterv<tles nestes materiais, pois os 
portadores iuv<u·iavehnente devem a.l.ingir os vales laterais, que nesse ca:;o possuem 
menor energia, em segundo lugar estudar a viabilidade desses materiais como chaves 
opto-eletrônicas e/ou clctro-óticas ultra-rápidilli, devido à não-linearidade ultra-rápicht 
existente. 

-Segundo, estimamos o potencial de deformação intcrvalcs Dr-x para a liga AI
GaAs, na mgião de composição intermediária (x=0.5), um paràmctro não conhecido 
na literatura e que mmrno pa.ra. o C:a.As não é bem conhecido. A importáncia do esp<t
lhamento intervalm em scmicondutores niio deve ser subestimada; segundo Shah[:J5], 
" ... espalhamento inl.erva.les govema. <t físic<t de muitos dispositivos ,·ápidos c podem 
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desempenh<tr um papel fundamental na •·dn.xaçào inicial de portadores cxcil<tdos por 
ltt:-wrs tdtl'a-nl.pidosl ttnU:I. áre::1. de iutere::;~=>e alu(tl. Apesar de sua in1port.ànc:ia. faltt:t-nos 
tuna. con1prccns:J.O f(Uantitativa do$ proces~ot~ de e~pa.lha,tnento intervalcs ... n1esn1o 

para unt senliconJutor irnportante con1o o Ga.As, valores por exetnplo pa.ra. Drr. (o 
potencial de deforrnaçào que nesse caso govcn1a o potencial de deforwaçiio int.ervalcs) 
variam de 1 * l09 eV/crn até 1.5 * IO$cll/nn". 

No nosso trabalho estudamos fenômenos ultra-rápidos no A(/!a1_,A8 na. região 
do "gap'1 indireto) unut região na. qual e::;::;e ntiÜeria.l não havia ainda sido estudado 
do ponto de vista de fenônwnos ttltr<t-rápidos (com resoluçào de subpimsegundos). A 
partir de Ullla análise cuid<tdosil dos vários nwcanismos de espalhamento estimamos o 
va.lor do p<trfuuetro de potencial de dcfonnaçiio /J1·-x, nm paràmdro nào conhecido 
pMa este materia.l. 

Essa. uã.o-liueitrida.de IiÍpida. tnedida, não é rdcüa.da na literatura r: r:ntrc: :-)IIHS 

possíveis aplicações se encontram a" sq~uiutes: 

• chave eletro·Ótic<.t ultr<t-rápida 

• abi-lorvcdor saturávd para laRC:I'fi 

O pritneiro iten.l usaria a. Iuudau~~a. hrw.;ca indn~ida na rna:o;~a efetiva pda tranRíçào 

I'- X para gerar intnsientes elétricos ultracurtos [Wl). O segundo ponto Re aplica.1·ia 
<>-P<'Has a. lasers no visÍivcl, em toruo de 2 eV, porf,rn a idéia poderia ser eskndida. 
para outros materi<tis em regiõ<" eHpecl.rais mais interessantes do ponto de vista de 
<tplica~cões. 

Do ponto de vista de ''"tudos de fenômenos físiccm, algumas pe1·spectiva.s de tra.
balhos posteriores que se dclinc:am K~J> a~ ~cguiut.e~: 

a)- O estudo de uma liga. de Al,C:a.1 .-xA.' que po""u" "gap" direto, por volta de 
:10% de AI, na qual seja aplicada. pressào hidmsb.tica até <Jile o "g~.p" fique indireto, 
(·: (l.~~.illl o pron~~:-:o d(~ (~~pnlhcurwuto int<~rvalcs pmH;n. H<~r monitorado contintttUlH~nl.(; 

desde: a rr:giào onde este procc:-::so uáo (~relevante (a.Jnustra. de ~~gap" direto en1 que 
08 vales IatcJ·a.is estejam 111tJit.o H.cirtHI. do JIIÍHirno r) até a.. situa.ç.ao Cl11 que a a;mostra 

" " . I' 11 . 1 1 . possua gap n1r neto c o CH[Ht lé\.nlr:nto 1 nt<~rva cs Sfl torne o proc.es~.o ( onuua.ute; 
b )-Alguma medida de espalhamento inter vale' a k1ixa" temper<ttnr<ts para qu" a,, 

coutribuiçoe" relativas do espalhamento por ligas c espalhamento por fônon' (contri
buiçúes estimadas por .Kalt[J:l) do :;eu t.raba.lho de luminescência.) sejam vc•·if\e<l.das; 
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c)· Estudo da renorm;liiza.çà.o do "ga.p" nesse material, indo além da. a.proximaçào 
de eldrons iudependeutes usctda uesl.<1 tese, estudo que já feito por J{,,,[l por lumi-
n<~:-~côncia resolvida 110 t<~Inpo (rcHolu~·.ào <k picoHHegundos)l ni<.tH que nc:t:s niedidc1.~ de 
''cxcitaç.ào e prova." apareceria de urna. fonna nutis 'direta.' nos resultados, e poderii.:t 

eer feita com reRolução de fcmtoRsegundos. 
d)-l•:studo de "excitação e prova" em mtíltiplos poços quánticos de AIGaAs/ AlAs 

no qual as camadaR de AIGaAs tenham por volta de 18% de AI, nesse caw a não
linemidade medida deve ser maior do que a relatada nesta tese devido <to efeito de 
c.onftuarnento quâutico, sendo urn nw.Lerial nutis interessante do ponto de vista. de 

deseuvolvimento de dispositivos. 
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