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RESUMO

Neste trabalho estudamos as propriedades opticas de éxcitons e de
aceitadores de Be, confinados num sistema de maltiplos pogos quéinticos de
GaAs/Gag 1Al 3As, usando as técnicas de fotoluminescéncia e fotoluminescéncia de
excitagdo. Observamos a emissdo relacionada aos éxcitons ligados os quais
acreditamos estar ligados a defeitos ionizados localizados na interface. A dimenséo
lateral média das microrugosidades das interfaces foi determinada usando medidas de
magneto-fotoluminescéncia e a aplicabilidade do modelo de Singh-Bajaj foi testada.
Analisamos o efeito de ilhas planas e extensas, presentes na. interface, sobre as
energias de ligagdo e as energias dos estados excitados dos aceitadores de Be
confinados. Calculamos, ainda, a forma de linha da fotoluminescéncia, associada a

transi¢io “free-to-bound”, comparando com nossos resultados experimentais.



ABSTRACT

In this work we have studied the optical properties of excitons and Be
acceptors, confined in a GaAs/Gag;Alg3;As multiple quantum well system, using
photoluminescence and photoluminescence excitation techniques. We observed an
emission related to the bound excitons which we believe are bound at the ionized
interface defects. The average lateral dimensions of interface microroughness was
determined from magneto-photoluminescence measurements and the applicability of
the Singh-Bajaj’s model was tested. We have performed an analysis of the effect of
flat islands, localized at interfaces, on the binding energies and excited states energies
of the confined Be acceptors. Also, we have calculated the photoluminescence line
shape, associated to the free-to-bound transition, and confronted it with our

experimental results.
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CAPITULO I

INTRODUCAO GERAL

A Fisica dos Materiais representa uma das areas mais proficuas da
ciéncia modema devido, certamente, as diversas possibilidades de aplicagdo
tecnolégica e a constituigdo de sistemas altamente interessantes ao estudo de novos
fendmenos fisicos. Os Materiais Semicondutores e mais especificamente as
heteroestruturas semicondutoras ocupam um lugar de destaque dentro desta area da
Fisica.

Na década de 70, com o advento da técnica de crescimento “Molecular
Beam Epitaxy” (MBE) [Esaki 1970] foi possivel demonstrar, de forma direta, a
ocorréncia dos fendmenos quénticos nas estruturas de filmes finos de semicondutores
que puderam ser construidas [Dingle 1975]. A partir de entdo assistiu-se a uma
explosio no nimero de trabalhos relacionados ao assunto [Weisbuch 1991]. A
possibilidade de se construir estruturas com as mais diversas arquiteturas e com
qualidade muito superior ampliou sobremaneira os horizontes nesta area. Técnicas
como a “Metal-Organic Chemical Vapor Deposition” (MOCVD) e, mais recentemente,
a “Chemical Beam Epitaxy” (CBE) também contribuiram neste processo.

O leque de aplicagdes em dispositivos opto-eletronicos € muito amplo.
Podemos citar a classe dos “Field Effect Transistors” (FET) como o “Two-
Dimensional Gas FET” (TEGFET), “Modulation Doped FET” (MODFET), o “Metal-
Oxide-Silicon FET” (MOSFET); fotodetetores; lasers e os “Self Electro-Optic Effect
Devices” (SEED) [Bacher 1993 e Weisbuch 1991].

H4 varios fendmenos, nesta area, que permanecem Ssem uma explicagao
adequada e carecem de investigagdo dentre os quais podemos citar: o efeito Hall
quantico fracionario [Prange 1990 e Fendley 1995], a dindmica de éxcitons
[Damen 1990], efeitos de muitos corpos como a singularidade do nivel de Fermu

{Brener 1995] e os processos de “spin-flip” [Sapega 1994].
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O presente trabalho aborda dois topicos importantes relacionados aos
sistemas de pogos quanticos; sdo as propriedades Opticas de éxcitons e de aceitadores
de Be, confinados em pogos quinticos. Ambos os topicos sdo estudados em um
sistema de Multiplos Pogos Quénticos de GaAs/Gag7Aly3As, com 20 periodos,
crescidas por MBE. As amostras foram crescidas no Instituto Max Planck (Stuttgart),
no grupo do Dr. K. Ploog. As técnicas experimentais usadas foram basicamente a
fotoluminescéncia (PL) e a fotoluminescéncia de excitagdo (PLE); foram feitas
algumas variagdes como por exemplo, medidas de PL. e PLE sob a agio de campo
magnético.

As propriedades opticas de éxcitons num pogo quéntico s3o influenciadas
pelas caracteristicas estruturais das interfaces [Deveaud 1987], o que os credencia
como instrumentos de teste destas interfaces. Séo questes relevantes, entre outras, os
processos de captura de portadores pelo pogo [Bacher 1993], a dindmica dos éxcitons
envolvendo ilhas planas e extensas na interface [Fujiwara 1991 e Liu 1993] e os
processos de localizagio de éxcitons [Srinivas 1994 e Takahashi 1994].

Em nosso estudo de éxcitons confinados analisamos a origem de um
éxciton ligado e, através do efeito da agdo do campo magnético sobre os éxcitons
livres, realizamos uma analise da interface da amostra usando o modelo de Singh e
Bajaj [Singh 1984].

A possibilidade de se dopar os materiais intencionalmente e com perfis
bem controlados ampliou sobremaneira os estudos das propriedades de impurezas nos
semicondutores. O trabalho pioneiro de Miller [Miller 1982a] abriu caminho para uma
série de trabalhos tedricos [Masselink 1985, Oliveira 1990 e Fraizzoli 1990] e
experimentais [Holtz 1989a e Holtz 1993] sobre aceitadores confinados em pogos
quinticos. Em geral, o interesse reside em caracterizar adequadamente a estrutura
eletrénica dos aceitadores o que exige esforgos maiores que no caso dos doadores,
devido a complexidade da banda de valéncia.

O aspecto principal de nosso trabalho, no que se refere aos aceitadores
de Be confinados, ¢ o efeito da presenga de ilhas planas e extensas na interface.

Obtivemos, experimentalmente, os valores das energias de ligagdo dos aceitadores e as
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energias de seus estados excitados, os quais sdo comparados com célculos tedricos da
literatura. Calculamos, também, a forma de linha da luminescéncia relacionada com a
transicio “free-to-bound” (FB), isto €, a transi¢do envolvendo um elétron livre e um
aceitador e comparamos com nossos resultados experimentais.

O trabalho esta apresentado da seguinte maneira: no capitulo II serdo
abordados alguns aspectos teéricos relevantes para a analise e interpretagio de nossos
resultados experimentais; os procedimentos realizados nas experiéncias serdo descritos
no capitulo III; os capitulos IV e V apresentarfo os resultados experimentais, bem
como as analises e discussdes, para o estudo de éxcitons e aceitadores de Be
confinados, respectivamente, ¢ o capitulo VI se destinara a apresentagdo sumaria das

conclusdes do trabalho.
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CAPITULO I

ASPECTOS TEORICOS

Este capitulo sera dedicado a discussio de alguns topicos teédricos a
serem usados na interpretagdo de nossos resultados experimentais. Na segdo II.1
trataremos basicamente das transi¢fes excitdnicas de pogos quinficos. A forma de
linha da fotoluminescéncia e a influéncia de defeitos de interface sobre o espectro de
emissfo serfio abordados na segfio I1.2. Na se¢fio I1.3 serfio discutidas as propriedades

de aceitadores em pogos quanticos.

IL1 - EXCITONS CONFINADOS EM POCOS QUANTICOS

Para encontrar os valores das energias das transi¢des excitdnicas num
pogo quéntico devemos obter o "gap" efetivo do pogo e a energia de ligagdo do
€xciton.

O tratamento por fungdo envelope, baseada na aproximagfo de massa
efetiva, € relativamente simples e eficiente no calculo das energias dos sub-niveis no
pogo. O aspecto central consiste em descrever as condigdes de contorno apropriadas
para as fungdes de onda do pogo e da barreira na interface. Ao contrario de métodos
como o “tight-binding” e do pseudo-potencial este ndo faz nenhuma referéncia direta
as caracteristicas microscdpicas dos materiais. [Bastard 1988]

Inicialmente deve-se expandir a fung@o de onda, para cada material A e

B que constituem a interface, usando as fung¢Ges periddicas Bloch u Y (7} e as
v

fungBes envelopes f,(7), teremos:

o« (4,B),. o
¥ =200 @) 0
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Restringindo o estudo da hetero-estrutura as bandas I' dos materiais o
problemas consiste em resolver um sistema de equagdes diferenciais de 22 ordem 8x8,
o qual pode ser fatorado em dois sistemas 4x4 (ver equagdo 20, pg 71, em [Bastard,
1988]).

Considerando uma super-rede de periodo d = L, + Lgonde L, e Ly sdo
as larguras dos pogos e barreiras, respectivamente, a fungfio envelope pode ser escrita

como:

7ED="@ @

onde z é a dire¢fio de crescimento € q € o vetor de onda da super-rede.

As fungdes envelope nos materiais A e B sdo combinagdes lineares de
ondas planas. Como existe duas condigdes de contorno em cada interface sio quatro
equagles lineares com pardmetros desconhecidos a serem determinados.

No caso de uma estrutura do tipo I (material de menor “gap” com “band

edges” abaixo que o material de maior “gap”), como € o caso do sistema

GaAs/GaAlAs, e tomando-se o ponto K=0,a relacdo de dispersdo da super-rede fica

sendo:

cos(qd)=cos(KALA)cosh(KALB)—%(f—éJsin(KALA)sinh(KBLB) (3)

»

. KAmB * * . .
onde =1 + em, e mp sdo as massas efetivas em cada material.

My

Para um pogo quéntico isolado, onde Lp ¢ relativamente grande, a

equacdo se reduz ao resultado obtido pelo modelo de Ben Daniel-Duke [Daniel 1966]:

1

COS(KALA)_z(g_éjsm(KALA):O ' (4)

Andreani e colaboradores [Andreani 1987 e Andreani 1990] resolvem

exatamente a equagdo de massa efetiva com multiplas bandas para a fun¢io envelope e
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podem levar em conta, assim, a mistura das bandas de valéncia (importante
principalmente para K = 0) e também efeitos de compressdo.

A mistura das bandas de valéncia altera tanto a energia de ligagdo quanto
o “oscillator strength” do €xciton. Além disso outros efeitos sdo importantes e devem
ser considerados: o acoplamento Coulombiano entre éxcitons de diferentes sub-bandas
a ndo-parabolicidade da banda de condugdo e a diferenga nos valores das constantes
dielétricas dos materiais [Ekemberg 1987 e Kumagai 1989].

Estes efeitos sdo todos considerados na referéncia [Andreani 1990].
Neste trabalho o Hamiltoniano, na aproximagdo de massa-efetiva, é um operador

matricial 4x4 escrito como:

Hs,[ = Ec(Ke)é‘s,l"I'Yrs,l(Kh)+[Ve(ze)+Vh(zh)]gs,l +

+[Vc (Fe - Fh )+ Vim (Fe + Fh )]§S,I (5)

onde E.(K.) ¢ a relagio de dispersdo da banda de condugdo, T, ;(K,) ¢ o

Hamiltoniano de Luttinger que trata da banda de valéncia, V,(z,) e V,(z}) sdo os

potenciais de confinamento para elétrons e buracos, respectivamente, V, (¥, —%,) é o

potencial Coulombiano ¢ Vin @ +7) ¢ o potencial devido a carga imagem.

A ndo parabolicidade é considerada, no trabalho de Andreani,
escrevendo a relagdo de dispersdo apropriada que resulta em massas efetivas
renormalizadas. As diferencgas das constantes dielétricas é levada em conta usando-se
uma série infinita de cargas imagens. Ambos efeitos concorrem para aumentar a
energia de ligagio dos éxcitons.

A referéncia [Andreani 1990] apresenta resultados para os estados
fundamentais e excitados para a primeira sub-banda, tanto para o buraco pesado como
para o buraco leve (ver figuras 4, 5 e 6 daquele frabalho).

Num trabalho de 1994, Oeclgart e colaboradores [Oelgart 1994]
encontraram expressdes parametrizadas que reproduzem os resultados tedricos para as
transigdes fundamentais de um pogo € para as energias de ligagdo dos éxcitons da

referéncia {Andreani 1990].
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As energias dos sub-niveis e as energias de ligagdo dos éxcitons sio

ajustadas, respectivamente, pelas equagdes:

4 k

3 X
E (LW,x): 2 X A, —F (6
e, hh,lh k=0j=1 Jk (I +L0)j )

2 4 k
B Ly %)= ,EOE Ajk"—x—f M
=0j=1 (LW+LO)

Deve-se notar que os calculos sio feitos para diferentes concentragdes de
Al (x) e diferentes larguras de pogo Lw. Ajc sfo coeficientes de interpolagdio e Ly € um
parametro de ajuste. Estes valores sdo encontrados nas tabelas II ¢ IV da referéncia
[Oelgart 1994].

As regides de aplicabilidade das equagBes sdio: 25<L, <120 A e
01<x<05 para as energias de transigio (equagio 6) e 30<L, <200 A e
025<x <100 para as energias de ligagdo (equagiio 7). O erro maximo no primeiro

caso chega a 0.3 meV e no segundo a 0.2 meV, segundo os autores.

1.2 - A FORMA DE LINHA DA FOTOLUMINESCENCIA E DEFEITOS DE
INTERFACE.

Os éxcitons sdo Otimos sensores na analise da interface de estruturas
semicondutoras, particularmente dos sistemas de pogos quanticos, pois suas
propriedades Opticas sdo sensiveis a estes defeitos.

A luminescéncia intrinseca de um pogo quéntico ocorre, via de regra, a
partir da recombinagdo de um elétron do primeiro nivel da banda de condugéo com um
buraco do primeiro nivel de buraco pesado na banda de valéncia. Devido ao

confinamento, em baixas temperaturas, as transigdes excitdnicas prevalecem sobre as
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transi¢Bes relacionadas aos portadores livres; as transigdes excitdnicas persistem,
inclusive, a temperatura ambiente [Christen 1990].

Os éxcitons sfio formados a partir de portadores foto-gerados na barreira,
quando a energia de excitagdo excede ao “gap” desta, ou a partir de portadores foto-
gerados diretamente no pogo, quando a energia de excitagdo for menor que o referido
“gap”. No primeiro caso haverd um processo de relaxagdo onde a energia serad
dissipada por interagdo com fonons opticos e actsticos, a captura dos portadores no
poco e a formagio dos pares excitonicos decorrente da interagdo Coulombiana.
Quando os portadores sdo foto-gerados diretamente no pogo havera emissdo de fonons
pticos, se a energia a ser dissipada exceder a energia destes, ou apenas de fOonons
aciisticos, caso a energia excedente for menor que a energia dos fonons Opticos.

Em situagdes de altas temperaturas ou altas poténcias de excitagdo
observa-se também emissdo relacionada aos estados excitados (2S) dos éxcitons, bem
como aos niveis de buraco leve [Oelgart 1994], conforme discutiremos na segéo IV.2.

A linha de luminescéncia de wm pogo quéntico é formada a partir de trés
contribuigdes basicas: distribui¢do térmica dos portadores, alargamento (Gaussiano
devido as flutuagdes estatisticas e alargamento Lorentziano decorrente da interagéio de
estado final. Christen ¢ Bimberg [Christen 1990], mostraram que também € necessario
considerar a dispersdo da energia dos éxcitons em razdo da nfo conservagdo do vetor

de onda.

A) Alargamento Lorentziano

Quando ocorre a recombinagio aparece um buraco € um elétron nas
fungdes distribuicdo dos elétrons (BC) e dos buracos (BV), respectivamente. O
restabelecimento das fungdes distribuigdo ocorrem dentro de um tempo de
espalhamento finito, de forma que o processo de recombinagfio estd associado a um
tempo de vida, T, fintto.

A chamada interagdo de estado final resulta num alargamento
Lorentziano- de cada nivel dado por I' = h / 7, onde h € a constante de Planck.

Seguindo a referéncia [Christen 1990] a taxa de emissfio espontinea ser escrita como:
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R(hv) = T O -E,)f (e N1- f (e, )}L(hv,E)dE ®

onde ® ¢ a fungdo degrau, E; é a energia do "gap" efetivo do pogo, f sdo as

probabilidades de ocupagio dos estados de energia € e L € a Fung¢fo de Lorentz.
Supondo que o parimetro de alargamento I'(E) €& proporcional ao

nimero de portadores com energia maior que E ¢ assumindo a distribuigdo

estatistica de Boltzmann encontra-se uma forma de linha dada por:

Ihoy~ | 28 Xp(_?_zy ) dy (9)
0(x=y)" +7~ exp(-2y)

onde: ¥ =1, /2kT, sendo I'y o pardmetro de alargamento e T, é a temperatura dos
portadores; y=(E —E )/ kI, e x=(hv-E,)/kI,. k é a constante de

Boltzmann.

B) Alargamento Gaussiano

VariagOes na largura do pogo bem como flutuacSes na composigdo da
liga resultam numa flutuagdo estatistica do gap do pogo E,, o que pode ser descrito por
uma certa fungdo distribuigao P(E,,(E, )).

A figura 11.1, abaixo, ilustra as variagdes de monocamada que ocorrem
nas larguras dos pogos quanticos.

Quando as extensdes laterais das rugosidades sfio menores que as
dimensdes do éxciton o efeito € um alargamento na linha de luminescéncia (parte da
esquerda). Por outro lado quando quando ocorre a formagdo de ilhas planas € com
extensdo lateral maior que as dimensdes dos éxcitons observa-se, no espectro de
emissdo (PL), picos correspondentes aos pogos de diferentes larguras (parte da direita).
Em geral costuma-se interromper o crescimento na interface, por alguns segundos,

como forma de se obter tais ilhas [Kopf 1991].
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PL PL

Figura IL1: Esquema mostrando as variagdes de monocamada que
ocorrem nas interfaces dos pogos qudnticos: a) Microrugosidades com dimensdes
laterais menores que as dimensdes dos éxcitons resultam em alargamento da linha de
PL (parte da esquerda) e b) Ilhas planas e extensas resultam num “splitting” do

espectro de PL (parte da direita).

De acordo com o modelo proposto por Singh ¢ Bajaj [Singh 1984 e

Singh 1985] a fungéo distribuigéo P(E . (Eg>) ¢ bem descrita por uma Gaussiana:

Ao - B

\[—JE exi —-—E-_g-—— J (10)

onde o € o desvio padrio da distribuigio.

Singh e Bajaj relacionam oy com pardmetros microscopicos da interface

da seguinte forma:




onde L, é a largura do pogo, &; € &, sfio a altura e a extensdo lateral média da
microrugosidade, ag € o Raio de Bohr do éxciton e p é um pardmetro que se relaciona
com a distribuigdo das microrugosidades pela interface e assume em geral o valor 0.5
[Aksenov 1995].

O alargamento devido a flutuagfio na composigdo da liga é escrita de
forma semelhante em termos de um desvio padrio Gpig,.

A forma de linha é escrita como [Christen 1990]:

] —ho
(hoz,))~ o Ej—;;;—JV(ec)n—f(evn. (12)

Se considerarmos, aproximadamente, a energia de wm pogo de barreira
infinita, E=x#*/2u L. , onde |, é a massa efetiva na diregdo perpendicular a
superficie dos pogos e considerarmos que a largura de linha da distribuigdo Gaussiana
¢ 2.35 vezes o desvio padrdo oy [Schubert 1984] obtemos, a partir da equagéio 11, que

a largura de linha da PL fica sendo:

2h25 5,
18— L2 pac 13
o IR Lﬁ B (13)

onde ap foi trocado por R,y que é dado por R =(¥|x* +y*|\¥) e representa a extensio

lateral do éxciton [Aksenov 1995].

Usaremos a relagdo acima, na segdo IV.5, para avaliar as dimensGes

laterias (8;) das micro-rugosidades em nossa amostra.
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IL.3 - ACEITADORES CONFINADOS EM POCOS QUANTICOS

As propriedades Opticas extrinsecas de pogos quénticos vém sendo
bastante estudadas desde o inicio da década de 80.0 trabalho pioneiro de Miller
[Miller 1982a] deu inicio a uma série de trabalhos sobre impurezas rasas nestes
sistemas.

Inicialmente tais estudos se relacionavam com impurezas residuais, como
o Carbono, no caso de aceitadores. No entanto, com o desenvolvimento €
aperfeigoamento das técnicas de crescimento epitaxial, pdde-se estudar outros tipo de
impurezas através de dopagem intencional. Além disso foi possivel controlar os tipos
de estruturas estudadas, dopando regides especificas do pogo, por exemplo.

Do ponto de vista tedrico doadores e aceitadores confinados em pogos
quénticos vém sendo estudados desde o inicio da década passada também [Bastard
1981, Mailhiot 1982 e Greene 1983]. Os estudos experimentais t€ém se pautado pelo
uso de técnicas tais como PL [Miller 1982a], PL-Seletiva [Holtz 1989a] magneto-
optica [ Liu 1988], absorgdo de infra-vermelho [Reeder 1988] e espalhamento Raman
ressonante [Gammon 1986 e Holtz 1989b].

O tratamento tedrico dos aceitadores € mais dificil, em relagio ao
tratamento dos doadores, devido & maior complexidade apresentada pela banda de
valéncia.

Bastard [Bastard 1981] tratou inicialmente o caso de impurezas
hidrogenodides confinadas num pogo de barreiras infinitas usando aproximagio de
massa efetiva de uma banda. Este tipo de calculo apresenta bons resultados para
doadores; falha entretanto em descrever a banda de valéncia, descri¢io esta necessaria
para tratar aceitadores [Fraizzoli 1990]. Mailhiot [Mailhiot 1982], Greene [Greene
1983] e respectivos colaboradores apresentam calculos para o caso de barreira finita.

Quem primeiro considerou a mistura das bandas de valéncia foi
Masselink e colaboradores [Masselink 1983 e Masselink 1985] através de uma
aproximagdo de massa efetiva de quatro bandas. Pasquarello e co-autores [Pasquarello

1989] usaram a mesma aproximag¢do mas com uma base de fungGes diferente.
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A. Energia dos Aceitadores

Apresentaremos a seguir o tratamento, com o0s respectivos resultados,
para as energias de aceitadores de Be confinados, obtidos pelos autores da referéncia
[Masselink 1985]. ‘

O trabalho de Masselink se refere ao sistema GaAs/GaAlAs e foi usado
35 e 65% para a descontinuidade do “band-gap” e AE, (eV) = 1.247 x. Isto nos
permitira usar tais resultados tedricos para comparar com nossos dados experimentais.

A banda de valéncia em “Bulk” apresenta degenerescéncia 4 no ponto I’
da Zona de Brillouin, quando se considera a interagfo spin-orbita. Distante do ponto I
ocorre a separagdo das bandas HH e LH. Num pogo quéntico a degenerescéncia é
levantada e estas bandas sdo separadas mesmo no ponto I'.

Masselink parte do Hamiltoniano de Luttinger [Luttinger 1956] para o
“bulk”, dado por:

__1 3 Y2, 252, 252, 272
H"zmo(yl+2y2}g2 m*mo(px‘]x +pny +pz’-]z)
5 (14)

' ({pepy Houdy +{py b oy} + e N0 ) =

- mgy €7
onde p € o operador momento linear; J é o operador momento angular; v,,y2 € 73 sdo
os parimetros de Luttinger e ¢*/ ¢,7 é o termo de potencial Coulombiano. As outras
grandezas tém o seu significado usual. Na equagdo acima temos {ab} = (ab + ba)/2.

O potencial de confinamento do pogo é definido como sendo:

0-=|zd<Wwi2
ow = (15)

V =slzdzwi2

quando se trata de impurezas no centro do pogo. W € a largura do pogo e z = 0

corresponde ao seu cenfro.
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A introdugdo do potencial de confinamento associado ao pogo quintico
reduz a simetria, 0 que simplifica sobremaneira o problema se os céalculos forem
tratados 4 luz da teoria de grupos [Masselink 1985]. O nimero de pardmetros
variacionais a serem determinados se reduz de 169 para 35.

A fungdo variacional para os estados I'7 (LH) é apresentada abaixo:

X2 4 y2 +uzzj

4 7 —
1= = "2 T ¢ e “(
n=>90 i=1 (16)

Cn(1) sdo os parAmetros variacionais, u trata da anisotropia da funcfio de
ondae "I sfo os “spinores” apropriados. Para os estados I's (HH) o procedimento é
0 Mesmo.

Para considerar impurezas localizadas em posi¢Ses arbitrarias no pog¢o
deve-se alterar o Hamiltoniano (15) e redefinir o parametro u da equagéo (16).

As energias de ligagdo dos aceitadores sdo determinadas tomando-se
como referéncias as sub-bandas do pogo.

A figura 11.2 apresenta os resultados obtidos na referéncia [Masselink
1985] para os estados fundamentais (1S) e excitados (25), tanto para buracos leves (I'7)
quanto pesados (I's). Estes resultados se referem a wm aceitador ideal localizado no
centro do pogo do sistema GaAs/Gag7Aly3As. Nossos dados experimentais serdo
comparados com os resultados tedricos desta figura I1.2.

Para considerar aceitadores reais usa-se um termo adicional ao
Hamiltoniano na forma Hyeee = Uexp(- r / 1o)> onde 1o = 1.0 A e U & escolhido de forma
que a energia de ligagdo resulte no valor conhecido para o Rydberg efetivo no “bulk”;
em 28 meV para aceitadores de Be no GaAs, por exemplo.

A aproximagdo de massa efetiva apresenta dificuldades quando se trata
de pogos quénticos de larguras muito reduzidas. Neste caso € mais conveniente se usar

o método "tight-binding" efetivo [Einevoll 1990].
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Figura I1.2: Resultados obtidos para as sub-bandas e os estados fundamentais

(18) e excitados (25) para buracos pesados () e buracos leves (I3). Figura extraida
da referéncia {Masselink 1985].

B. Forma de Linha da Fotoluminescéncia Associada ao Aceitador

O calculo desenvolvido no trabalho de Masselink bem como os outros
calculos baseados na aproximag@o de massa efetiva com 4 bandas tém o mérito de
proporcionar valores confidveis para as energias dos aceitadores; apresentam no
entanto uma limitagdo no que se refere a distribuigdo de cargas no pogo, pois
consideram posi¢des especificas para as impurezas.

Em alguns aspectos é vantajoso tratar da forma de linha da PL que se
origina da chamada transi¢do "free-to-bound" (FB). Esta transi¢fo estd associada a
recombinagiio de um elétron livre da banda de condugdo para um aceitador neutro da
banda de valéncia [Meynadier 1985 e Oliveira 1990].

Seguiremos o desenvolvimento da referéncia [Oliveira 1990] que se
baseia na aproximagiio de massa efetiva de uma banda. Neste procedimento m' é

definida de forma a proporcionar o Rydberg efetivo para o bulk.
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A probabilidade de transigdo por unidade de tempo, entre os estados

inicial (1) e final (f) das bandas de condugéo e valéncia, respectivamente, é dada por:

2
W= %Izkfl[{mtll)z‘a(ﬁ‘f —-E;, ~ho) (17)

onde #,, € o Hamiltoniano de interagéo que relaciona o operador momento € o campo
elétrico da radiagdo.
Para um pogo quéntico de GaAs/GaAlAs de largura L e para uma

impureza localizada na posigfo z; em relagio ao centro do pogo, temos:

I{G*Tmﬂ » * N2Jj2
W, (z,,0)=W, -1 -21-—SIN2q Y(hw—¢_ +E(L,z.) (18)
LN ozl_ o_l_ 0_| b0 ag g

* , . - - ~ ~
onde a, ¢ o raio de Bohr efetivo, Y € a fungdo degrau e N e N, sdo fatores de
normaliza¢8o associados as fungdes que descrevem as bandas aceitadora e de valéncia,

respectivamente.

O termo J depende da posigdo da impureza z; de um parimetro
variacional A e do vetor de onda k;(w), relacionado com a energia do "gap" efetivo do
pogo; o ¢ a frequéncia. J ¢ obtido a partir da Matriz {f|#,,|i). Para maiores detalhes
consultar o trabalho de Oliveira e Gondar [Oliveira 1990].

Considerando temperaturas baixas o suficiente tal que cada estado
aceitador possul um buraco e tomando uma distribuigio de impurezas no pogo descrita

pela fungiio N,(z;), a forma de linha da emissio FB € escrita como:

L/2 |
L(cu)=% f/zdziNa(zI.)WL(zi,a)) f(e) (19)

f(g;) € a distribuic@o de Fermi-Dirac. Esta fungdo depende do quase- nivel de Fermi

para o gas de elétrons em "equilibrio” estacionério, e ¢ dada por:
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1
1+exp[ﬁ(ﬁa)—5g + E; -—Ef)]}

f(fk)={ (20)

onde B = I/KT € o inverso da energia térmica.

A largura de linha da PL, para a transigio FB, dependera basicamente da
largura da banda aceitadora, que estd associada a distribui¢do de cargas no pogo, ao
nivel de Fermi e a temperatura. Um esquema das transig@es pode ser encontrado na
figura 1 &a referéncia [Oliveira 1990]; deve-se salientar que naquele trabatho os

autores ndo consideraram nenhum tipo de alargamento como os discutidos na segdo

I1.2.

C. Niveis Excitados de Aceitadores: O Modelo “Two-Hole-Transition”

E conhecida a formagio de éxcitons ligados a impurezas aceitadoras no
pogo, as quais podem estar neutras ou ionizadas. A energia de ligacdo destes éxcitons
depende da largura do pogo [Miller 1982b].

Quando ocorre a recombinagdo do éxciton ligado ha uma probabilidade
pequena, mas ndo nula, de que o aceitador permane¢a num estado excitado, apos a
recombinagéo. Esta transi¢do é chamada “Two-Hole-Transition” (THT) [Holtz 1989%a e
Holtz 1989b]. A figura IL.2, abaixo, apresenta uma ilustragao esquematica do modelo.

Quando a recombinagdo envolver um éxciton ligado a uma impureza
doadora temos a chamada “Two-Electron-Transition” (TET). [Holtz 1989a e Holtz
1993]

As transigdes THT e TET podem, entdo, ser usadas na determinagéo das
energias dos estados excitados dos aceitadores ¢ doadores, respectivamente. Basta

‘tomar a diferenga entre estas transicbes e as respectivas transigSes normais dos
éxcitons ligados.

A energia dos estados excitados de aceitadores podem também ser
determinadas a partir de espalhamento Raman. Neste caso a radiacdo espalhada tera
energia com um valor que é AE menor que a radiagfo incidente. Esta diferenga
corresponde a diferenca entre o estado fundamental (1S) e excitado (2S) do aceitador

[Holtz 1989a e Holtz 1989b].
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+ - + -
ANTES DA RECOMBINACAO RECOMINACAO
RECOMBINACAO NORMAL THT

Figura I3 - Illustracdo do modelo THT. Apds a recombinag¢do do éxciton
ligado o aceitador permanece num estado excitado (figura da direita). A emissdo se
darda com uma energia E menor, onde a diferenca é a energia dispendida para excitar

o aceitador. Figura extraida da veferéncia fHoliz 1993].
Em materiais tipo “bulk” s3o favorecidas as transigdes que envolvem

estados com mesma paridade. Em pogos quénticos, no entanto, devido a redugéo da

simetria, pode-se observar todas as transigdes [Masselink 1985].
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CAPITULO HIT

PROCEDIMENTOS EXPERIMENTAIS

[IL1 - BREVE DESCRICAO DAS TECNICAS EXPERIMENTAIS

No desenvolvimento do trabalho foram usadas, basicamente, as técnicas
de PL e PLE. Estas técnicas sfio complementares entre si e indispensaveis na
caracterizagdo de semicondutores, particularmente das estruturas do tipo pogos
quénticos. Na parte em que estudamos as microrugosidades das interfaces dos pogos
quinticos (se¢do IV.5) realizamos medidas de PL sob a a¢io de uma campo magnético,
as quais denominamos medidas de magneto-PL. Ao estudarmos as propriedades de
aceitadores confinados (se¢Ses V.3 e V.4), procuramos excitar a amostra usando
radiagio com energias escolhidas de forma sistemética, chamamos estas medidas de
PL Seletiva.

Na PL o experimento consiste em medir a intensidade da radiagio
emitida pela amostra em fun¢do da sua energia. Usaremos frequentemente o termo
espectro de emissdo para se referir ao espectro de PL.

Um féton incidente sobre a amostra € absorvido, se tiver energia maior
que um certo valor minimo (limiar de absorgéo), gerando um par elétron-buraco (e-h).
No caso de pogos quénticos os portadores podem ser foto-gerados diretamente no pogo
ou também na barreira dependendo da energia da radiagfo incidente ser menor ou
maior que o "gap" da barreira. |

Quando os portadores sdo foto-gerados na barreira parte deles
recombinam radiativamente ali ou sofrem processos de recombinagdo nfo-radiativa.
Uma quantidade substancial dos portadores sdo capturados pelo pogo apds dissiparem
energia pela emissdo de fonons Opticos e/ou aciisticos; uma vez no pogo relaxam, via
de regra, para os estados fundamentais, ou seja, o primeiro nivel de elétron (E;) na
banda de condugio e o primeiro nivel de buraco pesado (HH,) na banda de valéncia.

Os tempos envolvidos no processo s&o da ordem de pico-segundos. [Kusano 1989 ].
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O potencial Coulombiano que faz elétrons e buracos interagirem entre si
dé origem a estados excitdnicos do tipo hidrogendides. Ha resultados que mostram que
os éxcitons se formam antes da completa relaxagfo dos portadores, em tempos da
ordem de 20 ps [Damem 1990]. A energia da radiagio emitida a partir da aniquilagio
de um éxciton serd menor que o "gap” efetivo do pogo quantico (diferenca entre os
estados E; e HH,;); a diferenga corresponde exatamente a energia de ligagio do
éxciton. Nos pogos quanticos o confinamento dos portadores favorece a formagio de
éxcitons, observaveis mesmo a temperatura ambiente [Christen 1990].

Em regimes de alta poténcia de excitagio ou altas temperaturas ¢
possivel observar também emissdes relacionadas com os portadores livres (sem a
formagdo de éxcitons), com os estados de buracos leves ¢ com os estados excitados
(2S) 'do éxciton. Este assunto sera objeto de discussdio na segdo [V 2.

Em alguns casos, além da emissdo intrinseca ao pogo, ocorre a emissdo
de radiagdo relacionada com impurezas, isto €, emissdo extrinseca ao pogo.

Nas medidas de PLE a radiagdo ¢ sempre detectada com a mesma
energia (espectrdmetro fixo) e a energia da radiagio de excitagdo € variada
continuamente para energias maiores que a energia de detec¢fio. Quando a energia do
feixe de excitagdo coincide com uma transigdo do pogo ocorre um incremento na
absor¢do, decorrente desta condigdo de ressondncia. Em geral, o espectro de PLE
(excitagdo) corresponde ao espectro de absor¢do; no entanto deve-se tomar cuidado ao

fazer tal associagdo quando estio presentes varios canais de recombinagio

IIL.2 - MONTAGEM EXPERIMENTAL BASICA

Em nossas medidas de PL usamos, em geral, um laser de Ar” modelo
2080 da Spectra, emitindo em 5145 A (2.41 eV) e em alguns casos um laser
sintonizavel de Ti-Sa da Spectra, modelo 3900 S, emitindo entre 7000 - 8500 A (1.458
- 1.777 eV). As medidas de PLE foram sempre obtidas com o laser de Ti-Sa. Em todas

as medidas usamos radiagdo CW (n#o pulsada) e com polarizagéo linear.
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No laser de Ti-Sa, o bombeio é obtido com o mesmo laser de Ar' e a
selegdo da energia da radiagfo € feita através de um filtro bi-refringente, posicionado
na cavidade do laser. O controle da orientagdo do filtro é feito através de um motor
sincrono.

Tcdas as medidas foram realizadas num criostato de imersio em He,
usando o aparato tipico de lentes, filtros e espelhos. A radiagdo emitida pela amostra
foi espalhada por um monocromador duplo Spex de 1.0 m; detectada através de uma
fotomultiplicadora tipo S-20 e a intensidade medida por um sistema contador de
fotons. O controle do monocromador (nas medidas de PL), controle do motor sincrono
(medidas de PLE) e armazenamento dos dados sempre foram feitas através de um
micro-computador tipo PC, programado em linguagem Basic. A figura III.1 mostra
esquematicamente a montagem tipica usada nos expemrientos.

Uma descrigdo do aparato experimental pode ser encontrado em

trabalhos anteriores desenvolvidos em nossos laboratérios [Mendonga 1993 e Plentz

1993].
\\ CRIOSTATO
&\ COM
AMOSTRA
LASER FOTO-
(Ar ou Ti-Sa) MULTIPLICADORA
3971
| I | | I
CONTADOR
DE
f\_[\ FOTONS MONO -
LS CROMADOR
[ —

MICROCOMPUTADOGR

Figura IIT.1: Esquema da montagem experimental tipica usada nas medidas de

PL. O laser mostrado é o de Ar* ou o de Ti-Sa dependendo da medida.
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IIL3 - VARIACOES DA MONTAGEM BASICA

Em algumas partes do trabalho usamos montagens diferentes da basica,

descrita acima, as quais discutiremos brevemente a seguir.

a) Dupla-Excitag:d'o

Com o objetivo de analisar a influéncia da excitagdo sobre as
propriedades Opticas dos éxcitons confinados realizamos medidas de PL de dupla
excitagdo. Estes dados sdo apresentados na se¢fio IV.4.a. Neste procedimento fizemos
incidir na mesma regido da amostra os feixes dos lasers de Ar’ e Ti-Sa. A montagem
deste experimento difere da mostrada na figura III.1 pelo fato de que o feixe do Ar” foi
separado em dois, através de um separador de feixes, um deles foi levado até a amostra

e 0 outro foi usado para bombear o laser de Ti-Sa.

LASER DE Ar ILASER DE Ti-Sa

CRIOSTATO
COM
AMOSTRA
FOTO-

MULTIPLICADORA

"CHOPPER"

(] Pt

"LOCK-IN"

A MADO
CROMADOR

MICROCOMPUTADOR

Figura IIL.2: Esquema da montagem usada nas medidas de PL com dupla

excitagdo. Neste caso o feixe do laser de Ar® estd sendo modulado.
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Nesta montagem, ao invés do sistema contador de fotons, as medidas
foram feitas com um amplificador "lock-in". Usando um "chopper"”, colocado ora no
feixe do laser de Ar" ora no feixe do laser de Ti-Sa, foi possivel detectar a emissdo
proveniente de éxcitons criados por cada um dos feixes em particular, devido &
modulagdo dos feixes. O esquema correspondente a esta montagem aparece na figura

II1.2, acima.

b) Medidas com Lampada

Com o objetivo de estudar o comportamento da PL em diferentes
energias de excita¢do (se¢io IV.4) usamos uma lampada branca de Hg de 1 KW, pois
o laser de Ti-Sa nfio atingia a energia de que necessitivamos.

A selegiio da radiagdo neste caso foi feita por meio de um monocromador
de 0.3 m; a radiagiio emitida foi espalhada por um monocromador Spex, simples, de
0.5 m e a intensidade foi medida com um eletrdmetro. Nos oufros aspectos a

montagem ¢ a mesma da descrita anteriormente.

¢) Medidas de Magneto-Optica. |

Realizamos medidas de PLE (secdo IV.2) ¢ de PL (segdio IV.5) sob a
acdo de um campo magnético, aplicado perpendicularmente ao plano da amostra e
paralelamente ao feixe de excitagio (configuragdo de Faraday).

Estas medidas foram realizadas num criostato de 1mersdo em He
Liquido, que contém uma bobina supercondutora de Nb;Sn com capacidade de gerar
campos magnéticos entre O e 13 T.

Tanto a excitagio quanto a coleta da radiagio enutida pela amostra
foram feitas através de um sistema de fibras-Opticas. Este aparato consiste de uma fibra
de didmetro mator que conduz o feixe de excitagdo e que estd envolvida por um feixe
de fibras de menor didmetro, as quais tém a fungfo de coletar a radiagdo emitida pela
amostra.

As outras partes da montagem, tanto nas medidas de PL quanto nas
medidas de PLE, tém as mesmas caracteristicas ja descritas. A figura II1.3 mostra um

esquema do aparato usado nas medidas com campo magnético.
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FIBRAS-OPTICAS

ik
LASER
[Ar ou Ti-Sa}
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X=X
ar 90
CONTADOR
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CROMADOR
[l
MICROCOMPUTADOR

Figura I11.3: Esquema da montagem usada nas medidas de magneto-dptica.
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CAPITULO IV

EXCITONS CONFINADOS EM POCOS QUANTICOS DE
GaAs/GaAlAs : RESULTADOS E DISCUSSOES

Neste capitulo estudaremos algumas propriedades Opticas de éxcitons
confinados em pogos quinticos. A discussdo principal abordara a natureza e origem de
um pico, observado no espectro de luminescéncia, com energia menor que o pico
correspondente a transigdo fundamental do pogo, ou seja, a transigéo do primeiro nivel
de elétron, E,, para o primeiro nivel de buraco pesado, HH;.

Na se¢do IV.1 descrevemos as propriedades da amostra a ser estudada.
Resultados de PL e PLE serdo mostrados na se¢So IV.2, cujo objetivo serd o de
caracterizar as transi¢Ses excitdnicas do pogo. Nesta se¢fo apresentaremos, também,
resultados referentes aos estados excitados (25) dos éxcitons. As se¢des IV.3 e IV 4
mostrardo resultados de PL em fung¢do da poténcia e energia de excitagdo e da
temperatura, 0s quais servirdo para uma discussfio sobre a natureza do pico bem como
sobre a origem do complexo, responsavel por esta emissfo. Finalmente em IV.5 serdo
apresentados resultados de magneto-luminescéncia que permitirio fazer uma analise

quantitativa das microrugosidades da interface.

IV.1 - DESCRICAO DA AMOSTRA ESTUDADA

A amostra estudada neste capitulo consiste num sistema de mualtiplos
pogos quanticos de GaAs/Gag;Alp3As, com 20 periodos, crescida por MBE. A amostra
foi crescida sobre um substrato de GaAs(100), seguido de uma camada buffer com
aproximadamente 1pm. Os pogos e as barreiras possuem larguras de 80 € 300 A,

respectivamente.
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transicdo € observada no espectro de PLE com energia de 1.5649 ¢V. Encontramos,

portanto, um deslocamento de Stokes de 0.7 meV. Estes resultados demonstram a boa

qualidade de nossa amostra, embora indique a presenga de defeitos na interface.
Destacamos ainda, no espectro de PLE, o pico da transi¢io relacionada

ao primeiro nivel de buraco leve, LH,, com energia em 1.5802 eV.

T T T T T

E,-HH T™=2K
-~-- PL (excit. : 1.631 eV)
— PLE (detec.: 1.5627 eV)

E, HH,

- E,-HH, -
E,LH,

INTENSIDADE DA PL (Un. Arb.)

I L 1 t [
155 160 165 170 175
ENERGIA (eV)

Figura IV.2: Espectros de PL (excitagdo em 1.631 eV) e de PLE (detecg¢do em

1.5627 V) mostrando as transiges dpticas relacionadas aos niveis do pogo.

Na figura IV.3 sfo mostradas duas regides do espectrto de PLE
ampliadas. Na parte (a) aparece a regido do LH que mostra estruturas associadas aos
niveis excitados (2S) dos éxcitons de buraco leve (LH;) e pesado (HH,), com energias
em 1.5911 e 1.5748, respectivamente. As transi¢des 2S serfio discutidas da parte B
desta se¢fio. Em IV.3.b temos a regifo de mais alta energia onde observamos picos em
1.6506, 1.6994 e 1.7096 eV os quais associamos as transi¢Ses E-HH3, E,-LH, e

E;-HH,, respectivamente
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Figura 1V.3: Regides do espectro de PLE destacadas. Na parte (a) pode-se
observar os estados excitados, HH(2S) em 1.5748 eV e LH((2S) em 1.5911 eV. Na
parte (b) observamos as transi¢bes E;-HH; (1.652 eV), E;-LH, (1.715 eV) e Ey-HH,

(1.722 e¥)

UNICAMP
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As energias dos sub-niveis fundamentais do pogo foram obtidas a partir
da equacdio 6 apresentada na se¢do I1.1. As energias de ligagio dos éxcitons, £, foram
encontradas através da equagio 7, no caso dos éxcitons E,-HH, e E;-LH,. Estas
equagdes ajustam os resultados tedricos de Andreani e colaboradores [Andreani 1990],
conforme foi discutido no capitulo II.

Para os éxcitons relacionados aos sub-niveis de mais alta energia
resolvemos a equagdo de Schroedinger para uma barreira finita e extraimos os valores
de da tabela III da referéncia [Oelgart 1994]. Nestes calculos nio foram considerados
os efeitos decorrentes da ndo- parabolicidade da banda de condugdo nem das
diferengas nos valores das constantes dielétricas.

Usamos nos calculos uma largura de pogo de 80 A e o valor medido para
a concentragio de Al, ou seja 30 % (x=0.3).

Nos calculos dos sub-niveis do pogo usamos os valores de massa efetiva
dados na tabela I'V.1 abaixo. As massas efetivas para a banda de valéncia foram
determinadas usando-se m p, = my(y; - 2«{2)" e my, = my(y; + 2«/2)'I onde m, é a massa
de repouso de elétron e vy, e y, sdo os parimetros de Luttinger [Weisbuch 1991].

Os pardmetros de Luttinger da liga Gap;Alp3As foram determinados
através de interpolag@o linear a partir dos valores para 0 GaAs (y; =6.85ev, =2.10) e
para o AlAs (y; = 3.45 e y, = 0.68) dados na referéncia [Landolt-Bémstein 1982]. A
massa efetiva para o elétron na liga foi encontrada através da expressio m', = 0.0665

+ 0.0835 x [Oelgart 1994].

Massa Efetiva GaAs(mg) GagsAlp3As (mg)
m. -~ 0.0665 0.091
I hn 0.3774 0.4030
m g, 0.0905 0.1093

Tabela 1V.1: Valores das massas efetivas usadas nos cdlculos dos sub-niveis

dos pogos qudnticos, dadas em unidades da massa de repouso do elétron, my.
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Na tabela IV.2 apresentamos os valores calculados e os experimentais
para efeito de comparagdo.

No caso das duas transi¢des fundamentais h4 uma boa concordincia
entre os valores calculados e os obtidos experimentalmente. No entanto, as equagdes
de Oelgart falham em prever a diferenga entre transigdes LH; e HH, o que sugere que
possa haver algum erro nos coeficientes apresentados para o calculo dos sub-niveis LH
(ver segdo II.1)

No valor calculado para a tramsicio E; - HH; usamos apenas as
diferengas entre as energias dos sub-niveis, pois nfio se dispunha da energia de ligagio
do éxciton; como espera-se uma energia de ligagdo menor que 5 meV podemos afirmar

que ha uma boa concordéincia neste caso também.

Transicido AE; (meV) En. calcul. (eV) En. Exper. (eV)
E, - HH, 10.4 1.563 1.565

E, -LH, 13.0 1.581 1.580

E, - HH; ? 1.652% 1.651

E, - LH; 6.0 1.715 1.700

B, - OH, 5.5 1.722 1.709

* Energia calculada sem considerar a energia de ligagio do éxciton

Tabela IV.2: Valores das energias de transigdo dptica, medidas a partir do
espectro de PLE, em comparagdo com os valores calculados. No caso da transigdo
E; - HH; ndo foi considerado o valor da energia de ligagdo do éxciton. Usou-se uma

largura de pogo de 804 e x = 0.3,

Para as transig¢des assinaladas como E, - LH; e E, - HH, podemos notar
que ha uma acentuada discrepancia entre nossos resultados e os valores calculados. A
razdo provavel para tal diferenga pode ser creditada ao fato de nfo estarmos
considerando a n#o-parabolicidade da banda de condugfo, efeito este que afeta de

forma mais direta justamente as sub-bandas de mais altas energias [Oelgart 1994].
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B. Transicées Relacionadas aos Estados Excitados do Exciton

Outro aspecto que merece nossa atengfio sdo os estados excitados dos
éxcitons HH; e LH,. Na figura IV.3.a podemos verificar a presencga de duas estruturas
no espectro de PLE, uma abaixo e oufra acima do pico relacionado ao LH,, as quais
associamos aos estados excitados (28) do éxciton HH, e LH,, respectivamente [Miller
1985].

A estrutura associada ao HH,(2S) aparece pouco resolvida em relagdo ao
continuo e pode suscitar duvidas em relagdo a sua presencga. Apresentamos na figura
IV.4 espectros de PLE, obtidos sob a aglo de um campo magnético aplicado
perpendicularmente a superficie da amostra. Com a agdo do campo magnético a forga
de oscilador do nivel 2S do éxciton HH, aumenta e assim o pico correspondente

destaca-se em relagdo ao continuo, sendo possivel observa-lo claramente.

T

: .
PLE: Detecgiona |

- T=20K
emissdo E|-HH,

5
< | LH,(1S) |
=1
=2 HH, (25) LH,(28)
1 1
[a )
< | \ |
a
ja]
= OT
<
2 10T
%2 - -
E 15T
=

- 20T -

1 | 1 1 L (] l 1 '
1,56 157 158 1,59 160 16l
ENERGIA (eV)

Figura IV.4: PLE mostrando os estados excitados HH(2S) e LH(2S). A a¢do
do campo magnético, aplicado perpendicularmente a superficie da amostra, destaca a
presenga das transicdes 2S5. Em cada espectro a detec¢do foi feita no pico

Sfundamental da PL (E;-HH}.).
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Podemos encontrar a diferenga de energia AF; (1S5,25) entre os estados
fundamentais (1S) e excitados (2S) para os éxcitons LH; e HH, apenas tomando as
diferengas entre os respectivos picos no espectro de PLE. O wvalor teérico de
AE;(185,25) ¢é obtido como a diferenga entre os valores tedricos para as energias de
ligagdo. Para os estados 1S estas ja foram encontrados pela equagdio 7, e sdo mostradas
da Tabela IV.2, acima. Os valores de E{ para os estados 2S foram calculados por
Andreani e co-autores no trabalho da referéncia [Andreani 1990]. Da figura 6 daquele
trabalho encontramos 1.75 e 2.54 meV para os éxcitons HH e LH, respectivamente.

A tabela IV.3 resume estes resultados mostrando uma comparagio entre
os valores experimentais e os tedricos, para a grandeza AE; (15,25). Pode-se concluir

que a concordéncia é bastante razoavel.

Exciton E;(1S) E;(2S) AE; (15,28) (meV) | AE; (1S,28) (meV)
(meYV) (meV) (Tedbrico) (Experimental)
HH, 10.4 1.8° 8.6 9.9
LH, 13.0 2.5 10.5 10.9

Tabela IV.3: Comparagdo entre os valores experimentais e os calculados para

a diferenca entre os estados 18 e os estados 28 dos éxcitons HH; e LH ;.

Realizamos medidas de PL na regido de energias acima da transi¢do
fundamental do pogo, ou seja, da transi¢io E;-HH;, usando diferentes densidades de
poténcia de excitagdo e temperaturas. Estas medidas foram realizadas excitando-se a
amostra com um feixe com energia de 1.562 eV. Os resultados estdo resumidos na
figura IV.5. No eixo das energias desta figura o zero foi fixado como sendo a energia
da transigdo E;-HHj;.

Na parte (a) da figura temos os dados para uma densidade de poténcia de

excitagiio de 0.42 mW/cm? e diferentes temperaturas.
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Figura IV.5: Medidas de PL na regido de energias acima da transigdo
fundamental do pogo qudntico. A parte (a) mostra espectros de PL para altas
temperaturas e poténcia de excitacdo de 0.42 W/em’ onde aparecem as transicées dos
estados excitados e do LH, devido ao populamento térmico. A parte (b} mostra os
mesmos espectros para I = 2 K e diferentes poténcias de excitagdo; o espectro

superior (poténcia de 42 W/em®) mostra a transi¢do LH (ver texto).

Para T= 2 K observamos um pico em 8.0 meV, em relagdo 4 transigdo
E;-HH,, cuja intensidade diminui quando a temperatura aumenta. Este pico estd
relacionado, em nosso ponto de vista, ao estado excitado (25) do éxciton HH,. O valor

de 8.0 meV concorda razoavelmente com os valores obtidos no espectro de PLE (ver

41



dados na Tabela IV.3). A queda na intensidade do pico e o seu desaparecimento em
altas temperaturas ocorre devido a ionizagio térmica; este comportamento é esperado
considerando-se que a energia de ligagdo deste estado vale 1.8 meV, conforme mostra
a Tabela IV.3.

Observamos ainda, para T = 59 K (espectro superior), um pico
relativamente largo com energia de 9.5 meV em relagio a linha da transi¢do
fundamental. Relacionamos, tentativamente, este pico com as transigSes de elétrons
livres para o primeiro nivel de buraco pesado. De acordo com esta identificagdo o
valor de 9.5 meV corresponderia 4 energia de ligagdo do éxciton HH;. O valor
calculado para esta energia de ligagdo € de 10.4 meV, o que da suporte a esta
interpretagio.

Verifica-se também, na parte (a) da figura, que para T = 20 K surge um
pico em aproximadamente 15.0 meV, cuja intensidade aumenta com a temperatura.
Este pico esta relacionado 4 recombinagdo do €xciton de buraco leve; sua observagio €
possivel devido ao populamento térmico do estado LH; [Oelgart 1994]. O valor de
15.0 meV concorda exatamente com o valor obtido no espectro de PLE.

Na parte (b) da figura IV.5 sdo mostrados espectros onde usou-se
densidades de poténcias de 0.42 W/em® (espectro inferior) e 42 W/em® (espectro
superior). Ambas as medidas foram realizadas em T = 2 K. Verifica-se que o pico
associado ao éxciton E, - LH, aparece mais nitidamente quando se usa alta poténcia de
excitagdo. Neste caso, em que estamos no regime de baixas temperaturas, o
populamento do nivel LH; ocorre por causa da alta densidade de éxcitons foto-gerados

no pogo.
VI.3- ANALISE DO ESPECTRO DE FOTOLUMINESCENCIA : EXCITON
LIGADO

No espectro de PL da figura IV.1, obtido com excitagdo em 1.562 eV

(laser de Ti-Sa), ha apenas um pico. No entanto ao excitarmos a amostra com energia

de 2.41eV (laser de Ar) verificamos a presenca de um novo pico com energia de 1.4
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meV abaixo da energia da transi¢cdo fundamental, E;-HH,. A figura IV.6 mostra os
dois espectros para efeito de comparagio.
Chamaremos os picos de menor e maior energia de picos A e B,

respectivamente. Nos referiremos também ao pico B como o pico do éxciton livre
(FE).

T * T * T

- T=32K 1.5643 eV 7
1.5629 eV t

] \ l

Excit.: 2.41 eV
P =11 mW/cm?

| Excit.: 1.689 eV
P =18 mW/im?®

INTENSIDADE DA PL (Un. Arb)

1 L 1 N 1
1,560 1,563 1,566
ENERGIA (eV)

Figura 1IV.6: Espectros de PL obtidos com diferentes energias de excitacdo.
Para excitagdo de 2.41 eV observa-se um pico abaixo da transicdo E-HH, ausente
para excitagdo de 1.689 eV. Os espectros, que sdo deslocados de 0.5 meV, entre si

Joram alinhados para facilitar a comparagdo.

Ha algumas hipoteses para se explicar a origem do pico observado, tais

como:

a) "splitting" devido a interagdo de troca,
b) variagdo de monocamadas na interface,
c) bi-éxcitons e

d) éxcitons ligados.
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Nesta se¢do mostraremos resultados de PL em fun¢do da temperatura, poténcia
de excitagdo e em fungdo da energia de excitagfo, além de uma analise da forma de

linha da PL, que nos permitirio relacionar a linha observada aos éxcitons ligados.

IV.3.a - Fotoluminescéncia em Fung¢do da Temperatura e da Poténcia de Excitagdo

Realizamos medidas de PL desde 3.2 K até 200 K excitando a amostra
com energia de 2.41 eV, maior que o “gap” da barreira portanto. A densidade de
poténcia usada foi de 11 mW/cm® . Na figura IV.7 mostramos os espectros para

temperaturas entre 1.9 ¢ 15.2 K.

INTENSIDADE DA PL (Un. Arb.)

1.560 1.563 1.566
ENERGIA (eV)

Figura 1IV.7: Espectros de PL em fung¢do da temperatura da amosira para

excitagdo com o laser de Argénio (2.41 eV) e densidade de poténcia de 11.0 mW/cm’.
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Observa-se que a intensidade do pico de menor energia diminui
bruscamente com o aumento da temperatura, desaparecendo para temperaturas de

aproximadamente 15.0 K.
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Figura IV.8: Grdfico das intensidades de PL contra 1/kT para os picos A e B da

figura IV.7. As curvas foram tracadas a partir de ajuste usando

Ipp = I/(1+exp[E/kT]).

Mostramos na figura IV.8 o grafico das intensidades da PL versus 1/kT,
onde k é a constante de Boltzmann (0.0862 meV/Kelvin). As intensidades de cada pico
foram obtidas através da deconvolugio dos espectros. As curvas mostradas

correspondem a um ajuste obtido com a equagio:

Iy
1+ Cexpl-E, / kT]

Ip =
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onde I, € a intensidade da PL em baixas temperaturas, C € uma constante relacionada
a0 nivel de Fermi e E, € a energia de ativa¢do térmica [Bebb 1972].

A partir dos ajustes obtivemos 14.0 meV para a energia de ativagio
térmica do éxciton livre que é um valor compativel com a sua energia de ligagio (ver
se¢do I'V.2). Para o complexo que d4 origem ao pico A, de menor energia, obtivemos
3.0 meV. Embora este valor de energia seja diferente é compativel com a energia de
ativagdo Optica de 1.4 meV (figuraIV.4), -

Na regido de baixas temperaturas nota-se um ligeiro acréscimo na
intensidade do pico B (éxciton livre) quando a temperatura aumenta. Isto ocorre devido

a ionizagdo térmica do complexo relacionado ao pico A.

T T T T T ¥ T T T
EXCIT.: 2.41eV

T=20K .
I,=3.1 W/em?®

: A R
- POTENCIA -

|

101,
1071,
1021,
10l -

INTENSIDADE DA PL (Un, Arb.)

Iy

T T T T T T T T T T
1.560 1.562 1.564 1.566 1.568
ENERGIA (¢V)

Figura IV.9: Espectros de PL obtidos em T = 2 K onde a poténcia de excitacdo
foi variada em 4 ordens de grandeza. Observa-se a auséncia do pico A (de menor

energia) para altas poténcias (espectro inferior) devido ao processo de saturagdo.
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Com o objetivo de identificar este pico de menor energia (A) foram feitas
medidas de PL em func¢fo da poténcia de excitagdo. As medidas foram realizadas na
condigdo em que os portadores sfo criados na barreira (excitagio com energia de 2.41
eV) e variou-se a poténcia em 4 ordens de grandeza. Os espectros obtidos aparecem na
figura I'V.9, abaixo.

As medidas mostram que o pico de menor energia desaparece para
densidades de poténcia altas. Este comportamento € tipico das transigbes Opticas
relacionadas aos éxcitons ligados e se deve & saturagfio proveniente do niimero
reduzido de centros espalhadores (impurezas e/ou defeitos) que ddo origem ao

complexo éxciton ligado.

IV.3. b - Discussdo sobre a origem do pico de baixa energia

Como ja foi comentado, anteriormente, o pico A que aparece com
energia abaixo da transigdo fundamental do pogo, pode estar, em principio,
relacionado com a interagdo de troca, variagdo de monocamadas na interface, bi-
éxcitons ou éxcitons ligados. Apresentaremos abaixo os argumentos que nos permitem

relacionar o referido pico com os éxcitons ligados e descartar as outras possibilidades.

a) Interacio de Troca

A emissdo do éxciton livre pode sofrer um "splitting” resultando num
dubleto, mesmo na auséncia de campo magnético, como decorréncia da interagio de
troca, onde estados j = 1/2 (elétrons) e j = 3/2 (buracos) se combinam para formar
estados j = 1 e j = 2. Em GaAs "bulk" este "splitting" é da ordem de 0.02 meV e pode
chegar a 6 meV para pogos quéanticos com larguras da ordem de 15 A.[Bauer 1987]

Para um pogo de 80 A espera-se um “splitting” de aproximadamente
1.3 meV [Bauer 1987], préximo, portanto, do valor de 1.4 meV observado em nossa
amostra. Estes valores também sfo coerentes com os valores calculados por Chen e
colaboradores [Chen 1988] como mostra a figura 3 desta referéncia.

Potemsky [Potemsky 1989 e Potemsky 1990} e colaboradores usaram

altos campos magnéticos e radiagdo circularmente polarizada para, levantando a
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degenerescéncia do nivel de buraco pesado, identificar o dubleto observado por eles e
assocla-lo a interagdo de troca. Os autores também encontram valores proximos aos
citados acima.

Ha no entanto algumas diferengas entre nossos resultados e aqueles das

referéncias [Bauer 1987 e Potemsky 19907 que devem ser destacadas.

1 - Potemsky observou o dubleto tanto no espectro de PL como no
espectro de PLE e de foto-reflectincia permitindo-o descartar a associagio com 0S
éxcitons ligados. Em nosso caso, ao contrario, o dubleto nio aparece no espectro de

PLE, mas apenas no espectro de PL.

2 - Tanto Bauer quanto Potemsky apontam que a intensidade dos dois
picos do dubleto ndo se altera com a poténcia de excitagdo. Na figura IV.9 observa-se

claramente esta variagio em nossas medidas.

3 - Nas medidas da referéncia [Potemsky 1990] a amostra foi excitada
com energia de 1.65 eV (abaixo do “gap” da barreira). Em nosso caso o pico de menor
energia tem presenga mais marcante apenas quando se excita a amostra com altas

energias. Discutiremos esta questido mais detalhadamente na segfio IV.4,

Com base nos pontos levantados acima concluimos que, embora o valor
de energia do pico A seja compativel com aqueles esperados para o "splitting" devido a

interagdo de troca, somos obrigados a descartar esta associagio.

B) Variacio de Monocamadas na Interface

A formagdo de ilhas planas e extensas na interface levam ao
aparecimento de diferentes picos nos espectros de emissio e excitagdo, decorrente da
presenca de diferentes potenciais de confinamento, conforme foi discutido na segéo
I.2.

Trés pontos nos levam a descartar esta possibilidade:
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1) Nio observamos, no espectro de PLE, nenhum vestigio do
confinamento do €xciton no “novo pogo” com largura diferente.

2) Sendo o pogo quintico de GaAs a variagdo de uma monocamada
resultaria numa variagdo na largura do pogo de 2.83 A; para um pogo de 80 A
esperariamos, segundo nossos calculos, uma diferenga de aproximadamente 2.7 meV
entre os picos, isto €, o dobro do encontrado em nossas medidas.

3) Por ultimo, se o pico de menor energia (Pico A) estivesse relacionado
ao confinamento em ilhas, ndo esperariamos uma diferenga tio marcante ao se variar a

energia de excitagio.

Desta forma, embora as medidas de PL em fun¢do da temperatura e da
poténcia possam ser compatibilizadas com a interpretagio de variagdo de

monocamadas, 0s trés pontos acima nos levam a ignorar esta possibilidade.

¢) Bi-Excitons

O surgimento de um dubleto na emissdo do éxciton livre, associado a
formagdo de bi-éxcitons, foi observada primeiramente por Miller [Miller 1982b]. As
energias de ligaco deste complexo dependem da largura do pogo quéntico e foram
calculadas por Kleinman [Kleinman 1983].

O fato marcante dos bi-éxcitons € que sua formacgdo € favorecida para
altas densidades de éxcitons criados, isto €, para altas densidades de poténcia de
excitagdo [Charbonneau 1988]. Nossos resultados, mostrados na figura IV.9,
explicifam que a particula responsavel pela emissdo em questdo tem caracteristicas
opostas aos bi-éxcitons. Assim devemos descartd-los, também, como possivel

explicagdo para nossos resultados.

d) Kxcitons-Ligados
Um éxciton pode estar ligado ao potencial coloumbiano de impurezas ou

defeitos no po¢o ou na barreira ¢ também em defeitos na interface. A energia
dispendida na ligag8o do éxciton € subtraida da energia do éxciton livre, dando origem

a uma nova emissfo observada no espectro de fotoluminescéncia [Bastard 1988].
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A nfo observagdo de uma nova estrutura, no espectro de excitagdo
(figura IV.2), quando se detecta o sinal com energia proxima aquela em que o pico A
aparece, o comportamento com a temperatura (figura IV.7) e a saturagdo que ocorre
para altas poténcias de excitagdo (figura IV.9) sdo compativeis com o comportamento
de um éxciton ligado [Potemsky 1990 e Miller 1982a]

Esta compatibilidade, aliada & dificuldade em conciliar nossos resultados

com as trés possibilidades anteriores nos leva a concluir que:

“em nossa_amostra, o pico observado com energia abaixo da transicdo

fundamental do poco (E,-HH ) corresponde a emissdo de um éxciton ligado™

Uma analise da forma de linha da luminescéncia, apresentada logo
abaixo, da suporte a esta nossa interpretagio. Daqui para diante chamaremos o pico A

de pico do éxciton ligado, ou simplesmente pico BE.

IV.3.c - Andlise da Forma de Linha da Fotoluminescéncia

O espectro de emissio de um éxciton ¢ obtido a partir da convoluggo de
trés componentes basicos: uma fungdo que representa o alargamento Lorentziano
decorrente da interagdo de estado final, outra representando o alargamento Gaussiano
advindo das flutuagdes estatisticas das larguras do pogo € na composigﬁo da liga e por
ultimo a fungdo distribuigdo dos estados [Bimberg 1986 ¢ Christen 1990]. A segdo I11.2
apresenta uma discussdo mais detalhada

A figura IV.10 mostra a deconvolugfio de um espectro de PL em que
aparecem ambos 0s picos; as condigdes de medidas foram T=2 K, P = 18 mW/cm® e
excitagio em 2.41 eV. Na parte (a) tentou-se ajustar o espectro através de duas curvas
Lorentzianas, na parte (b) duas Gaussianas e na parte {c)} o ajuste foi feito usando-se
uma Lorentziana para o pico associado ao BE (menor energia) e uma Gaussiana para o
pico do FE (maior energia). Os ajustes foram feitos supondo-se Lorentzianas ou

Gaussianas puras.
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Figura IV.10: Deconvolugdo de espectro de PL obtido em T = 2 K com energia
de excitagdo de 2.41 eV. Os ajustes foram feitos considerando-se: a) duas
Lorentzianas, b) duas Gaussianas e ¢) uma Loreniziana para o BE e uma Gaussiana

para o FE.

Fica evidente da figura que usando-se duas Lorentzianas (a) ou duas
Gaussianas (b) o ajuste falha para as regides de altas energias ou baixas energias,
respectivamente. O espectro pode ser ajustado muito bem caso consideremos a

convolugdo de uma Lorentziana (pico do BE) e uma Gaussiana (pico do FE).
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O éxciton ligado apresenta menor mobilidade devido a sua ligagdo ao
centro espalhador (defeito ou impureza) sendo razoavel supor que esta particula ¢
pouco sensivel as flutuagles na composigdo da liga, bem como as variagdes das
larguras do pogo. A consequéncia é uma predominéncia da interagio de estado final
(alargamento Lorentziano).

Ao contrario, o éxciton livre pode se deslocar com maior facilidade pelo
pogo, sendo mais sensivel as flutuagBes estatisticas. Isto implica na predominéncia do
alargamento Gaussiano [Bimberg 1986 e Singh 1985].

Concluimos assim ser possivel conciliar a forma de linha da
luminescéncia com a nossa interpretacdo de que estamos lidando com éxcitons livres
(pico B) e éxcitons ligado (pico A). Colocando de outra maneira podemos afirmar
que a analise da forma de linha da PL sustenta nossa interpretagio.

Num trabalho de 1994 Srinivas e colaboradores [Srinivas 1994]
observaram um pico no espectro de luminescéncia, o qual sd aparece quando se excita
a amostra com energias acima do "gap" da barreira, como ocorre para nossa amostra.
Com base neste fato os autores afirmam estar observando a emiss@o de um éxciton
ligado a um defeito ionizado na barreira. Nossos espectros mostrados na figura IV.6
apontam, aparentemente, para a mesma conclusfo.

Na secfio seguinte iremos estudar a natureza do éxciton ligado centrando
a discussdo no comportamento da emissdo para diferentes energias de excitagdo. Nossa
questdo inicial € saber se o pico do éxciton ligado aparece ou ndo quando os éxcitons
sdo criados ressonantemente no pogo. Nossa analise leva-nos a questionar a

interpretagdo dos autores da referéncia [Srinivas 1994}

1V. 4 - SOBRE A NATUREZA DO EXCITON LIGADO

Existe uma diferenca basica entre excitar a amostra com energias abaixo
¢ acima do “gap” da barreira que € a presenga ou ndo do pocesso de relaxagdo dos

portadores da barreira para o pogo.

52



Quando os portadores foto-gerados possuem energia maior que
1.951 eV, para o caso de nossa amostra, elétrons e buracos sofrem um processo de
relaxagdo para o pogo, formam os éxcifons e recombinam. Parte dos elétrons se
recombinam nfo radiativamente ou siio presos por impurezas e/ou defeitos e parte
deles podem também se recombinar radiativamente na propria barreira [Kusano 1989]
O processo de ralaxagdo para o pogo se da principalmente pela emissio de fénons
Opticos e € bastante eficiente. Os tempos de relaxagdo s80 da ordem de pico-segundos
[Damen 1990]. Alguns autores usam um modelo hidrodindmico para tratar a captura
dos portadores no pogo [Bacher 1993].

Uma vez no pogo os elétrons deverdo sofrer ainda outros processos de
espalhamento até encontrar, em sua maioria, o estado fundamental E;. Os
espalhamentos ocorrem com fénons Opticos e fambém aciisticos. A maior parte dos
portadores 1rfio formar os éxcitons HH e LH, devido ao potencial Coulombiano
atrativo entre elétrons e buracos, embora parte das particulas poderdo se recombinar
como portadores livres.

No caso em que a excitagdo € feita com energia abaixo do "gap” da
barreira a liga se torna transparente a radiagdo. Os portadores sdo entdo foto-gerados
diretamente no pogo, podendo haver ou nio ressonincia com os niveis quinticos. Os
mecanismos de relaxagdo envolvem os fénons acisticos e eventualmente também os
opticos quando a energia a ser dissipada exceder a energia destes foénons, que é de
36.7 meV para o GaAs. Se houver ressonincia com algum nivel do pogo a absorgdo
sofrerd um incremento substancial.

Vejamos agora alguns resultados de medidas que procuram elucidar o
comportamento do éxciton ligado quando se varia a energia de excitagéo.

A figura IV.11 mostra espectros de PL obtidos em diferentes
temperaturas onde a densidade de poténcia usada foi de apenas 18 mW/em?, isto &,
fora do regime de saturagio, e a energia da excitagdo foi de 1.689 eV. Verifica-se que
ha uma diferenga marcante em relagiio aos espectros da figura IV.7; o pico do éxciton
ligado nfo estd presente, aparentemente. Entretanto, observa-se que na regido de
baixas energias a intensidade da emissdo diminui conforme se aumenta a temperatura,

indicando a ocorréncia de um processo de ativagdo térmica.
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- Excit.: 1.689 ¢V -

P= 18 mW/cm? /

ATIVAGCAO
32K TERMICA
- 57K
75K
83K
95K
11.6 K
138K

INTENSIDADE DA PL (Un. Arb.)
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Figura 1IV.11: Espectros de PL em fungdo da temperatura para excitagdo com
energia de 1.689 el (menor que o “gap’da barreira). Verifica-se que hd um processo

de ativagdo térmica presente na regido do pico do BE.

Na figura IV.12, abaixo, sdo mostrados uma série de espectros de PL
obtidos com diferentes energias de excitagdo, desde 1.771 até 2.883 V. A temperatura
usada foi de 2 K e a densidade de poténcia de excitagfo foi de 3 mW/cm?®. O objetivo é
dirimir a divida sobre a presenga ou ndo da emissdo associada ao BE, quando os
portadores sfo criados no pogo e nio na barreira.

Estas medidas foram realizadas usando-se uma lampada halogénica
branca com poténcia de 1000 W. A energia do feixe de excitagdo foi selecionada

através de um monocromador de 0.3 m.
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Figura IV 12: Espectros de PL obtidos para diferentes energias de excitagdo,
em T=2Ke P=33m Wiem®. O “gap” da barreira vale 1.951 eV.

O primeiro aspecto a destacar € que nfo ocorre uma alterago brusca dos
espectros quando comparamos aqueles que foram obtidos com energia abaixo ou
acima da barreira (observar a parte superior do espectro e lembrar que o “gap” da
barreira vale 1.951 eV). A variagfio € monotonica.O segundo aspecto importante € que
hd uma evidente assimetria no espectro obtido com energia de 1.771 eV. Estes dois
fatos indicam que o pico de menor energia, ¢ qual associamos ao éxciton ligado, se faz
presente mesmo quando se excita a amostra com energias menores que a barreira.

Afim de ampliar nossa analise plotamos na figura IV.13 alguns espectros
com o cixo das intensidades em escala logaritmica, este procedimento faz destacar as

estruturas de baixa intensidade.
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Figura IV 13: Espectros de PL em escala logaritmica. O espectro (a) foi
destacado da figura IV 12 e o espectro (b) foi destacado da figura IV.11; as energias

de excitagdo foram 1.771 e 1.689 eV, respectivamente.

_ Em IV.13.a temos o espectro superior da figura IV.12, onde o feixe de
excitagdo tinha energia de 1.771 eV. Esta figura mostra de forma contundente a
presenga de uma estrutura abaixo do pico relacionado aos éxcitons livres.

Na parte (b) da mesma figura nés mostramos dois espectros, retirados na
figura IV.11, para temperaturas de 3.2 e 15.7 K e cujo feixe de excitagfio tinha energia
de 1.689 ¢V . Podemos confirmar que ha uma estrutura presente abaixo do pico FE e
que ocorre um processo de ativagdo térmica.

O espectro mostrado em IV.13.a pode ser perfeitamente ajustado caso 0
consideremos uma convolugdo de uma Lorentziana (BE) e uma Gaussiana (FE),

conforme mostra a figura IV.14.
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Figura IV.14: Deconvolucdo de um espectro de PL onde T = 2.0 K e a energia
de excitagdo usada foi menor que o "gap"” da barreira (1.771 eV). Observa-se a

presenga da emissdo associada ao BE.

Com base nestes dados podemos afirmar que a presenga da emissdo do
éxciton ligado ocorre mesmo quando excitamos a amostra com energias abaixo do
“gap” da liga. Este nosso resultado difere, portanto, daquele apresentado por Srinivas e
colaboradores [Srinivas 1994] e nos leva a questionar a interpretagfo apresentada.

Lembremos que os autores daquele trabalho afirmam que “devido ao fato
do pico de menor energia aparecer apenas quando se excila a amostra com energia
acima do gap da barreira, o éxciton deve estar ligado a um defeito ionizado na
barreira”; como no trabalho em questfio foi analisado apenas dois espectros, um com
energia abaixo e outro com energia acima do “gap” da barreira os autores incorreram,
muito provavelmente, num erro de interpretagio.

Nossos resultados permitem concluir que:
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“o pico de luminescéncia com energia abaixo da emissdo fundamental

do poco estd associado a um éxciton ligado. Este complexo tem origem a partir da

ionizacdo de defeitos na interface”
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Figura IV.15: Intensidades integradas da fotoluminescéncia em fungdo da
energia de excitagdo para cada pico (FE e BE) e total. As medidas foram obtidas em T
= 2 K. A figura no canto superior direito mostra a rela¢do entre as intensidades dos
picos (FE e BE) em fungdo da energia de excitagdo. A curva tragada representa um

ajuste linear.

Como se pode verificar na figura [V.12 as intensidades relativas dos pico

varia drasticamente quando variamos a energia de excitagdo. Sdo mostradas na figura
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IV.15 as intensidades integradas de cada pico bem como a intensidade total, em fungdo da
energia de excitagdo. As intensidades foram obtidas apds os espectros terem sido
deconvohiidos, por uma Gaussiana (FE) e uma Lorentziana (BE), conforme discussdo
anterior.

Para energias maiores que 1.951 eV a barreira deixa de ser transparente e
passa a absorver, aumentando o volume absorvedor. O resultado ¢ um incremento na
intensidade total da emissdo. Os dados da figura IV.15 mostram que a intensidade
aumenta até energias de excitagdo da ordem de 2.0 eV, diminuindo para energias maiores.
A queda das mtensidades para energias maiores é decorréncia do aumento das emissdes
nfo radiatiavas.

Com o objetivo de aprofundar nossa investigagdo realizamos um
experimento que consistiu em tncidir sobre a mesma regido da amostra um feixe do laser
de Argénio (2.41 meV) e um feixe do laser de Ti-Sa (1.631 eV). Desta forma pudemos

criar, simultaneamente, portadores na barreira e no pogo.

T=20k  BE |
3 FE
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< - -
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2 L ]
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< | J
]
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Z b Ar+Ti-Sa (a A
E Detec.: Ti-Sa
Z ()
| Apenas Ti-8a i
i " ] "
[.560 1.565 1.57¢
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Figura IV.16: Espectros de PL para diferentes condi¢bes de excitagdo em T = 2 K e
baixa poténcia. a) excitagdo com laser de Ar (2.41 eV) e Ti-Sa (1.631 eV) e detec¢do da
emissdio proveniente dos éxcitons gerados pelo laser de menor energia; b) idem, com
detec¢do da emissdo proveniente dos éxcitons gerados pelo laser de maior energia e c)
excita¢do apenas com o laser de menor energia (ver texto).
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Com o objetivo de aprofundar nossa investigagdo, realizamos um
experimento que consistiu em incidir sobre a mesma regido da amostra um feixe do
laser de Argdnio (2.41 meV) e um feixe do laser de Ti-Sa (1.631 eV). Desta forma
pudemos criar, simultaneamente, portadores na barreira e no pogo.

Com a ajuda de um amplificador “lock-in” € um “chopper” nés pudemos
detectar a emissdo proveniente, ora dos éxcitons que se formaram a partir de
portadores criados diretamente no pogo e ora daqueles que se formaram a partir de
portadores criados na barreira e que foram capturados pelo pogo. E possivel conseguir
1sto interceptando-se o feixe apropriado com o “chopper” (ver segédo III.3).

Os espectros obtidos com esta detecgdo seletiva sdo apresentados na
figura IV.16. As densidades de poténcia usadas foram de 7 e¢ 31 mW/cm® para os
feixes do Argdnio e Ti-Sa, respectivamente, e assim estivemos sempre no regime de
baixa densidade de éxcitons.

No espectro superior (a) fizemos incidir ambos os feixes e detectamos a
emissdo relacionada aos éxcitons criados pelo feixe de Ar, ou seja, o “chopper” foi
colocado no feixe deste laser. Notamos neste espectro a presenca nitida dos dois picos,
do éxciton livre (1.564 eV) e do éxciton ligado (1.5627 eV).

No espectro intermediario, (b), também fizemos incidir ambos os feixes
e 0 “chopper” foi colocado no feixe do laser de Ti-Sa. Desta forma o sinal detectado
corresponde apenas aos éxcitons foto-gerados pelo feixe com energia de 1.631 eV, ou
seja, aqueles criados diretamente no pogo. Podemos constatar neste espectro a
presenga nitida do pico de menor energia (éxciton ligado), embora com intensidade
relativa menor que no espectro superior, (a).

Finalmente no espectro inferior, (c), temos a situagido em que apenas o
feixe de Ti-Sa estd incidindo sobre a amostra. Neste caso observamos apenas uma
assimetria do espectro na regiio de menor energia, semelhante ao que ja fora
observado antes.

Os espectros (a) e (c) confirmam o resultado da figura IV.4. O aspecto
novo fica por conta do espectro intermediario, (b).

Comparando os trés espectros conclui-se de forma inequivoca que a

presenca do feixe de maior energia (2.41 eV) tem um efeito facilitador na formagio

60



dos éxcitons ligados, mesmo quando estes sdo formados a partir de cargas foto-geradas
diretamente no pogo quéntico.

Nossos dados indicam que criando-se os portadores com maior energia
aumenta-se a probabilidade de que elétrons sejam capturados por defeitos, ionizando-
0s. Aumenta-se assim a probabilidade de formagio do complexo BE, mesmo que estes
sejam formados a partir de pares elétron-buraco criados com energias menores
(comparar espectros (b) e (c)).

Por outro lado, verifica-se também que a formagio dos complexos BE ¢é
mais efetiva quando os éxcitons sdo formados a partir de pares gerados com energias
maiores. Isto pode ser notado comparando-se os espectros (a) e (b) e também pelos
resultados da figura V.15,

Em conclusio, o comportamento do espectro de emissio de nossa
amostra esti relacionado com os mecanismos de relaxacdo dos portadores e éxcitons,
bem como aos processos de captura de portadores por defeitos na interface. Um estudo

adequado desta dinimica requer medidas com resolugdo temporal.

IV.5 - RESULTADOS DE MAGNETO-OPTICA: UMA ANALISE DA
INTERFACE.

Como ja foi discutido antertormente os éxcitons constituem uma
ferramenta 1til no estudo de interfaces, devido ao fato de suas propriedades Opticas
serem sensiveis a defeitos desta regiio da amostra. Nesta seg@o apresentaremos
resultados de magneto-Optica que nos permitem avaliar as dimensdes das
microrugosidades das interfaces de nossa amostra.

A anilise da forma de linha da luminescéncia ¢ fundamental para o
estudo das propriedades excitdnicas em pogos quinticos [Christen 1990 e Bimberg
1986]. Uma analise equivocada da forma de linha da emissfio pode induzir a erros na

interpretagéio de resultados experimentais.

6l



Como foi discutido na sec¢fo I1.2 o espectro de luminescéncia € obtido a
partir da convolu¢do de uma curva Lorentziana e uma curva Gaussiana, acrescidas da
distribuigdo estatistica dos estados.

As interfaces apresentam uma série de rugosidades, geralmente com
profundidade de uma monocamada, cujo efeito € provocar uma flutuagdo na largura,
L., dos pogos. Segundo o modelo proposto por Singh e Bajaj [Singh 1984 e Singh
1985] esta flutuagdo € bem descrita, estatisticamente, por uma distribui¢do Gaussiana.
De acordo com este modelo o desvio padrdo da distribuigdo Gaussiana se relaciona
com pardmetros associados a interface

A equagdo 13 relaciona a largura de linha da PL a meia altura com
pardmetros microscopicos ¢ com a dimens#o lateral do éxciton, R,, = (P2 + y*'P),

como:

26

B o)
o=118"— 1%2 0= p) (20)
,UZLZ ex

O significado das grandezas podem ser encontrados na sec¢fo I1.2.

Aplicando-se um campo magnético, perpendicularmente ao plano da
amostra, ocorre uma redugio no valor de R, como consequéncia do “confinamento”
adicional. Espera-se portanto, de acordo com a expressdo acima, um alargamento da
linha de emissdo (PL). Ossau e colaboradores [Ossau 1986] relacionam R, com o

shift diamagnético do estado fundamental, AE(1S), como:

e’B?
8 iy,

AE(1S) = R2, (21)

onde |, ¢ a massa reduzida no plano x-y (considerando-se z a diregdo de
crescimento).
Esta relagdo € a mesma tanto para o estado de buraco pesado quanto para

o de buraco leve desde que se use a massa reduzida apropriada.
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Realizamos medidas de magneto-PL para campos entre 0 e 12 T, de
acordo com a montagem descrita no capitulo anterior. Os espectros de PL foram
deconvoluidos através de uma Lorentziana (BE) e uma Gaussiana (FE) puras, como ja
fora discutido antes (ver seg¢do anterior). Desta forma foi possivel acompanhar, além da
variagio das energias dos picos, a variagio das larguras de cada linha de emissio (FE
e BE) em fungfio do campo magnético.

A figura IV.17 mostra a energia dos picos FE e BE em fungédo de B.
Podemos verificar um comportamento quadratico para regides de baixo campo € um
comportamento linear na regido de altos campos, como esperado [Akimoto 1967 e

Sugawara 1992].
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Figura IV.17: Energias dos picos FE e BE em fungdo do campo magnético B,

aplicado perpendicularmente ao plano da amostra.

Usando a equagdo (21) calculamos R, para cada valor de campo. Os
resultados sio mostrados na figura IV.18. A curva tragada na figura representa um

ajuste linear dos pontos obtidos.
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Extrapolando a reta para B = 0 obtém-se o valor de 97 A para R... O
valor esperado para o éxciton bi-dimensional € (3/8)a, onde a, é o raio de Bohr tri-
dimensional. Tomando-se 145 A para o raio de Bohr do GaAs [Ossau 1986] obtém-se

o valor de 89 A para R.,. Verifica-se, assim, uma boa concordincia.

M1

/ ajuste linear
100 4

o
(=]

“

DIMENSAQO LATERAL DO EXCITON (ang)

-~
j=1

600 2 4 6 8 10 12
CAMPO MAGNETICO (T)

Figura IV.18: Dimensdo lateral do éxciton, R., em fun¢do do campo
magnético. Os valores foram calculados a partir dos deslocamentos diamagnéticos,

através da expressdo (21). A curva tragada representa um ajuste linear.

A largura de linha do pico FE em B = 0, obtida a partir da deconvolugio
do espectro, foi de 1.603 meV. Usando-se o valor de R, para campo nulo (97A)
podemos determinar, por meio da equagdo (13), a dimensdo lateral média, &, , das

microrugosidades na interface.

O valor encontrado foi 37 A. Este valor é compativel com valores
entre 30 e 50 A determinados por meio de Microscopia Eletrdnica de Transmissdo
(TEM) [Ourzmad 1989 ¢ Warwick 1992] para o mesmo sistema de pogos quéinticos,
1sto €, o sistema GaAs/GaAlAs.
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Tomando-se agora o valor de 8, (37 A), juntamente com os valores de
Rex em funcgfio de B (figura IV.18), podemos encontrar as larguras das linhas de PL do
FE em fung@o do campo magnético, usando-se a equagdo (20). Tomando-se os pontos
obtidos desta forma tragamos uma curva fazendo um ajuste polinomial quadratico
(curva tracejada).

Na mesma figura apresentamos o valores das larguras de linha medidas

diretamente dos espectros deconvoluidos (pontos cheios).
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Figura IV.19: Larguras de linha da PL do éxciton livee (FE) em fungdo do
campo magnético. Os pontos foram obtidos diretamente dos espectros. A curva foi
tragada como um ajuste quadrdtico dos pontos calculados, cdlculos estes feitos a

partir do deslocamento diamagnético e usando as equagdes (20) e (21).

A figura acima nos mostra que os alargamentos da linha de PL com com
0 campo magnético apresentam uma boa concordancia com os alargamentos previstos
pela teoria de Singh e Bajaj [Singh 1985]. Concluimos que apesar da simplicidade
desta teoria, ela descreve adequadamente o efeito das microrugosidadesos sobre as

propriedades Opticas dos €xcitons em nossa amostra.
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CAPITULOV

ACEITADORES DE Be CONFINADOS: RESULTADOS
E DISCUSSOES

Neste capitulo serdo apresentados os resultados, com as respectivas
discussBes, sobre propriedades Opticas de Be confinados num sistema de maultiplos
pogos quinticos. O aspecto principal desta parte do trabalho esta relacionado com as
transigdes oOpticas de aceitadores, confinados em diferentes potenciais devido a
formagéo de ilhas na interface da amostra.

Na segfo V.1 apresentaremos, como no capitulo antertor, uma descrig@o
da amostra estudada. As propriedades opticas excitdnicas e intrinsecas ao pogo serdo
abordadas na segdo V.2. A se¢8o V.3 sera destinada a analise das transi¢Ges Opticas
“free-to-bound”. Por ultimo, na se¢fio V.4, trataremos das resultados relacionados aos

niveis excitados dos aceitadores confinados.

V.1 - DESCRICAO DA AMOSTRA ESTUDADA

A amostra a que se refere os resultados e discussdes apresentados neste
capitulo tem a mesma estrutura da amostra estudada no capitulo anterior. Consiste,
portanto, de um sistema de multiplos pogos quénticos, com 20 periodos, crescidos por
MBE sobre um substrato SI-GaAs (100). A estrutura foi mostrada na figura IV.1
(secdo IL.1). _

Esta amostra difere da anterior apenas quanto a dopagem e a largura dos
pogos. Enquanto a anterior nfo apresentava nenhum tipo de dopagem intencional, a
amostra atual foi dopada com 4tomos de Be na regifio central dos pogos. A largura dos
pogos é de aproximadamente 45 A, valor este determinado a partir das medidas de

PLE. A barreira possui largura de 300 A, como na outra amostra.
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A amostra foi dopada em toda a regifio central do pogo exceto duas
monocamadas proximas a cada interface.Este procedimento visava diminuir os defeitos
na interface. H4 portanto regides de 5.66 A sem dopagem préximas a cada interface; a
porcentagem dopada dependerd, portanto, da largura dos pogos. A concentrago
nominal de Be usada foi de 10'® cm™®. A figura V.1, abaixo, apresenta um esquema da

amostra onde aparecem apenas um dos pogos.

BARREIRA DE GaAlAs
REGIAO DO POGO SEM DOPAGEM

REGIA0 DO POGO COM DOPAGEM

Figura V.1 - Esquema da amostra estudada neste capitulo V mostrando um dos

pogos com a respectiva dopagem.

V.2 - TRANSICOES EXCITONICAS RELACIONADAS AOS POCOS
QUANTICOS

Foram realizadas medidas de PL ¢ PLE, em diferentes condi¢gdes, com o
objetivo de identificar as transi¢es opticas do pogo.

A figura V.2 mostra espectros de PL obtidos em diferentes temperaturas,
onde notamos claramente a presenca de trés picos com energias de 1.6262, 1.6339 e
1.638 eV. Em T = 2 K estes picos apresentam larguras de linha a meia altura (FWHM)
de 8.5, 3.8 e 4.2 meV, respectivamente, o que indica a presenga de defeitos de
interface. Nosso objetivo nesta se¢fo sera o de identificar a origem destes picos, 0s

quais chamaremos de picos A, B e C, respectivamente.
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Nota-se que hd uma alteragio na intensidade relativa dos picos. No
entanto, medidas em altas temperaturas mostram que os trés picos persistem até

temperaturas préximas a temperatura ambiente.

I 1 ) T

P =0.71 Wem®
| EXCIT.:241eV C(1.638eV)

B(1.6339)

1.58K
50K

100K
200K
300K |
405K
512K
60.0 K
70.0K

1

INTENSIDADE DA PL (Un, Arb.)

1,61 1,62 1,63 164 1,65
ENERGIA (eV)

Figura V.2: Especiros de PL obtidos em diferentes temperaturas, com

excitagdo de 0.71 W/em’ e energia de 2.41 eV.

Apés deconvoluir o espectro em trés curvas Gaussianas, 0 que sera
discutido adiante, as intensidades integradas foram plotadas contra o inverso da
energia térmica, kT, o que é mostrado na figura V.3, abaixo.

As curvas apresentadas na figura foram obtidas a partir de ajuste usando
a equago Ip, = Ly/[1+Cexp(E, / kT)] [Bebb 1972]. O valor obtido para as energias de
ativagdo térmica foram 8.2, 6.3 e 15.0 meV para os picos A, B, e C, respectivamente.
Discutiremos adiante a compatibilidade entre estes valores e nossa interpretagio para

a origem dos picos.
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Figura V.3: Intensidade integrada da PL versus o inverso da energia térmica
kT. As curvas tragadas foram obtidas a partir de ajuste usando a equagdo

Ipp = Iy/[1+Cexp(E,/ kT)].

Realizamos medidas de PL para diferentes poténcias de excitagdo onde
variou-se a intensidade do feixe em trés ordens de grandeza. A temperatura usada foi
de 2 K e a amostra foi excitada por um feixe de laser de argbnio (2.41 eV). Estes
dados sdo apresentados na figura V.4.

Nota-se que nfio ha nenhuma variagio na intensidade relativa dos picos,
nos espectros de emissdo. Este comportamento indica que estas emissdes nio se
referem a éxcitons ligados ou bi-éxcitons, pois se assim fosse esperarfamos,
respectivamente, uma queda ou um aumento na intensidade do pico com o aumento da
poténcia. A associa¢do de algum dos picos a éxcitons ligados fica também prejudicada
quando analisamos 0 comportamento com a temperatura, pois ndo ocorre a ionizagdo

térmica como foi observado na amostra estudada no capitulo anterior
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Figura V.4: Medidas de PL obtidas em T = 2 K, com excita¢do de 2.41 eV e em

diferentes poténcias de excitagdo.

Realizamos, também, medidas de PLE para detecgdes em diferentes
energias, em temperatura de 2 K e com intensidade de 0.5 W/ecm®, Os espectros de
excitagdo obtidos sdo aqueles da figura V.5.

No espectro superior (1) aparecem seis estruturas muito bem definidas.
Este resultado aliado aos espectros de PL apresentados acima, os quais nos obrigam a
descartar éxcitons ligados e bi-éxcitons, nos leva a concluir que nesta amostra temos
trés pocos com larguras diferentes, decorrente da variagio de monocamadas na
interface (ver discuss#io da segfo I1.2). Denominamos acima os picos de A, B e C. Esta
mesma nomenclatura serd usada para cada um dos respectivos pogos.

O “splitting” devido a interagio de troca, que era uma possivel
explicagdo para o espectro de PL da amostra estudada no capitulo IV, foi também
descartado neste caso porque a separagio, em energia, entre os picos discorda

completamente do esperado.
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Figura V.5: Espectros de PLE para diferentes energias de detecgdo. A

temperatura durante a medida foi de 2 K e a intensidade da excitagdo de 0.5 W/em'.

Associamos os trés picos da esquerda as transi¢Ses do primeiro nivel de
elétron (Banda de Condugfo) para o primeiro nivel de buraco pesado (Banda de
Valéncia), ou seja a transigdo E;-HH;. Os trés picos da direita correspondem as
transigdes para o primeiro nivel de buraco leve, isto € a transi¢io E,-LH;.

Os deslocamentos de Stokes obtidos sdo de 1.9, 4.0 ¢ 4.6 meV para os
pogos A, B e C, respectivamente, mostrando a influéncia dos defeitos de interface na
amostra. Deve-se salientar que ha uma certa imprecisdo nestes valores devido & largura

dos picos.

71



Uma possivel explicagio para a excessiva presenca de defeitos nesta
amostra, se comparado com a amostra estudada no capitulo anterior, € que o processo
de incorporagdo de Be no pogo tenha influenciado a qualidade das interfaces, a
despeito de ndo se dopar as duas monocamadas préximas a elas.

Nos espectros denominados (1), (2) e (3) o espectéometro foi posicionado,
respectivamente, nas energias 1.621, 1.634 e 1.641 eV. Desta forma detectou-se a
emissdo de cada um dos pogos, seletivamente.

Observando-se o espectro (2) notamos que ao se fixar o monocromador
na energia do pico A, as transigdes correspondentes ao pico de emissdo A se destacam
no especrtro de PLE, tanto para a regidio do HH como para a regifio do LH. O mesmo
ocorre quando fixamos o espectrOmetro nas energias dos picos de emissdo B e C;
destacam-se, no espectro de PLE, os picos B ¢ C em ambas as regides (HH e LH).

A figura V.6 apresenta a deconvolugdo com trés curvas Gaussianas de
um espectro de PL, que foi obtido em T = 1.58 K e com densidade de poténcia de 0.71
Wi/em®. Pode-se notar que a escolha de Gaussianas resulta num bom ajuste do
espectro.

O resultado da figura V.6 indica a predomindncia dos efeitos de
flutuagdes estatisticas em relagdo aos efeitos devido a interagéo de estado-final para os
trés pogos (ver discussdo das segdes 1.2 e IV.2) e serve de suporte a nossa
interpretacdo dada aos trés picos observados.

QOutro dado que pode ser usado para reforgar nosso argumento sfo as
energias de ativagio térmica obtidas a partir de ajuste e mostradas na figura V.3. Os
valores sdo 8.17, 6.25 e 15.0 meV para os pogos A, B e C, respectivamente.

Excitons confinados em ilhas que correspondem ao pogo A, de menor
energia, podem ser transferidos para ilhas que correspondem ao pogo B, de largura e
energia intermediarias, através da ativagdo térmica; o mesmo ocorre com éxcitons
confinados em ilhas B que podem ser transferidos para ilhas C, isto €, pogo de menor

largura .
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Figura V.6: Deconvolugdo de um espectro de PL usando-se trés curvas
Gaussianas. O sucesso do ajuste indica a predomindncia dos efeitos das flutuagdes

estatisticas nesta amostra.

Tomando-se a diferengas de energia para os pares de picos A-B e B-C
(ver espectro supertor na figura V.5) encontramos aproximadamente 7.2 meV para
ambos os pares. Este valor é compativel com os valores obtidos para as energias de
ativagdo térmica dos pogos A e B, confirmando nossa interpretagio de transferéncia de
éxcitons entre ilhas.

Os éxcitons do pogo C, por sua vez, ndo podem ser transferidos para
outros, ja que ndo ha pogos mais estreitos (ou de maior energia). Neste caso, entdo, a
energia de ativagdo térmica (15.0 meV) tem valor proximo a energia de ligagdo dos

¢xcitons (ver se¢do I'V.2).
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POCO LARGURA (A)

A 45.2
B 42.5
C 39.6

Tabela V.1: Largura de cada um dos pocos, obtidas apds cdlculo das energias

de transigdo dptica e comparagdo com o espectro de PLE.

Realizamos o calculo das energias das transi¢des E;-HH, usando as
equagdes (6) e (7) da seglio IL.1 e comparamos com as energias do espectro (1) da
figura V.5. Usando a concentragdo de Aluminio de 30 % (x = 0.3) e variando a largura
dos pogos encontramos que os pogos A, B e C possuem larguras de aproximadamente

45.2,42.5 € 39.6 A, respectivamente. A Tabela V.1 resume os resultados.

V.3 - TRANSICOES “FREE-TO-BOUND”: ENERGIA DE LIGACAO DOS
ACEITADORES DE Be.

Ao se investigar o espectro de emissio (PL) na regido de energias abaixo
das transi¢des excitonicas observamos um pico o qual nds associamos com a
recombinagio de um elétron livre na banda de condugfo com um aceitador na banda
de valéncia, isto €, a chamada transi¢do “free-to-bound”, a qual temos chamado de
transi¢do FB (ver segéo I1.3).

O que nos chamou a atengdo, inicialmente, foi que a posigdo deste pico
variava com a energia de excitagfo. Assim foram feitas medidas de PL Seletiva, na
regidio de baixas energias, onde a amostra foi excitada seletivamente através de um
laser de Ti-Sa. Procurou-se variar a energia de excitagio de forma a se criar portadores
em cada um dos trés pogos, preferencialmente.

Os espectros obtidos sdo apresentados na figura V.7. Deve-se atentar

para as energias de excitagdo usadas em cada espectro, as quais sdo indicadas na figura
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e, observando o espectro PLE mostrado na parte superior da figura V.8, notar em qual

dos pogos os portadores sdo criados em cada caso.

T T T T ) T
F T2k 1.5955 ¢V |l

I EXCITA-
CAO (eV)

INTENSIDADE DA PL (Un, Arb.)

1.5975 eV

1.602 eV
1,58 1,59 1,60 1,61 1,158 1,|60 1,I62
ENERGIA (eV) ENERGIA (eV)

Figura V.7: Transicdes FB obtidas em diferentes energias de excitacdo.
Observar em qual dos pogos os portadores sdo criados em cada caso comparando as

energias de excitagdo indicadas com o espectro superior da figura V.8, abaixo.
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~ As larguras dos pibos sdo de aproximadamente 7 meV. A questio da
forma de linha sera discutida na segio V.4, adiante.

No grafico da direita, parte superior, os espectros foram obtidos
excitando-se a amostra em ressondncia com o pico A (HH) do espectro de PLE (ver
figura V.8), ou seja, os portadores foram criados, preferencialmente, no pogo A. Nota-
se que as posigdes do maximo dos picos ¢ de aproximadamente 1.595 eV. Desta forma
afirmamos que esta energia corresponde a transicdo FB relacionada com aceitadores
confinados no pogo quintico com largura de 45.2 A (Pogo A).

Aumentando-se a energia de excitagdo o pico FB desloca-se para altas
energias e quando a excitagdo fica em ressonéncia com a energia do pico B (HH) do
espectro de PLE (ver figura V.8), a posi¢do do maximo dos picos FB é de
aproximadamente 1.602 eV. Este é o valor da transi¢do FB relacionada com os
portadores confinados no pogo B, com largura de 42.5 A.

No grafico da esquerda (parte inferior) as energias de excitagdo sdo
proximas a energia do pico C (HH) do espectro de PLE (figura V.8) e 0 maximo dos
picos FB esta em aproximadamente 1.597 eV.

Ao observar o espectro superior da figura V.8 nota-se que o pico C (HH)
tem baixa intensidade e esta convoluido com as caudas dos picos B (HH) e A (LH).
Isto impede de se criar portadores no pogo C de forma seletiva. Em nosso ponto de
vista, a0 se excitar a amostra nesta regido de energias esta-se criando portadores
principalmente nos pogos A e B. Desta forma os picos FB observados correspondem,
neste caso, 4 mistura da recombinagio associada aos aceitadores confinados nos pogos
AeB.

A emissdo relacionada com aceitadores no pogo C foi observada também
quando excitamos a amostra em ressonincia com a energia do pico C, na regido LH.
Este espectro nfo aparece aqui, pois optamos por mostrar apenas aqueles onde a
excitagdo foi feita na regido HH. Ele é mostrado, porém, nas figuras V.9 ¢ V.11
(grafico da direita). A posigdo da transi¢do FB € em aproximadamente 1.610 eV, para

o pogo C.
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A figura V.8 mostra trés espectros de PLE obtidos para detecgdo em
diferentes energias. O espectro superior, obtido com detecgdo em 1.609 eV, mostra os
seis picos que ja foram abordados na se¢fio anterior e vém sendo usando como

referéncia em nossa analise.
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Figura V.8: Espectros de PLE com diferentes energias de detec¢do na regido

das transigdes FB.

De acordo com nossa mterpretacdo, ao fixarmos o espectrdmetro nesta
energia (1.609 eV), é possivel coletar emissdo proveniente de todos os pogos. Estamos
medindo as emissdes FB do pogo C, mas também do pogo B, ja que os picos sdo largos
e hd uma superposigdo deles; por outro lado estamos detectando também a emissdo
proveniente da transi¢do fundamental, E;-HH1, do pogo A pois em 1.609 ¢V ha a
presenca da cauda de menor energia desta transigio excitdnica (ver espectros de PL da
figura V.2, por exemplo).
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No espectro intermediario o espectrdmetro foi fixado em 1.6029 eV,
transi¢do FB do pogo B, € o pico destacado no espectro de PLE ¢ justamente o pico B.
No espectro inferior a energia de detecgdo € de 1.5992 eV e o pico destacado é o pico
A. Estes dados confirmam nossa interpretagfo baseada em aceitadores confinados em

pogos de diferentes larguras.

“Em resumo, observamos a emissdo ‘‘free-to-bound’ associada a

aceitadores de Be confinados em pocos de diferentes larcuras. A presenca destes

pocos é decorrente da presenca de ilhas planas e extensas, formadas a partir da

variacdo de monocamadas na interface. Até onde nos consta da literatura esta é a

primeira vez que se observa tal efeito.”’

Como fo1 discutido na se¢fo 1.3, usando as energias da transi¢do FB,
podemos obter a energia de ligagio dos aceitadores de Be, £p,, a qual é medida em
relagio ao “gap” efetivo do pogo [Miller 1982a] que é dado, por sua vez, pela posigéo

do pico de PLE acrescido da energia de ligagfio do éxciton. Temos assim:

ER. = Epip+Ey—Epg

Desta forma a partir das transigdes FB, das medidas de PLE e das
energias de ligagdo dos éxcitons, calculadas com a equagfo (7), foram obtidas as
energias de ligagdo para os aceitadores confinados em cada um dos pogos, de
diferentes larguras, presentes em nossa amostra.

Os dados sdo mostrados na tabela V.2 onde sdo comparados com valores
tedricos, os quais foram obtidos a partir da digitalizagdo da figura 8 da referéncia

[Masselink 1985].
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POCO Erp (meV) Erp (meV)
(TEORICO) (EXPERIMENTAL)
A (452 4) 44.2 41.3
B (42.5 A) 45.6 42.1
C (39.6 A) 48.0 43.4

Tabela V.2: Valores das energias de ligacdo experimental dos aceitadores de

Be em comparagdio com os valores ledricos obtidos da referéncia [Masselink 1985].

A diferenga entre os valores tedricos e experimentais mostrados na tabela
acima podem ser considerados aceitidveis se compararmos com trabathos anteriores
(Holtz 1989a e Holtz 1989b). O fato de estarmos trabalhando com picos relativamente
largos introduz uma incerteza no valor experimental. A questio da energia de ligagdo

voltara a ser discutida na se¢do V.5.

V.d: ESTADOS EXCITADOS DOS ACEITADORES DE Be

Na segio I1.3 nos referimos ao modelo “Two-Hole-Transition” (THT) o
qual pode ser usado para determinar as energias dos estados excitados dos aceitadores.
De acordo com este modelo, durante a recombinagio do éxciton ligado ao aceitador,
ha uma probabilidade ndo nula de que o aceitador permane¢a num estado excitado,
apos a recombinagdo [Holtz 1993].

Uma investigagdo do espectro de PL, na regido de energias abaixo da
transigio FB, mostra uma estrutura pouco intensa a qual identificamos como uma
transigdo THT.

Selecionamos alguns espectros, obtidos para diferentes energias de
excitagdo, os quais sdo mostrados na figura V.9. Nesta figura aparecem os picos
associados ao GaAs “bulk”, com energia de 1.513 €V, A transi¢do THT e a transigdo

FB.
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Figura V.9: Espectros de PL para diferentes energias de excitagdo onde
aparecem o pico do GaAs (1.513 eV) e os picos associados as transi¢bes ‘free-to

bound” e I (1S) - I'7(25).

Como pode ser visto na figura, a energia do pico THT varia com a
energia de excitagdo da mesma forma que a energias do pico relacionado & transigdo
FB. Verifica-se que as diferencas de energia entre os picos THT e FB sdo
aproximadamente constante. Isto indica que estamos observando, novamente, a
emissfo associada a aceitadores confinados em pogos com diferentes larguras.

Para se obter a diferenca de energia entre o estado fundamental (1S) e o
estado excitado (2S) do aceitador deve-se tomar a diferenga de energia entre os picos

THT e do éxciton ligado (BE) ao aceitador.
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Niéo observamos o pico BE devido ao fato de que, em nossa amostra, as
larguras dos pogos sfo relativamente pequenas, o que faz aumentar a intensidade da
emissfo do éxciton livre em relagdo a emissdo do BE. Além disso a concentragdo de
Be é baixa (10'® cm™). Desta forma, determinamos a posigéo do pico BE descontando,
do pico do éxciton livre (E;-HH,), o valor da energia de ligagdo do BE calculada por
Miller [Miller 1982b].

Na parte superior da figura V.9 temos os espectros obtidos com energia
de excitago de 1.626 eV (pico do pogo A com largura de 45.2 A) e com energia de
1.638 eV (pico do pogo B com largura de 42.5 A); os picos THT em cada um destes
espectros tém energia de 1.559 e 1.566 eV, respectivamente. E importante comentar
que para analisar adequadamente as energias de excitagdo usadas deve-se consultar a
figura V.8 (espectro superior).

Na parte intermediaria da figura temos os espectros obtidos para
excitagdo na regido do buraco leve (LH). Pode-se notar que as energias do pico THT
sdo proximas daquelas obtidas com excitagdo na regifio do buraco pesado, que
aparecem na parte superior desta figura V.9.

Para excitagdo em ressonédncia com o pico C (HH ou LH), isto €, quando
os portadores sdo foto-gerados preferencialmente no pogo C, o pico THT nio fica bem
definido. Desta forma iremos calcular a energia dos estados excitados apenas para os
pogos A e B.

Analisando a posigdo dos picos foi possivel identificar a transigdo THT,
mostrada na figura V.9, como estando associada a transigdo do primeiro nivel (1S) do
aceitador de buraco pesado (simetria I's) para o segundo nivel (2S) de buraco leve
(simetria I'7), isto €, a transigdo [ (1S) - I'7 (25).

O wvalor teérico desta transicdo pode ser obtido da figura II.2, que
corresponde aos calculos da referéncia [Masselink 1985].

A tabela V.3, abaixo, resume os resultados. Pode-se concluir que hd uma
boa concordincia entre os valores tedricos e experimentais, o que confirma a

associagio proposta.
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POCO Eps Ept Emr | D6 (18)-T7(28) | T4 (1S) - I7(25)
(eV) (eV) (meV) - Experimental - - Tedrico -
(meV) (meV)
A(45.2 A) 6.5 1.626 1.559 60.5 57.0
B(42.5 A) 6.7 1.634 1.566 61.3 59.0
C(39.6 A) 7.0 1.638 ? - -

* obtido da referéncia [Miller 1982b].

Tabela V.3: Valores téoricos e experimentais da transicdo I (15) - I'7 (25). Os

valores experimentais foram obtidos usando o modelo THT e os valores téoricos

foram extraidos da referéncia [Masselink 1985].

transigdo

T

30 mW

INTENSIDADE DA PL (Un. Arb.)

| EXCIT.: 1.6275 eV
T=2K

T T T T T

r(18)- I(28)
(1.585eV)

\

L " ]

1.570

1 1 i
1.575 1.580 1.585  1.5%0

ENERGIA (V)

Figura V.10: Espectros de PL mostrando o pico THT associado a

Ts (18) - T's (25).
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Além da transigio THT que foi mostrada na figura V.9 foi observada
uma outra, com energia de 1.585 eV, a qual aparece apenas para excitagio ressonante
com o pico A, ou em outras palavras, apenas quando os portadores sio foto-gerados no
pogo A, que possui largura de 45.2 A. Este pico é mostrado na figura V.10 em dois
espectros, obtidos para diferentes poténcias de excitagio.

Em nossa mterpretagio o pico observado corresponde a transi¢do do
primeiro nivel (1S) para o segundo nivel (2S) do buraco pesado (T's) do aceitador, isto
€, a transigdo I's (18) - I's (25).

Seguindo o mesmo procedimento anterior € usando o valor de 6.5 meV
para a energia de ligagdo do éxciton ligado ao aceitador e o valor do pico de PL para o
pogo A (1.626 eV), retirados da tabela V.3, encontramos 34.7 meV para a transigdo
[s (1S) - I's (25).

Por outro lado o valor tedrico extraido da figura I1.2 [Masselink 1985] ¢
de 32.7 meV. Novamente podemos afirmar que a concordincia entre nosso valor

experimental e o teérico ¢ bastante razoavel. Em resumo:

“ Observamos, pela primeira vez, transicbes THT relacionadas com os estados

excitados [(25) e I7(2S) de aceitadores de Be, confinados em _pocos de diferentes

larguras, como consequéncia da presenca de ilhas planas e extensas na interface dos

pocos qudnticos. (0s picos  observados foram associados as  transicdes

Is (IS) — I35 (25) e [s (1S) —= Iy (25). Os valores de energia, obtidos

experimentalmente, concordam com o0s valores tedricos’”.

V.5 - FORMA DE LINHA DA TRANSICAO “FREE-TO-BOUND”
Nos calculamos a forma de linha para a transicdo FB para os trés pogos

A, B e C. Os cilculos foram feitos seguindo o trabalho de Oliveira e Gondar

[Oliveira 1990] conforme foi discutido na segéo I1.2.,
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O programa usado foi cedido pelo Prof. Luiz Eduardo Oliveira e foi
adaptado para o nosso caso especifico. As modificagdes introduzidas foram a massa
efetiva apropriada para aceitadores de Be, as energias das sub-bandas dos pogos e a
distribuigdo de impurezas ao longo do pogo.

A massa efetiva usada foi de 0.32 que resulta no Rydberg efetivo para o
Be no GaAs “bulk” (28 meV), se considerarmos o valor de 12.53 para a constante
dielétrica do GaAs [Fraizzoli 1993]. As energias das sub-bandas foram calculadas num
programa em separado.

Nominalmente, a amostra possui dopagem uniforme na regido central do
poco, conforme foi descrito na secio V.1, sendo que sempre foram deixadas sem
dopagem duas camadas proximas as interfaces. Em nossos calculos consideramos
entdo que 5.66 A (2 monocamadas de GaAs) proximos a cada interface nfio possuiam
dopagem, enquanto o restante do pogo possuia dopagem uniforme. Como nossa
amostra possul pogos de diferentes larguras a porcentagem de regiio dopada em cada
um ¢ ligeiramente diferente.

A figura V.11 apresenta os espectros experimentais, juntamente com os
teéricos, para cada um dos pogos presentes em nossa amostra, 0s espectros
experimentais foram escolhidos dentre aqueles apresentados na figura V.9.

Na figura da esquerda temos o espectro FB obtido com a amostra sendo
excitada com energia de 1.626 eV (portadores foto-gerados no pogo A). A figura
central apresenta.o espectro onde a excitagio foi feita com energia de 1.638 ¢V (pogo
B) e na figura da direita a energia foi de 1.669 eV (pogo C).

Comparando o maximo dos picos em cada figura encontramos uma
diferenga de aproximadamente 3.0 e 2.0 meV, para os pogos A (figura da esquerda) e
pogo B (figura central), respectivamente. Para o pogo C (figura da direita)
praticamente ndo ha diferenga.

Podemos afirmar, assim, que os calculos realizados foram eficientes em
prever a posi¢fo, em energia, das transi¢gdes FB para cada pogo. Como esta posigio
estd associada a energia de ligagio dos aceitadores de Be pode-se concluir que os

calculos realizados prevém adequadamente as energias de ligagdo dos aceitadores.
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Figura V.11: Forma de linha experimental (- ) e tedrica (— - —) da transi¢do

“free-to-bound” para os pogos A, B e C.

Quanto a forma de linha verifica-se que as curvas tedricas sdo estreitas
em comparagdo as curvas experimentais, nos trés casos.

Como foi comentado no capitulo II, seg¢éo 11.3, o quase-nivel de Fermi e
a banda de aceitadores s#o fatores que influenciam na largura da linha da
luminescéncia FB, além da temperatura da amostra (ver figura 1, da referéncia
[Oliveira 1990]).

A largura da banda de aceitadores varia de acordo com o perfil das
impurezas no pogo. O nivel de Fermi depende da intensidade do feixe de radiagéo

(densidade de poténcia) usada na medida.
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A figura V.12 mostra linhas de PL calculadas em diferentes situagdes;
em ambos 0s casos usou-se T =2 K.

Na parte (a) as curvas foram obtidas para diferentes energias do quase-
nivel de Fermi e com dopagem uniforme, isto é, ao longo de todo o pogo. Em cada
espectro o pico da direita corresponde a emissdo associada aos aceitadores proximos a
interface enquanto o da esquerda corresponde a emissdo associada aos aceitadores

presentes na regido central do pogo.

1 ¥
) T=2K
Ly=50Ang. 1
DOPAGEM UNIFORME

— -4 meV
— —-3meV

INTENSIDADE DA PL (Un. Arb,}
T

60 80 100 120
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Figura V.12: Linhas de PL calculadas : a) para dopagem uniforme e diferentes
energias de Fermi e b) para Ep = 1.0 meV e diferentes perfis de dopagem. Em ambos

0s casos considerou-se T =2 K.

Podemos notar que a variando o quase-nivel de Fermi entre 1 ¢ 4 meV a

largura dos picos se alteram dentro desta faixa de energia. Por outro lado de acordo
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com trabalho tedrico de Oliveira e Leyva [Oliveira 1993] mesmo para altas poténcias
de excitagdo, em T = 2 K, a energia do quase-nivel de Fermi é da ordem de 1.0 meV
ou menor. Com base nisto podemos afirmar que o responsavel pela disparidade entre a
curva tedrica e experimental ndo se deve, provavelmente, ao valor da energia do quase-
nivel de Fermi.

Na parte (b) o espectro superior representa a situagdo em que apenas
80% do poco quantico foi dopado € o inferior a situagiio em que todo o pogo (100 %)
foi dopado; em ambos os casos a energia do quase-nivel de Fermi foi fixada em 1.0
meV. Pode-se notar claramente que no pogo com 80% de dopagem o efeito sobre a
linha de PL é o desaparecimento do pico associado a emussfio dos aceitadores
localizados nas proximidades da barreira (regido de maior energia), nio havendo
alterag8o no restante do espectro. Fica evidente, portanto, que variagdes no perfil de
dopagem nfo seriam suficientes para explicar as diferencas das curvas tedrica e
experimental.

Como ja foi apontado na seg¢fio I1.3, neste calculo da forma de linha, ndo
se estd considerando nenhum tipo de alargamento devido as flutuagdes estatisticas e
devido 3 interagdo de estado-final. Com base na discussdo acima podemos concluir
que, em nossa amostra, estes efeitos devem ser levados em consideragéo caso se queira
descrever adeqﬁadamente a forma de linha da fotoluminescéncia relacionada a
transigio FB.

Em resumo, podemos concluir que:

“a) os cdlculos realizados, de acordo com o modelo descrito na secdo

1.3, sdo bastante eficientes em prever as energias de ligacdo dos aceitadores e

b} nossos resultados experimentais mostram que devem ser considerados

alargamentos devido as flutuacdes estatisticas, principalmente o alargamento

Gaussiano, na descricdo da forma de linha da PL.”
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CAPITULO VI

CONCLUSOES GERAIS

O presente trabalho tratou das propriedades Opticas de um sistema de
Miltiplos Pogos Quénticos de GaAs/Gag,AlgsAs, com 20 periodos, onde as amostras
foram crescidas pela técnica MBE. Foram estudadas duas amostras. Uma delas néo
possuia nenhum tipo de dopagem intencional, seja na barreira ou no pogo e a outra
contava com uma dopagem de Be na regido central do pogo. As técnicas experimentais
usadas foram a PL e a PLE.

Na primeira parte do trabalho, que trata da amostra sem dopagem, a
énfase recaiu sobre a natureza de um éxciton ligado e sobre as propriedades da
interface da amostra.

As propriedades excitdnicas da amostra foram caracterizadas através da
determinagfo experimental das transi¢des Opticas e sua comparagdo com os valores
esperados teoricamente; determinamos também os valores das energias dos estados
excitados (2S) dos éxcitons, os quais estio em concordincia com os previstos pela
teoria.

Observamos, no espectro de PL desta primeira amostra, uma linha com
energia menor que a linha do éxciton livre, a qual foi associada a um éxctton ligado.
Esta associago foi ferta a partir de medidas de PLE, e PL em fungéo da temperatura ¢
da poténcia de excitagio e uma analise da forma de linha. Um estudo do
comportamento do espectro de PL, para diferentes energias de excitagdo, nos levou a
propor que o éxciton ligado esta preso a defeitos ionizados e localizados na interface
em contraposi¢do a interpretagdo de outros autores [Srinivas 1994].

Realizamos medidas de PL em fungdo de um campo magnético, aplicado
perpendicularmente a superficie da amostra, e analisamos o pico relacionado ac
éxciton livre. Usando a dimensdo lateral do éxciton e a largura de linha da PL em
B = 0 foi possivel avaliar as dimensdes das microrugosidades na interface, através do

modelo de Singh ¢ Bajaj [Singh 1985]. O valor encontrado foi de 37 A concordando
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com resultados de Microscopia Eletrdnica de Transmissdo, presentes na literatura
[Warwick 1992]. Além disso acompanhamos a variagdo da largura de linha da PL em
fungdo do campo magnético e comparamos com 0s previstos pela teoria de Singh e
Bajaj. Concluimos que o modelo descreve bem a influéncia dos parimetros estruturais
da interface sobre as propriedades de emissdo dos éxcitons.

No estudo da segunda amostra, com dopagem de Be no pogo,
enfatizamos a influéncia de ilhas planas e extensas, presentes na interface, sobre as
propriedades opticas dos aceitadores.

Medidas de PLE e de PL em fungio da temperatura e da poténcia de
excitagdo mostraram a presenca de fré€s pocos com diferentes larguras. Isto ocorre
devido a formagdo de ilhas na interface em decorréncia da variagdo de monocamadas.

Observamos a transi¢do “free-to-bound” associada aos aceitadores sob a
acdo dos diferentes potenciais de confinamento ¢ extraimos a energia de ligagdo dos
aceitadores em cada caso. Usando o modelo THT medimos as energias dos estados
excitados (2S) dos aceitadores confinados. Em ambos os casos os valores
experimentais foram comparados com as previsdes tedricas de Masselink e
colaboradores [Masselink 1985], obtendo-se uma boa concordancia.

Calculamos a forma de linha da PL associada a transigdo “free-to-
bound”, usando a aproximag¢do de massa efetiva e comparamos com nossos resultados
experimentais. Encontramos 6tima concordincia em relagiio a posigdo dos picos, ou
seja, em relacdo as energias de ligacfio dos aceitadores. Nossos resultados também
mostraram a necessidade de se considerar efeitos de alargamento do tipo Gaussiano
para éompor a largura da linha da PL.

Em resumo, nosso trabalho possibilitou testar algumas previsdes tedricas
e acrescentou novos resultadbs relacionados com é€xcitons e com aceitadores de Be

confinados em pogos quinticos.
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