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Caprtulo I- Revisão 

Em experiências fe~ tas com si lf·cio abaixas tempe-­

raturas foi Haynes(t) quem prime~ro obs~·rvou a linha de lumines-

cência situada em 1.082 eV. Seguindo.a idéia sugerida por 

( 2 ) . 
Lampert , ele atribuiu esta nQva linha'"a emissão radiativa de 

uma molécula biexcitônica com a participação de fonons. Para ex-

.plicar a- inesperada e excessiva· largura. j,esta linha, Haynes adm..!_ 

tiu qlle apenas uma parte d,a energia resultante da aniquilição de 

um par eletron7lacuna e~a liberada como radiação. A outra parte 

seria usada para ionização parcial e movimentaçãO do outro par, 

o que explicaria a largura de linha observada. Além disso, à bai 

xas temperaturas, quando o grau de "dissOci"~ção e pequeno deveria 

haver uma dep~ndênci a 1 i near entre a i.ntens i da de de radiação do 

exciton 

entre a 

(r) e a excitação (J) e também, uma relação quadrática­

intensidade da_ radiação do hieXciton (I ) e a excitação. 
! • X 2 

óe fato, Haynes observou aproximadamente estas dependências. 

Pokrovs.kii(
3

) refazendo estas medidas mos·trou que,na realidade,as 

Intensidades de luminescência se enquadravam com maior fidelida-

de numa relação do tipo I a. r 3
• Portanto, segundo Pokrovskii,a 

x
2 

X 

referência (1) não mostrava a existência do biexciton. Além dis-

so, se_gundo Haynes, a separação entre a energia do exciton li-

vre e a energia de corte no lado de altas energias da molécula -
-

exci tôni ca devia ser dado por ll(hv) = E x, 
mo fonon, C o mo E 

X 
vale aproximadamente 

referi do ao mes-

(Si) e a separ2_ 

ção obse rvad.a era de apenas 6 a 7 me V a nova I i nha não podia se r 

originada do biexciton. Haynes não observou este fato porque uti 

llzou E Igual a 8 ineV, 
X 

Trabalhando com germânio (contéudo de impureza 
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- 13 - 'l n=2.10 cm a 4.2K Asnim e colaboradores(•) observaram uma 

mudanÇa brusca na condutividade em função da densidade de porta-

dores fotoinjetados ex~tamente comd mostra a figura I-1. Uma va-

riação de 10 na densidade de portadores provocava um aumento de 

apenas ~ vezes na condutiVidade se n < n 
c 

1 G - 3 
= 2. 1 O cm . Se 

n '> n uma variação de 10 na densidade provocava um aumento de 
c 

' .10 na condutividade·. lsto.é, ' 2 o a. n ou lJ a. n Este fenônemo 

foi ·a'tribuido- a uffiã transição do tipo Se..!}1i-isoJante-+- semi-metaJ 

que ocorreria quando a separaçao entre os exci tons se tornasse -

comparável ao diâmetro de cada um deles. Usando o critério de 

Mott(
6

) (para transições isolante+ metal de átomos iguais e 

igualmente· espaçados do ti~o hidroginica) • n-
11 ' ;; 0.25 foi 

verificado que a densidade n para a qual se estabelece a metali 
c 

zação satisfaz a relação mencionad·a. Foi utilizado para o raio 

de Bohr o valor rh ~ 140A já determinado anteriormente. Esta mes 

ma experiência ·realizada à 1.7 K(
7

) c.omprovou que a transição pa 

ra o- es·tado me tá 1 i co se processa ineno.s abruptamente e a dens i da-

de crftica "c se desloca para valores ma.iores de· acordo com a de 

pend~ncia esperada par~ ·a transição Mott. 

Keldish(a,g) sugeriu, a seguir, com referência aos 

resu1 ta dos das experiências (6) e (7) que o comportamento de um 

gás de ~xci _tons ·sob concentração crescente deve ser anã logo a de 

um gas sob pressão crescente. A uma determinada densidade críti-

ca q~e depende de temperatura deve haver uma transição para uma 

fase 1Íquid.1, em forma de gotículas. Devido a pequena energia de 

dissociação do exci ton,o~ portadores dentro do condensado pode -

riam se mover quas~· que completamente livres .. Portanto, a fase 

.lfq.ui~a seri·a de natureza metálica .(como vap,ores de Cs, Li K 

etc) e não de natureza molecular e dielétr.ica (como H2, 02 etc). 
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Em vapores moleculares de metais alcalinos a energia de dissocia 

ç~~ i· da orde~ d~ d~ci·mos de eV e em mol~culas como H2, por exem 

pla, i da ordem de ~ eV. 

A primeira evidência exper'imental de um novo esta 

do ligado em g~rminio ~ baixas temperaturas foi relatado por 

Pokrovskii(lo). A baixos níveis de excita;ão o espectro de lumi-

nescência exibia dois picos localizados em 714 e 706 meV, corres 

pondentes ã recombinação radia ti va de exci tons com a cooperaçao 

de fonons La e TO respectivamente. Se a densidade de por ta dores 

fosse aumentada seria observada uma 'nova linha situada em 709 

meV e de largura aproximadamente igual a 4 meV, bem maior porta.!2_ 

to, do que a correspondente à energi·a t~rm,ica kT(Figura I-2). Se 

tratava, portanto, de um resultado absol-utamente equivalente 

àquele observado por Haynes em silício(
1
). A energia de ligação 

deste novo estado foi avaliada imediatamente em cerca de 4 meV-

com relação à energia do exciton li.v.re. Foi observado também que 

a intensidade.da nova linha ! 709 ou Ic diminuía drasticamente com 

aumen'to da temperatura, enquanto que. a intensidade da linha do 

exciton·I,l4 ou .I permanecia praticamente a mesma. De 2.2 K a 
. X 

2. 6 K a intensidade de lc era reduzida em cerca de 100 vezes. Na 
. . 

realidade, este número não é muito signific.ativo porque conforme 

tarde o mesmo autor(
3
), .a variação de I 

c 
observou mais com a tem 

peratura depende fortemente também do nível de exci tação.Para n.!_ 

veis de excitação levemente superiores ao valor n 
c 

( T) foi v i s to 

que I >> I1o9 ou I7o9 >> !714, indicando uma grande concentraçao 
c 

de eletrons e lacunas nesta nova fase. 

( 1 I ) 
Vavi lov· e colaboradores comprovaram de modo in 

dlrel,o que o novo cstad·o ligad.o observado por Pokrovskii e Svis-

tunova .se. apresentava sob a· formc1 de ·gotfculas, conforme previra 
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l<~ld;:h(•) o Analisando o .espectro de emissão e. absorção de . ump. 

amostra de germânio (contéudo de impureza;; 10
12 

cm-·
3

) a 1.5 K-

no.lnfra-vermelho longrnquo (entre 6011 a 100011) verificaram que 

• ambos os espectros .tinham um carãter ressonante em aproximadame_!! 

te 9 meV (cerca de 1~011) o 

Para explicar o esP~ctro de absorção foi considera 

do que a interação da radiação com as _gotfculas e determinada p~ 

1a constante dielE~trica k(w) que.e uma t't.m·ção da frequência inci 

dente w(
12

) o 

ou 

k (wl = 

k ( w) = k 
o 

4TTn e 2 
o 

mw(w+iy) 

~mi 0 ~
2 ~11in e 2 

- ~-O::.'C-k 
o 2 2 + 

m ( w +y ) mw 

y 

Se a energia incidente 1Íw é inferior a- função de trabalho, diga-

mos , ou insuficiente para retii-a•r umà partTcula de dentro da 

gotícula~ então, o amortecimento simbolizado Y é dominado porco 

lis~~s do tipo eletron-eletron ou eletron-lacuna dentro da pr~-

pria gota. Se, muito ao contrário,$.<< w então, o processo de 

relaxaÇão ou o. amortecimento das oscilações do plasma envolveria 

a participação de fonons. Portanto, o ~mortecimento y depende da 

o frequência da radiação incidente ou y = y(w) o 

No caso de gotrculas esféricas de raio R bem infe-

rlores ao co-mprimento da radiaç_ão utilizada À, elas se comporta-
-+ 

riam como pequenos dipol·os oscilantes num campo externo E da ra­
~ 

diaÇão. NesteS tCrmos a secção de choque para a absorção é dada 

por(>>) 
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cr (w) 12!! ,lko R' w2 
.c 2 

·3w 2 2 y2 w 
1 ) o (- + 

w2 
o 

w2 

Esta expressao par a a absorção exibe claramente uma ressonância 

na frequência w = w
0
/l3, levemente di fere-nte da frequência de 

plasma de uma onda plana ·de~ido a um fator de forma. Isto i, no 

caso de um plasma contido em um invólucr~ esféri co,os modos na o 

são mafs planos mas sim'modos d • • c- - (") ra 1a1s. orno consequencia , a 

ressonância se-processa numa frequên,cia diferente. A partir dos 

resultados encontrados na experiência de absorção,o valor calcu-

lado para a densidade de portadores n dentro da gota foi de . . o 
1 7 - 3 

2.10 cm . Com o uso das express~es an_teriorei avaliaram tam-

bim o raio da gota como sendo de alguns microns. 

O espectro de emissão apresentava também um pico-

em torno del'!O 11. Os autores justificaram este fato dizendo que 

cada G.E.L. se comportava como se fosse uma pequena antena dip_!:! 

lar de forma esférica que é alimentada pelas asei lações do pias-

ma. Como uma antena desta natureza para À>> R irradia sem resso. 

- (14)( - -) nancias e praticamehte sem eficiencia nesta regiao e natu-

r.al que os picos,de emissão e absorção se situem na mesma frequê~ 

cia. Eles concluíram, então, supondo que· a gota irradiasse como 

um corpo negro ( À T = O • 2 9 O cm K) , q ue a 
m 

temperatura da G.E.L. -

devia estar em torno de zo·K ou pratiCamente ~m ebulição., pois a 

fúnção de trabalho vale 
• • ( 1 5 ) 

aproximadamente este numero . Neste 

caso, a potência incidente estava em torno de 360 mW. Foi demons 

·trado também que a densidade de portadores n
0 

dentro da gota nao 

variava com o nível de injeção porque o máximo da absorção se 
~ 

mantinha na mesma freq·uência. 

Uma outra evidência de que o novo estado ligado cm 



centraram que tF devia estar entre 0.1 IJS a 0.7 IJS. Na realidade, 

da gotfcula já havia sido_ ,avaliada por o tempo de vi'da 

P o k r o vs k i i ( 1 9
) , que encontrou T = 20 lJS .• Medidas posteriores 

. o f e i 

tas através de diferentes técnicas confirmaram T ;. 40 lJS. O valor 
o 

de O medido neste trabalho não tem mui to significado porque se d_! 

monStrou, mais tar.de, que. oMmovimento das gotfculas não ê de nat~ 

reza difusiva e depende fortemente do níVel de injeção utilizado. 

Se encontram relatos na .J i teratqra valore-s de D que di ferem entre 

si de até 6 ordens de magnitude. Basicamente eles se fixaram na 

luminescência da linha 709 meV à diferentes distâncias do ponto 

de excitação. Os atrasos observados entre o pulso de bombeamento 

e o máximo da linha 709 meV eram usados ~ara caracterizar tempos 

de vôo da gotfcula {para uma distância típica de 0.6 mm o atraso 

. registrado foi de cerca de 5 IJS) porq-ue os tempos de formação tf 

eram bem menores. Foi encontrada uma dependência linear entre o 

quadrado da distâ'!cia de ob.setvação e o atraso, o que permitiu-

aval i ar os parâmetros De T mencionados. 
o 

.. (3 .19) o . (21) 
Pokrovsk11 ' , Bennoit à la Gu1llaume ·, 

( 2· 2) 
B r i n k ma n e R i c e e s t u da r a m a e s ta b i 1 i d ade da f as e conde n s a da . 

Se trata de comparar a energia por par na G.E.L. com a energia -

por par n_a fase gasosa. A Hamiltoniana para um Sistema de Nele-

trens e N lacunas vale: 

H = -

+ ..!. 
2 

2m 
e 

I 
I ,t j 

N 

L 
i = 1 

2 
v. 

I 
-

2 
e 

-
2mh 

_,_ h I - r J 

N 
2 1 

L L v. + 
J 2 

i = 1 i#j 

I+ e 
I J K r I 

' 

1 .. e K r. 

2 
e 

I 

.. hl - r 
J 

2 
e 

- + e I 
rj 



germânio se apresentava em forma de gotículas foi dada por Asnim, 

Rogachev 
. (16)- . 

e Sablina • Eles observaram a 4.2K flutuações gigan-

tes na .fotocorr.ente de um díodo de estrutura p-i-n, com tempo tl 

pico de 100 ns aproximadamente. Eles interpretaram este fato di-

zendo que as G.E.L. geradas na superfície eram atraídas pelas 

inomogeneidades do campo da junção onde a seguir eram destruídas, 

produzindo pulsos de corrente. Medindo a área de cada pulso eles 

~•aliaram que a carga de cada G.E.L. -· valj_a aproximadamente 10 C. 

A segui r, Pokrovski i e 
• ( I 7) 

Sv1stunova , trabalhando 

com espalhamento de luz·na aproximação R~yleigh-Gans, fize-ram a 

demonstração direta e conclusiva da existência de G.E.L. Nesta-

aproximação a distrib_uição angular da intensidade de luz espalh~ 
. . 

da depende obviamente do raio da gotícula r e é proporcional ao 
o 

quadrado da função G(r ,el(IB) 
o 

G(r ,e) 
o 

3 ? (senu - u cos u), com u 

Usando o es·quema experimental como aquele descri to na referência 

17, eles.veri.ficaram_que a dependência angular da intensidade de 

luz espalhada se ajustava muito bem com a curva G2 (r ,e) desde­
o 

que r = 7.6lJ. Caso as medi das fossem feitas ã uma profundidade 
o 

maior Ol)de, certamente, a concent·ração de partículas era inferior, 

se obtinha para r um número menor, confirmando as medi das de lu 
o 

mines cênc i a feitas 
• ( I 9 ) 

anteriormente . 

C. Bennoi t à La Gui llaume, 
( 20) 

M. Voos e F. Salvan 

fizeram as P.rimeira·s medidas precisas do tempo de vida 

do "coeficiente de_d.ifusão" (D;; 150 cm 2 /s) e do tempo de forma-

çã.o. (tr-l dâs G.E.L. Este -Último é _o tempo necessário para se 

aglutinar cerca de 10
7 

pares que constituem a gotfcula. Eles en-



Os.dois primeiros térmoS representam a energia ci­

nética dos elet.rons e lacunas, os dois seguintes a interação cou 

lombiana eletron-eletron e làcuna-lacurla e o-Último termo a inte 

raçao eletron-lacuna, sendo K a constante dielétrica estática. A 
1 

altas concentrações ou quando n
0
-3 a

0 
> 1, devido à pequena ene..!. 

gia de ligação de cada par, o condensado adquire caráter metáli-

co, homogêneo e de carga total ne1:1tra. Neste caso, os exci tons P' 

n·ão existem individualmente e O Hamiltoniano descrito anteriormen 

te pode ser· calculado para ~um plasma de dois componentes usando-

-se a aproximação Hartree-Fock. A energia por par assim calcula-

da é mínima em relação a den~idade n de portadores se a temper~ 
o 

tura for próxima de zero. Para um plasma de.dois componentes: 

( ) > e ( ) ee ( ) >+ ee ( .) · eh ( ) >+<~hk (n ) >+<~hh (n ) >+<~h h (n ) > <E n =<Ek n >+<E n <E n >+<E n ~ ~ " 
· O O X O C O C O O X O C O 

O pri.meiro e o quinto termo representam a energia 

cinética média por partícula de ele-t:ràns·e lacunas. O segundo e 

sexto termo representam o valor esp'era.do para a energia de inte-

raçao coulombiana. As funções de onda usadas neste cálculo sao 

aquelas·da aproximaçã·o de Hartree-Fock. Os três termos restantes 

r:epresentam energias de correlação média. As energias cinéticas 

sã9 proporcionais à n~ 13 
As energias de 11exchange 11 são ambas 

proporcionais ~ n
113 

e sao calculadas com funç~es de onda da mes 
o 

ma banda. Os te rmos regi me de densidades 

11 3 
n a 

o o 
-= tem urna 

-1/3 -1 
dependência proporcional a (n +C) com C . o 

->/ 3 O I d d d' - d . n . rfsu ta o a a 1çao as energ1us el-
o 

da mesma ordem que 

tadas para o germânio, levando-se em conta a anisotropia das mas 

sas efeti vas e despr-ezando o 
eh 

termo <E (n )>está apresentado na c o . 

figura ~3, que claramente-exibe um m'ínimo reiativo. E claro que 



este mfnimo nao i~plica na existência de uma separaçao de fases, 

no senti do que, fiXada- a intensidade ou o nível de injeção, o 

sistema vai para a situação de menor energia. O eixo horizontal 

nao representa a posição do pa·r e sim o espaçamento médio entre 

os pares. A condensação para ocorrer necessita de mecanismos au-

xili·ares como, por exemplo, centros de nucleação. 

. "(1' 21 22} 
Vários autores ' ' c~lcularam como a aniso-

tropia das massas efetivas (mi/mt} e a m~ltiplicidade das super-

• . ( ... k} f1cies de energ1a constante no espaço 

do condensado. C. ·Bennoit"à La Gui llaume, 

afetam a estabilidade 
2 I 

M. Voos e F. Salvan 

p r e v i r a m uma r e d u ç ã o de 7% n o m í n i mo da e n e r g i a mé d i a p o r p a r se 

fosse levado em conta a multiplicida"de v=. 4. Este reforço na es 

tahilidade provém do fato de que o nível de Fermi para os ele-

trens fica menor se os di.stribuirmos em 4 sub-bandas em vez de-

os concentrar em apenas uma. No entanto, o reforço não é mui to 

expre·ssivo"porque a densidade de es-tados cresce rapidamen-te com 

a energia. 

22 
Brinkman e Ri_ce observaram que a e-nergia cinéti-

ca mêdia por par· e menor no estado condensado (G.E.L.} do que na 

forma gasosa por que a massa efe·tiva dos portadores é substancia_!_ 

mente maior no estado líquido que no estado· ga~oso favorecendo, 

portanto, o estado de G.E.L. A energia cinética dos eletrons e la 

cunas é proporcional 
- I 

a m . e 
de,e 

- I 
mde,e e mde,h significando massa-

de_nsi dade-de-estados de eletrons e lacunas respecti vame.nte. Foi 

calculado na referência 22 que mde 1 I' m = 0,22m com 

m = massa do e letron 1 i vre e par a as lacunas mde ,h = O, 35m. Já 

a energia cinética do exciton está rel.acionada com a massa reduzi 

da do ~r sendo que a massa do- eletron e lacuna a considerar é -

uma média· da massa sobre as três di reções: 



= O o 1 2 m e mh · = O o O 7 mo Logo 
- I 

).l 
- I 

m 
e 

- I = (O o 4 4 ml. o P.o r 

t.anto, a energia cinetica média por par e significativamente maior 

na forma gasosa· do que na forma liquida._ ( claro que a movimentE_ 

ção de um portador_ fica di fi culta da se a densidade de portadores 

ao seu redor aumenta. Ou seja_, a massa efeti va aumenta com o au-

menta de densidade. Os cãlculos.de Brinkman eRice mostram este 

fato o 

O diagrama pressaq x volurrTe', a diferentes tempera-

turas, comumente usado na 'descrição de transições de fase de pr..!.. 

meira espêcie do tipo g~s-líquido, nao é-apropriado no presente 

caso porque nao e fáci 1 ente"nder o que seja pressão de um gas de 

eletrons dentro do semicondutor. Em germânio, a baixas temperat~ 

fas, a eficiência de geração .de.portadores e de aproximadamente 

um par por foton (figura IV-2) o Com amostras de espessura i nfe -

rior. ao comprimento de difusãO L dos exC.itons pode-se garantir-

parcialmente a homogeneidade espacial da fase·gasosa. Deste modo, 

a densidade da fasE gasosa pode ser c~nhecida desde que se conhe-

ça o tempo de vida T dos port~dores. Em cdndiç~es de regime e_s ex 

tacionário e sem a formação de 9otféulas a densidade de e XC Í tons 

n e dada por(') N = (G/V}T com G = taxa de geraçao de pa-ex ex ex 

res por unidade de tempo e v e o v o 1 ume a se r considerado ou ain 

da N = gT e g=G/V.Frequenteme~te se usa absorçio a duas partf 
ex ex 

culas como outra alternativa que gara.nte a homogeneidade do g<Js 

de excitons. }~_?sim .... __ o __ Q.Jagrama indicado para a reR.~_esentação da 

tran:;_is_~?~~-~~--!.-! com n =densidade de pares e T = temperatura 

absolut~-'___~~-~~ia de temperatur:a crftica {Tc), neste caso, e a 

mesma q ue e rn Te r mo di n â rn i- c a. Abaixo de T coexistem duas 
c 

fases e 

ac-lrna d'C T apenas uma. POrtanto, o diagrama n x T para T < T 
___ ___Ç__ ·--- ------~-- -· ----- .. - ..... --- ------- --- . . c 

tem dois r a ma i s . AcimadeT 
--C 

nenhum. E fá c i perceber que a -



natureza desta fase é-complicada porque, a medida que a tempera tu-

ra aumenta o,grau c;le dissociação dos exci tons cresce _modJ_ficando 

a natureza do gá's. E: claro que este fato ocorre mesmo para T < T 
c 

Estas questões voltarão a ser discutidas mais tarde. 

. ( 2 3) 
Norman e l·nsepov , usando resultados experi men-

t-ais de outros autores,traçaram P~?la primeira vez a curva de coe- '/ 

xistincia ou o diagrama de ·f~se para a transiçio gis de 

excitons <~>plasma conden~ado! A t~mperetura crítica encontrada 

foi de aproximadamente 6K .• Estes autores associaram errôneamente 

a temperatura crítica Tc à u'!1a transição excitons <->plasma sem 

condensação. Segundo eles, a condensaçio s6 ocorreria quando a 

temperatur~ fosse dimi.nuída. A _fim de justificar o valo r encon-

trado eles calcularam Tc com ·base numa relação empírica vã 1 i da 

para vapores de metais alcalinos suje.itos à altas temperaturas e 

altas pressoes. Ou seja, perto da regiio crítica* os metais alca-

linos têm uma transição de fase na_condutividade que e normalmen-
. . . 

te usada para Qetermina~ Te·· A relpçio empírica utilizada foi 

K T~ = 0.06 E
0 

çom K =constante de Boltz~an, T = temperatura 
c 

crí-tica e E =energ-ia de ligaçio do eletron ao átomo ou 
o 

energia 

de ionização. Para Ge foi encontrado T = 6K e para o silício 
c 

T = 36K o que confere um aparente grau de confi ab i 1 i da de na rela 
• c 

ção acima. Na realidade, o 2? O)embro da relação acima, se 

incluídos vários metais alcalinos, e5tá situado entre O. 1 E 
o 

for e!;! 

e 
( 9 ) . 

0.01 E . Portanto, encontrado deste modo c a r c c e 
o 

de fundamento. Além disso, que a tran-

slção para a região de alta condutividade se dá por outro rumai 
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diferente daq~eles doi-s de coexi~t~nci·a. Logo, Te nao pode ser 

aval i ado pela variaç~o ·da conduti vi da de como supuseram Norman e 

lnsepov ou pela transição a um estado de plasma. 

T.K. 
( 2 6 27) 

Lo e cc-autores ' f o r a m os p r i me i r os a 

relatarem a construção do diagrama de transição de fase em Ge p~ 

ro e não tensionado (NA- N
0

;; 10
11 

cm-
3

) a partir de 

de luminescências. O di~grama apresentad;: na figura I .. 4 

medi das 

e s t ã 

incompleto pois o intervalo de ter11peratura na qual os autores co~ 

seguiram medir se·situava en~re l.BK e 4.2K apenas. Neste mesmo 

trabalho foi relatado tambem a observação de histerese na intensi 

dade de luminescência das linhas de recorrbinação radiativa da G.E.L. (709 meV) 

* 

. T ( K) P (A t m) 
3 

Material N (g/cm ) 
c c c . 

Hg 176 3 1 5 1 o 5. 3 

Cs 20 20 o .. 4 

. 

Dados retirados das referências (24) e (25). 

[ __ 
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e do exclton llvre(714meV)em função da pot~ncia incidente _e depois 

em função da temperat-ura. Basicamente,tj~ 9 > tj~ 9 , 

i d i c 
1714 < 1714' ITd > ,rc b i d I d 1· • 

71
4 

714 
sendo que a a xo ova or e omoar -na o 

foi observada nenhuma histerese da linha de exciton. Os supra-ín-

dices pc, Te. pd c Td significam potência crescente, temperatura 

crescente, potência decresCente e temperatura decrescente respec-

tlvamente. Os autores associaram o fenômeno de histerese com o fa 

to de a gota possui r um valor de energia de superfÍcie signific~ 

tiva. Isto ~~ para se formar "uma gotrcula seria necessirio aumen-

taro valor da densidade do gás além do valor de limiar por causa 

da energia de superffcie. Seria portanto,vapor supersaturado em 

coexistência com as gotfculas. Ao se reduzir a densidade,a gotíc~ 

la coexistitia atê a densidade de saturaçao N
5

(T) , provocando a 

histerese. 

Na realidade,o fen3meno de histerese do volume da 

fàse lfquida e da densidade do gâs de excitons em função da inten 

s1dade da radiação incidente e depois em função da temperatura só 

pode'ser explicado em termos de uma s.ituação de não equilÍbrio.~ 

sabido(capftulolll) que)sob c_ondições deequilÍbrio,o raio da 

G.E.L. cresce com a densidade da fase gasosa, mantida a temperat~ 

ra constante. Caso a densidade(n) aumente com o tempo, as G.E.L. 

tendem a aumentar numa .velocidade ou com uma constante de tempo -

de tal forma que o equilrbrio é(supondo-se) facilmente alcançado. 

Por outro lado, com densidade decrescente a taxa de dccr~scimo do 

raio da G.E.L. e lenta e a situação de equilÍbrio~ alcançada com 

maior grau de dificuldade. Em outras palavras ,se n cresce com o 

tempo_ fiCa estabelecida uma ·situação de não equilÍbrio de tal for 

ma que a. densidade da fase gasosa e o raio da G.E.L. (~c .o:_) -sao 
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caracterizados por um ponto no diagrama 111-7 abaixo da curva 

e se dn/dt < O(portanto potincia Incidente diminuindo) a situa -

çao corresponde a um ponto ac.ima da curva. As constantes de -

tempo envolvidas para se atingir a curva ou a situação de equi ll 
brio seriam diferentes ·por cima e por baixo da curva da figura -

I I 1-7 . A situação de equl lfbrio ou Intermediária é alcançada em 
. ( 26) 

tempos variados. Na literatura consta tempos de alnuns segu~ 

dos at~ virias ·minutos. Experimentalmente B. Etienne e co-auto-

(29) • . ' - 10 -3 
res observaram histerese(Ge: NA-NO= 2.10 cm ) entre 1.25K 

e 2.40K. T.K.Lo e co-autoresl 27 l observaram entre 1.64K e 2.12K. 

Mais recentemente Vasterv~lt(~ 9 ) previu teoricamente que o valor 

de limiar para a densidade gasosa deve ser o mesmo(não há histe-

> tese) Independente se dn/dt <O e p~ra T > 3.3K. A diferença e 

máxima ou a histerese e a maior possfvel quando T-1.9K( 2 7• 28 l e 

só e vista para densidades não muito maiores que o valor de li-/ 

miar. 

Para ·traçar o·ra~o gasoso do diagrama de transição 

e necessário converter o número de fatores incidentes em densida 

d~ de excitons que é densidade de fase gasosa.T.K.Lo e co-autoresl26) 

usaram a relação abaixo que o capÍtulo IV mostra ser inverÍdi-

ca: 

n = 0 eh 

com: 

na densidade de excitons 

T 
(~) n. 

T eh I 

"eh • n~mero de portadores 1 ivres produzidos na temperatura do 

hélio no volume Ve 
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• volume efetivo ocupado pela mistura de fases 

V • volume total da amostra 
o· 

L_ 

6R/R a variação da resistência da amostra de Ge devido a incidên-

cia contfnu~ de luz medida a 300K 

'ex~ tempo ·de vida do exciton; Tex ~ 7 ps 

T c 
.eh tempo de vida dos portadores a 300K; 'eh= 75 ~s 

Mi a densidade de portadõres livres em Ge a 300K; ni- 10 13cm-3 

V =A.!= área do feixe x comprimento de difusão; 
e 

t = IDT ·= 0.09cm. ex 

Os autores (
2

G) fi zecam T ex/T eh = o que e obviamen 

te uma aproximação grosseira. Os grificos IV-2 e IV-3 de fotocor-

rente x temperatura a diversos nÍyeis de potência incidente, indl 

cam que a eficiência na conversão intensidade de luz x corrente 

elétrica varia fortemente_com a temperatura chegando ao redor de 

100% na temperatu-ra crftica e tendo um mÍnimo pronunciado entre 

4.2K a 4.3K. Portanto ,não é possfvel fazer(V /V) (T /T h) constan . o e ex e 

te como foi fe.ito no trabalho· citado. Além disso,é difícil crer 

que perto do limiar se possa desp~ezar a quantidade de pares na 

formC! condensada como foi feito fazendo-se n = "eh" Qu-ando n>>·de!!_ 

sidade de limiar isto.é verdade. Aiiis ,as medidas de J.C.V.Hattos 

~ co-autores(JO) confirmam este fato. En~ão, o ramo gasoso do di~ 

grama de fase obtido por T.K.Lo e co-ãutores não estâ. bem jus ti f_!_· 

cado. 

O diagrama de fase completamente obtido por medidas 

espectroscópicas ,incluindo temperaturas que vão até a temperatura 

crftica,foi feito inicialmente por Gordon Thomas e co-autores( 3 l) 

A figura 1-7 ê uma reprodução deste diagrama. Anteriormente ,este 

grupo ji tinha obtido uma comprovaçio adicional da natureza meti-



! L _ _j --

llca de condensado bem como medido a função de trabalho(<!>"' 20k) 

de uma partfcula nest~ fase( IS). Esta prova foi 

, T r· T se o potencial qutmlco ~ e o n vel de Fermi EF 

feita avaliando­

= ET + ET 
e h 

em 

função da temperatura a partir dos espectros de luminescência. A 

figura l-6 ê uma cópia destes espectros(lS). Os significados de 

T T T - · Ee' Eh e~ estao i lustrados na figura 1-5. As dependências expe-

T T T rimentais obserVadas de ~F e EF com temperatura sio do tipo ~ 

• ~ - yT 2 e ET = E0
- ôT 2

• A depe~dência linear entre o nfvel de 
o. F F 

Fermi e o quadrado da t~mperatura é tipica dos metais. 

Admitin.do-se que a probabilidade de recombinação de 

um par seja a mesma, qual~uer que seja a energia de transiç~o, 

que os efeitos de correlação e 11 exchange 11 não afetem a forma do 
--···--~ 

espectro e supondo-se ainda que ·a de~en~~ncia da densidade de es-

tados com ~ energia seja aquela da _banda, então, a forma do espec_ 

tro e dáda por (3Z): 

I (h v, 
o 

com 

! dE 

ex p( h v-E -yE~)l 
kT J 

ET e ET são os quasi-níveis de Fermi. 
h e 

ET E o .. . h h y ·-
ET E o 

. e - e 

r 

l 
I 

(31T 2 h 3 ) •!' 

* 2m h 
e' 

+ 

2f3 
n 

o 
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O foton emitido teri energia(supo~do cooperaçao com fonon L.A) 

hw • hv + (EG -fiE) - hwlA' Sendo que fiE representa a redução da 

banda devido a efeitos de correlação 
. E: 

e 11 exchange 11 ou E' =E +fJ.E 
G G 

é a banda renormalizada(Fig.] .j). 

O valor do nfvel de Fermi EF para cada temperatu­

ra e deduzido se ajustando E; na. integral acima de forma a se 

obter o melhor ajuste entre a ~urva te6rica e a luminesc~nciá da 

G.E.L. 

A determi~açi~ do ramo· gasoso do diagrama de tra~ 

sição de fase como foi feito por G.Thomas e co-autores( 3 l) apre­

senta as mesmas dÚvidas qu·e o diagrama traçado por T.K.Lo(Z7): A 

densid~d~ da fase gasosa nio i acess(vel ·diretamente porque nio 

se conhece o volume da região em estudo nem como o T varia na 
. · ex 

densidade ri. No entanto ,estás I-ncertezas não estão assinaladas. 

Curiosamente:os erros correspondentes_ ã variivel T estio indica-

dos c·laramen~e. A união dos pontos experimentais foi feita utili 

zando-se equações obtidas de modo empírico e válidas para lfqui­

dos moleculares cláss-icos, tais .como Ar, Xe, Kr, CH
4

, CO, etc, e 

que são estabelecidas_a partir do principio dos estados corres­

pondentes1331. Um lfquido é considerado clássico quando o param~ 

tro de de Boer A1:é pequeno+. Para as moléculas citadas anterior-

ment·,e O < A~'(< O. 5 e a descrição dos esta dos é bem feita por uma 

equaçao do tipo Van der Walls e a interação entre as moleculas é 
++ • .,., 6(34) 

feita por· um potencial tipo Lenard-Jones . Para o He '' =2. 7 

++ V( r) • 4E {(2.) 12 - (2.) 6 } 
r. r 
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e para Ne • 0.593( 341 • Quanto mais leve e mais polar for a mo 

licula os ~fe·ltQs quinticos s~ manifestam mais acentuadamente e 

A* deve se r grande. O parâmetro A* para as moléculas de excitons 

foi avaliado . . (22) * por 8rlnkman e R1ce que obtiveram A 76 lndi-

cando que a· equação de estado para fluidos clássicos que os auto-

res da referência (31) utilizaram e Inadequada. As relações empf­

ricas que estei autores ~saram foram as seguintes: 

n + n 
o 

n - n 
o 

2n 
c 

= 1 + t ( 1 - T/T ) 
c 

= 8 ( 1 - T /T ) S 
c 

Com n
0 

e nas densidades do ramo lÍquido e gasoso; "c é a densida 

de crítica, T é a temperatura crÍtica. Para os líquidos chamados 
c 

clissicos 8 = 1/2 e S = l/3. O valor de T encontrado( 3 l)foi 
c 

T = (6.5 
c ±O.l)Kenc=(8 

. _, 
:t 1).10·1 cm • Evidentemente,se fos-

sem levados em conta as incertezas que os autores citaram mas nio 

assinalaram np diagrama e,se os valores de B e B fossem outroi de 

vida a natureza não clássica .do condensado ,então ,os parâmetros 

críticos obtidos seriam outros. 

Resumindo, o valor d~ T pode ser di ferente daquele· 
c 

encontrado por G.Thomas( 3 l) que e a Única medida que consta do li 

te_ratura. Em particular R.W.Martin observou a linha situada em 

709mV até 7K( 3S)(Ge: n;; I0 13 cm- 3 )e H.Voos também obteve indica-

- (36) 
çoes que Te> 6.5 K . Estas discrepâncias podcriarn ser atrib.uf-

das ao diferente conteGdo de impure_zas nas várias expcri~ncias. 

No entanto,nao há comprovaçpo experimental desta idêia. 
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À respeito do movimento das G,E,L.Pokrovski i rela­

tou que a nuvem de gotfculas se move sob a açio de um c~mpo.eli­

trico externo(31) (ati~ 3V/cm). Como já era sabido, campos mais in­

tensos provoca~ um aumento s~bito na ·fotocorrente simultaneamente 

com o desaparecimento da linha situada em709 meV.Basicamente,P.ste 

autor observou que o perfil da difusão se torna assimétrico em 

relação ao ponto de excitação se fosse aplicado um campo elétrico 

externo. Este fato foi atribufdo a uma carga residual negativa 

que a G.E.L teria. Logo a seguir T.M.~ice avaliou esta carga para 

uma gotfcula de 5~ em cerca de 20 a SOO vezes a carga do eletrbri 8 l 

Esta carga seria adquirida pela G.E.L devido aos diferentes valo-

res da função de trabalho· para o eletron e para a lacuna. Ainda 

de acOrdo com R ice ') que 1 i mi ta ria o v alar da carga nos valores -

calculados seria uma camad~ d~ dipolos na superfrcie cuja orienta 

çao e tal que tende a igualar as· funç~es de trabalho. 

R.ILHartin re·petiu a experiência de Pokrovski i ,po­

rem ,sem a a aplicação de campo el~tr.i co externo(3S) e constatou 

que~ comprimento de difusio das gotas(L 0) depende fortemente das 

condiçÕes experimentais. Em particular ,observou que L0 diminura 

na medida que o conteúdo de impureza fosse crescendo e que L0 ta~ 

b~m aumenta com o ~umento do nfvel de injeç~o. Este ~ltimo fato 

Pokrovskii já havia relatado( 37) e atribufdo'a repulsão eletrost~ 

tica das gotículas. No entanto ~R.W.t1artin preferiu interpretar do 

seguinte modo: durante o processo d~. di fusão as partÍculas de de!!_ 

tro da gota que decaem são substituídas imediatamente por outras, 

provenientes dos exci tons que se condensam ,desde que haja pares 

para se condensar. Isto implica que L0 ê prolongado artificial-

mente·. A distincias da superffcie, onde a densidade de excitons i 

i.nferior ao valor crfti·co ou de limiar, não existem gotas. Com r 
n1 
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vel de lnjeção crescente esta dist~ncia a·umenta e, portanto,o per­

fil se alargá. Ambas as interpretações, no entanto, carecem de 

mais detalhes. 

Balslev e Hvam propuseram um mecanismo diferente -

dos outros dois citado~ anteriormente. Para eles as G.E.L seriam 

impulsionadas para dentro do cri.stal devido a um gradiente na co~ 

centração de excitons( 39 l. Eles calcularam a partir de um moâelo 

clissico,a variaç~o total do momentum de uma G.E.L provocada por 

recombinação radiativa, 'condensaÇão e simples cal i são com o gás 

de excitons. Como consequ~ncia,a velocidad~ de G.E.L obedece a 

seguinte equaçao: 

com: 

dV 
dt 

<v>2 
= - 6nc 

V= velocidade da G.E.L. 

\ln - 3n<v> V 
2R "c 

<v~= velocidade t~rmica do g~~ de excitons 

n = densidade de exci tons 

R= raio da G.E.L. 

"c =_densidade da fase condensada 

Da equaçao acima se vc que a velocidade limite -c 

atinginda com uma constante de tempo TV= (2R nc)/(3n<v>) c vale 

Vd = -R<v>Vn/9n. Os resultados nun1~ricos obtidos por estes auto­

res para uma G.E.L. de lOp Vi11cm uproximadanentc: Vd;;; 10 3 cm/s; 

Tv;; 6~s c O; J.l0-
3

cm 2 /s(coeflcicnte de difusiio). Medidas dir!:_ 

tas da velocidad.e das G.E.L feitas mais recentemente,à diferentes 

- (itO) 
profundidades e di fcrentes nfvels de lnjeção (ou seja, dlfcren 
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tes perfis de concentração. da fase gasosa), comprovam este modelo, 

se for ass~mido para o perfil .da densidade do gis de excti6ns uma 

dependincia do tipo n = n 0 (1 - x 2 /l:) com n
0 

=concentração do 

gis perto da superffcie e ~D =comprimento de difus~o dos exci­

tons. !leste ··caso, os valores de V calculados por Balslev e Hvam( 4 ll 

são próximos daqueles observados por J:Ooehler e co-autores( 4 l). 

Os outros parâmetros não.podem ser comparados diretamente. Em pa~ 

ti,cular, o tempo de relaxação da velocidade medido como sendo 10- 4 s 

nao corresponde ao valor cha~ado TV no cilculo de Balslev . 

. A observação de G.€.L se propagando ,r:>esmo quando 

í'n = O(capftulo IV) ,mostra que o modelo acima é incompleto. 

Keldish prop3s que as gotfculas v.iajam ~mpulsionadas pelo que ele 
. (41) . 

chamou de 11 br1sa de fonons 11 
• Ao qUe parece,os resultados pro-

venientes desta idéia podem ser usados para justificar os re-

sultados experimentais anteriores. 

' Através de um técnica diferencial bastante sens1-

ve·-1, B. Et ienne e cc-autOres foram capazes de determina r com bus ta_!! 

te·precisão o valor da energia de superffcie(a) da G.E.L( 4 Zl. Es-

tes autores o~servaram que .a níveis de excitação prÕxi.r.Jos do v·oJ-

lorde limiar,o espectro de emissÕo da G.E.L(feita com a coopera­

ção de um fonOn L.A) se desloca levemente para regiÕes de alta 

energia. Como o tamanho da G.E.L varia com o nível de. cxci tação 
' 

eles atribuíram esta variação a diferentes estados de energia da 

superfrcie. Assim,perto dcO!K,a energia to·tal de N pares na forMa 

condensada vale: 

E a .ti E + /111 r 2a 
9 
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com: 

E =energia média por par no estado fundamental 
g 

r a raio da G.E.L 

a a densidade de energia de superffcie, suposta independente da 

temperatura e do ralo 

O potencial qufmico vale portanto: 

11 (r) IJ(oo) 

e pode ser avaliado independentemente pelo corte no lado das al-

tas energias do espectro da G.E.L. Os ·autores verificaram que I 

-1 
(6E) x 1/T era bem ajustado por uma curva te6rica desde que 

A/cr; 1.6.10 1 ' C.G.S. com A= constante de Richardson-Oushman. 
_, 

Ou a = 10 erg/cm 2 • No presente caso ,não foi levada er.1 conta a 

depend~ncia_ de p com a temper~tura.Ou seja,o corte no lado de al 

tas energias varia nao só com r mas também com T. Se for levado 

em conta este fato se ve que o valor de a está super-estimado.· 
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Relaçio de Figuras - Capftulo 1 

Fig. 1-1 Condutividade do Ge em função da densidade de portadores 

fotoinjetados. T g 4.2K. A espessura da amostra e bem 

inferior ao comprimento de difusão dos excitons. Referen 

c i a 5 • 

Fig. 1-2: Luminescência do Ge a diferentes nfveis de excitação e 

12 -3 - 14 -3 T=4.2K. (1}n;;;4,10 cm ;-(2)n=3.10 cm; 

(3) n; 3.10 15 cm- 3 com n =,densidade de portadores foto 

injetados. ReferênCia 1 O. 

Fig. 1~3: Energia média por par em função do espaçamento médio en 

tre os pares. A unidade de comprimento é o raio de Bohr 

do exciton; 177 ~ ; a unidade de energia corresponde a 

proximadamente a 2.6 meV. Referência 22. 

Fig. 1-4: Diagrama de fase entre 1.8 K e 4.2 K obtido por T.K. Lo 

e cc-autores. Referência 27. (curva 1) 

Fig. 1-5: Estruturas de bandas simplificada do Ge com excitação 

Õtica. 

Fi'g, 1-6: Luminescência do Ge puro. A emissão de radiação do exci 

ton e da G. E. L. é feita com ajuda de fonons L.A. A fi 9_1:!. 

ra de cima foi obtida a 4.25 K e a de baixo a 1.08 K. 

Referência 15. 

Fig. 1-7: Diagrama de coexistência das fases gasosa (excitons) e 

lfquida (G.E.L.) cm Ge puro e não tensionado. Referên -

ela 3.1. 

Fig. 1-B: Diagrama das bandas de energia do Ge puro com indicaçio 

dos nfvels de energia do exciton e da G.E.L. Reprodução 

da referência 27. 
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li. PROCEDIHENTO EXPERIMENTAL 

' Foi usado como termômetro um resistor de carvão (100 n 

i temperatura ambiente,. 

4 
•11 pressão de vapor de He 

1/8 watt) calibrado através de uma tabela 

x temperatura 
( I ) 

Na temperatura de He-

líquido a resistência tinha o valor de 1040.11 e em l,BK valia cer 

ca de 5500 rol. A medi.da de resistência foi feita utilizando-se o-

esquema da figura 11-1. Medidas diretas da resistência com o hm i -

metro não são adequadas devido à corrente ..excessiva fornecida pe-

lo medidor que aguece a resistência colocando-a em temperatura d! 

ferente daquela da amostra. Além do mais, medidas DC da resistên-

cia, caso se limite a corrente, fornecem valores diferentes para 

diferentes polaridades devido,provuvelmentc·,a efeitos termoelê-

tricos. Assim, é essencial que se faça medidas A.C. com pequena 

tensão de ai imentação. No presente caso (veja figura li ~r) foi u-

sado como fonte de ai imentação o próprio gerador do sinal de refe 

rência do ampl ific?dor 11 lock-in 11 com a·mpl itude de aproximadamente 

SmV. A cerca de. 4K a pot~ncia dissi?ada no termBmetro estiem ter 

no de nW, o que é absolutame·nte admi ss.ível. Quando á ponte está -

em equilíbrio o valor da r:esistência e lido diretamente no resis-

to r variável que fornece leituras de atê em 1 rl. A sensibilida-

de deste medidor depende apenas do fundo de ~scala lJti lizado no -

amplificador 11 1ock-in 1
'. As duas rcsi~tê.ncias de Kr.l u t i I i z <1 da s -

nos braços da ponte (figura 1"1-1) foram escolhidas de modo a dar-

uma· diferença inferior a O,SZ entre ela~. A amostra e a rcsistên-

cia de carvao foram fixadas no mesmo bloco de cobre. 

O controle de temperatura do sistema é feito controlan-

do-se ·o fluxo de g5s que entra na c5mara de amostra. O erro na me 

dida de temperatura e d-itado somente peln instabilidade do valor 

lido na resistência pois o er:ro na leitura da coluna (inferior a 



o,5mm de óleo.lcitura sem catet5metro) corresponde a variaç&es de , 
resistência signif_icativamente men·ores do que asdevidc1sa instabi 

)idades. 1: claro que esta instabilidade e provocada por um fluxo 

de entrada de gâs diferente do fluxo de saída. No decorrer da ex-

periência nao se permitiu que ·a resist~ncia variasse mais que 4% 

para cada valor de temperatura pre-fixado, o que significa um er-

rona avaliação da temperatura inferior a 30mK a 3K e 300mK a 

],5K e. 500 mK a lOK. A temperatu~as abaixo de 2,5 o erro i da or-

dem de IOmK. Na figura 1'(-2, se encontram assinaladas as barras -

horizontais de erro em todo o intervalo de temperatura utilizado, 

Semicondutores, em particular o germânio,em baixas tem-

peraturas têm calor específico extremamente baixos 
I . 

( 2) 
(só fo- -

nons), cerca de 1000 vezes inferior ao de metais (eletrons e fo-

nons). Portanto, pequena quan~~dade de calor ~ suficl·ente para a­

quecer a amostra. Daí a dificuldade e·ncontrada pela maior parte-

dos experimentadores de se ver as G.E.L. quando a amostra está i-

mersa em· gás ('digamos acima de 2,5K), poi.s a troca de calor é mal 

feita, isto é, a própria radiaçãO: incidente usada para se criar-

as gotas aquece o cristal elevando a sua temperatura acima da 

temperatura crítica. Tenta-se contornar estas limitações obturan-

do-se o feixe incidente periodicam~ntc ldimir1uindo-se portanto, a 

potência m~dia sobre a amostra. Ainda assim consta da-liter<ltura apc 

·- ' {3) d .· - ' d G E L - K nas uma exper1enc1a mostran o a ex1stenc•a a ... ate 7. 

Poucos trabalhos relatam a observaç~o das G.E.L. atª aproximada -

mente lJ,2K, sendo que a maior parte das experiências sao feitas 

com a amostra imersa em hélio 1 í"quido; Neste contexto os capítu-

los IV e VI ~este trabalho merecem atenç~o especial pois aprese~ 

tam resultados de 1 .7K a 7.6K, aproximadamente. Nos capftulos I I I 

e IV, as tempcratur·as mãximas de observação de G.E.L. foram 3.3K 



e ~.3K, respectivamente. Portanto, ·a amostra estã sendo aquecida, 

ao contrário do suposto ínicialmente. Isto é, os capítulos IV e 

VI mostram que,tomando-se cuidados ádicionais,e perfeitamente 

possível observar as gotas até 7.6K após a qual desaparece qual-

quer manifestaç~o d~ fase condensada. Os cuidados adicionais sio 

no capítulo IV, potência incid"ente DC do laser de Ar+ extremamen 

te baixa e muito bem focalizada (cerca de 70 a 80 de diâmetro) 

A baixa pot~ncia ã compensada pe·la boa focal izaç~o o que provoca 

uma densidade de potência superiôr~ã densidade de potência do 1 i 

miar. No cálculo da deDs~dade da potência € levada em conta_ a re 

fletividade da superfície do germânio, cerca de 35%. Uma medida-

mais exata da potência dissipada internamente pode ser feita mul 

tipl icando-se a· foto-corrente gerada por· 0.·74 Volts, que é a al­

tura da barreira. Os resultado's Vão no máximo até 400 nW, o que 

é sabidamente admissível. Par·a se ter uma idéia do que significa 

este n~mero, diodos de GaAs vendidos comercialmente como tern1B -

metros, dissipam IOf.IW DC de potência. Este valor de lOuW garante 

que o te"rm6metro e o banho tenham a mesm~ temperatura. No capít~ 

lo VI o cuidado adicional se refere ao uso de um laser de hetero 

estrutura dupla de GaAs-GaA1 1 As para se excitar a amostra. Nes -x 

te caso o tempo de subida e descida do pulso bem como a frequ~n-

cia podem ser ajustados eletrônica~ente em valores desejados. Os 

valores desejados são aqueles que aquecem signi fi cat i·vamente a -

amostra permitindo ''ver 11 as G.E.L. até ·a temperatura crítica 

(7.6K). Quando estes ajustes s~o feitos mecanicamente com un1 ob-

turador e umo:1 lente, os tempos de subi da e de duraçi:io do pulso -

de excitação são,no melhor dos c·aso·s,lOO vezes maiores. Este ê o 

caso do capÍ-tulo III. Neste caso se apresenta resultados atê 3.3 

K aproximadamente. No caprtulo V, como se 1nencionou antcriorrnen-

te, com exci-tação DC de menor valor que a uti I izada aqui ,se canse 



guiu ver as G.!..L. até 4.3 K. Na -realidade, isto se deve tambêm 

ao equipamento utilizado, que apresenta uma sensibilidade muito 

maior do que a do equipamento Usado na primeira experiência. 

Al~m do termBmetro que era comum a todas a~ experi~ncias, o pro­

cedimento com relação a amostra era sempre o mesmo: o fotodiodo 

era despido de seu envólucro plástico e anexado a um bloco de co­

bre para melhor dissipaçãp térmica. Os ter~inais do fotodiodo eram 

ligados aos medidores por cabos coaxiais de SOQ. A excitação era 

sempre fornecida por um laser., como mostra a figura I 1-2, com a 

amostra jâ imersa em hélio 1 íqu i do ou gasoso. A diferença bâs ica 

entre as diversas experiências consiste no uso de diferentes me­

didores. A descrição detalhada de cada componente e das experiên 

c ias em si se encontra·-fei ta no fim de cada capítulo. 



Relaçio de Figuras - Capftulo I I 

•Fig. 11-1- Esqu'ema do circuito usado para se medir a temperatura. 

Fig. 11-2- Esquema típico utilizado para se medir as propriedades 

das gotfculas. 
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CAPfTULO III 

Dependência do Raio da G.E.L. em Ge com Temperatura 

e Nfvel.de Excitação 

III-1. Introdução 

Esta experi~ncia descreve· a depend~ncia do raio da 

G.E.L. em funçio .da temperatur~ mantido constante o nfvel de exci 

tação em 160 mw/mm 2 aproximadamente. Foi observado que o raio 

cresce com temperatura·crescen~e no int-ervalo de 2.0K a 3.3K ,rev!:. 

1ando uma coi~cidência qualitativa com vãrios modelos teóri 

cos( 1 ' 2 ) e com r~sultados experimentais obtidos através de outras 

técnicas(,). De 1. 7K a 2.0K o valor do raio (r) observado foi 

constante, fato este não previsto teorica'mente ·(fig. III.3). Es-

t.as últimas observações nio puderam s'er 

dos de A.S. Alekseev e colaboradores(') 

compara~as com os result~ 

porque o intervalo de te~ 

peratura utilizado por estes autores estava situado entre 2.0K e 

4.3K. Depois estudou-se a depend~nc·i~ do raio em funçio do nfvel 

de excitaçio (J~ mantida a temperatura constante em 1 .BK. Foi 

observado que o valor do raio cresce 1 inearmente com J no interva 

lo entre 8 mW/m.m 2 e 250· mW/mm 2
• Acima deste valor parece haver sa 

~uraçio nas dimens3es da G.E.L. A figura III-4 demonstra os resul 

tados desta experiência. Esta dependên~ia a ménos da saturaçio jã 

• . (1,2) 
estava prevista teoricamente . 

I I I- 2 . A r ranjo E xp e r i me n ta 1 

Foi feito um arranjo como 1nostra a figura III-1. A 

luz ~c um laser de Ar+ da Cohercnt Radiation, modelo CR-~ 
o 

(<;145 A} 

fol obturada periodicamente. O resultado é um feixe de luz pulsado 



de duração aproximada de 200 - 3 ns e ciclo de.trabalho 4.10 • Os 

tempos de subida e descida do pulso de luz são de aproximadamente 
. 

30 ns. A potência do laser é ajustãvel no painel da fonte de ali-

mentação. Foi feita uma curva de potência indicada no painel x p~ 

tência incidente na superfície da amostra levando-se em conta pe~ 

das .no espelho (usado para desviar o feixe - não indicado na fig~ 

ra), nas duas janelas e na superffcie do cristal. Foi usado para 

esta calibração o medidor de potência da Coherent Radiation mode-

lo 210. A partir desta curva e lendo-se a potência no painel,obt.!_ 

nha-se J~ediatamente a potência incidente sobre a amostra. 

Um fotodiodo de Ge (ver figura III-2) semelhante aqu~ 

le usado na referência 5 foi posto nó Dewar (Janis Research 

Corp-Super Varitemp). A cobertura plâstica do fotodiodo foi reti-

rada por duas razoes: estabelecia-se um bom cantata térmico entre 

a amostra e o bloco de cobre e evitava-se assim a absorção parcial 

da radiação· incidente devido ã sua ma qualidade Ótica. O sinal 

elétrico era f.iltrado por um filtro LR de baixas frequências (fil-

tro passa-alta) com R= 50(2 e L =0.21JH. Os pulsos de ruído resul-

tantes d~ destrui·çio das G.E.L. na junç~o foram observados com um 

osciloscÓpio Tektronix, modelo 7503. O nível de 11 trigger 11 foi aju~ 

tado para selecionar os maiores pulsos possrveis correspondentes 

~"às maiores gotas que chegam~a junção. Como jã foi dito, a maior 

temperatura na qual se conseguiu ver as gotas foi 3.3 K, t claro 

que este fato se deve ao aquecimento provocad~ pelo próprio laser, 

pois no Capftulo V!, quando o nível de potênci<l· é bem inferior, a 

G.E.L. é vista até 7.6 K. A densidade de potênci<:~ incidente foi 

variada entre 8 mW/mm 1 ati 300 mw/mm 1
• As figuras III-3 e III-4 

são os resultados desta experiência. 



III-3. Anãl i se 

Nestas medidas foi utilizada a técnica desenvolvida por V. 

H. Asnin e colaboradores(,) e por C. Benoit ã La Guillaume et 

~~(s). Basicamente esta t~cnica consiste no seguinte: As G.E.l. 

formadas pela nucleação de portadores fotoinjetados, conforme mo~ 

tra a figura III-2 se movimentam segundo razões ainda desconheci­

das(6) para o interior do cristal_. Ao atingirem a junçio estas 

go~Tculas· sao destruidas pelo forte campo ~litrico existente na 

região. A destruição das G.E.L. é feita por uma separaçao brusca 

das cargas negativas e positivas provocando um pico de corrente 

que era observado na tela do ~scilosc&pio. A fotografia III-5 e 

um resultado tTp.ico des~a experiincia. A ~ensidade n de eletrons 
o 

e l'acunas na fase lfquida (dent~o da G,E.L,) i bem conhecida e a 

determinação _do raio foi feita. através da expressão e 

(4nr 3 n
0

)/3 = fidt = ip.ót com ip = valor ~ãximo da corrente duran 

te o pulso e àt ~ largura a meia altura medido e~ segundos ou 

r'= 3(1 ,l\t)/(e.4nn ). Os valores de r. que estão nos gráficos 
p o 

III.3 e III.4 foram obtidos atraves desta f6rm~la e medindo-se ·, 
p 

e t.t. 

Os resultados desta experiência podem ser explicados de 

modo parcial e qualitativo pelo modelo de Pokrovski i(,). Na con-

. fecção deste modelo é assumido que: 

a) A fase condensada~ constituida de go~Ículas esf~ricas de raio 

r em equilíbrio com o gás de excitons. 

b) 1\ de n s i da de de g o t í cu 1 as é s u f i c i ente m_e n te b a i x a de ta 1 forma 

que a lnteração entre elas é d.espre~ível. J.C.V. Matos e cola­

borado;es(6) mediram cu·idadosamente o raio e a densidade de g~ 

tTc.ulas (n
9

) e encontraram -lO'. Portanto esta hipi 

tese ~multo razo~vel. 



c) Nio hi gradientes de concentra~io do gas de excitons e a densl 

-~ade do gás é mantida· constante durante a formaç.ão ~u dê:str~i-

ção de G.EoL. 

Incluindo o termo de energia de superffcie( 7 ) a equa­

çao de Pokrovskii fica(•): 

____ dd (v n }=v h(~r 2 }n-
t o o t ex 

-11 o 

kT 
+ 

20 ...::..:......_} Eq.III-1 
rkT 

Com: 

v =volume da G.E.L. 
o 

n densidade de excitons' na fase condensada ou na G.E.L. 
o 

vth= velocidade térmica dos excitons (- 2•J0 6 cm/s}. 

r raio da G.E.L. 

T meia vida da fase condensada (4011s}. 
o 

T = temperatura. 

g degener·escência das bandas. 

A Constante de Richardson-Dushman('"}. 

a 
. - - ~ 

=densidade de energia de superfÍcie(- 10 erg/cm 2
}. 

k constante de Boltzmann. 

n densidade da fase gasosa ou de exci tons. 
ex 

~ = função de trabalho para a extração de uma partícula da 
b 

fase lfquida (- 21K}. 

O primeiro termo do 2? membro representa a captura de 

pares pela G.E.L .• ; o 2? termo e a perda por decaimento radiativo 

êom constante de tempo T c o 3? termo é a perda de partículas por 
o 

evaporação, sendo A a constante de Richardson-Dushman modificada(l 4 ) 

para o pr~se~te caso ou m + m*. ~m tegime estacionirio e com den-

sldade uniforme dent~o da gotfcula: 



n • 
4n 

o 

"e·x • nr + n° exp(2cr/rn kT) ex o Eq.III-2 

e 
2"JTm* kT 

h2 }

3/2 ( 110 ) exp - kT 

* - -onde g em sao respectivamente a degenerescencia de estados para 

a massa reduzida do exciton, A equação acima está 

representada na figura III-7. O raio mfnimo e dado pela expressão; 

r* • S(AcrT) 112 exp(-
11
k0T ) exp(--~~ 0 ~­

r*n0kT 

(kn • 1 •1 
o 

A degenerescência normalmente usada, porem difícil de ser justif!. 

cada ,é g = 16. Este valor é comumente usado na 1 i teratura ( 7 ,a). O 

valor de m* a 0.34m já ficou demonstrado anteriormente. Usando 

11 = ·23K I e) e a = 1.2 .1 0- 'erg/cm 2 (,.,) resulta que a equação III-2 
o 

fica: 

n = 6.6.)0 15 + 3.10• exp (0.43.10- 5 /r) Eq.III-3 

Para valores de r suficientemente maiores que r a dependência en-

tre n e r é 1 incar,exatamente como mostrado na experiência (fig. 
ex 

III-4). O efeito da saturaçio em r não pode ser descrito por esta 

eq~ação. Se observa que a níveis de potência onde a saturação oco~ 

re hã tambCm borbulhamento (indesejâvel) de hélio e ,provavelmente, 

aquecimento da amostra. Será visto (Fig. III-3) que um aumento de 

tempe~atura provoca um aumento no tamanho da G.E.l. Portanto os 

dois efeitos ~ornados, nível de potência crescente e temperatura -

crescente, devem provocar um ~umento em r mais significativo ain-



da. ~claro então,-quc a saturação em r observada na figura 

nao e devida a efeitos térmicos( 11
). A equaçao I-2 também 

III-~ 

mostra 

que para T crescente a dimensio da G._E.L. deve aumentar, como en-

centrado experimentalmente e exposto na fig. III-3. Esta equaçao 

~ntretanto.n~o prev;. nenhuma saturaçio na dimensio r da G.E.L. ·a 

baixas temperaturas conforme foi observado (Fig. III-3). Neste 

Pokrovski i ( 3 ) .ou o modelo cinético de Bagaev sentido o modelo de 

( 9 ) 
e colaboradores falham completamente pois não são capazes de 

explicar ãs saturações observadas, A comparação numérica com estes 

modelos é praticamente impossível de ser feita por duas razões: 

a) Não é conhecida a densidade n 
ex 

da fase ·gasosa. Al~m disso pr6 . -
ximo·a junção,a densidade tende a zero e na superfície n é gran 

ex --

de devido·a exci.tação. Logo hi um forte gradiente na concentração 

ga;osa o que torna o cilculo pela relação III-2 sem sentido.b)A 

aplicaçio do_mo~elo de Bagaev !equer o connecimento da densidade 

de got-rculas n 
ex 

A densidad·e n é acessfvel 
g 

por 

ticnicas de espalhamento de luz mas nio o~ no p·resente caso. 

Os valores de r observados ·(cerca de 5~) sao cerca de 

duas ordens de grandeza maiores que os valores· de r observados por 

Ettiene et a1( 8 ) que utilizaram níveiS de potências 5 ordens de 

grande~a menores. 
- 3 2 

Por exemplo a 1 .BK e J = ~0.10 mw/mm (duas V!:_ 

zcs o valor de limiar) Ettiene e co-au.tores(a) observaram r=0,08p 

nproximadamente. Se a curva III-4 fosse prolongada pa~a nrveis m~ _, 
norcs, digamos at~ 40.10 mW/mm~ o valo.r de r encontrado seria ne 

U..:ltivo o que não faz sentido. Portanto a baixos níveis de excita-

çio, perto da densidade de pot~ncias de 1 imiar.o crescimento do ra 

lo da G.E.L. com o nível de excitação deve ser subst<1ncialmente me 

nor do que aquele ilustrado na figura III-4. Certamente,esta dife-

rençn ·de comportamento ~ de~ Ida ao grau de supersaturação que na 

referência (8) é pequena.porém ê grande no presente caso. 



A segui r serão comparados os valores do raio mínimo es-

táve 1 (r*) obtido da teor i a de Pokrovsk i modificada (pela tensão 

superficial), com o raio crítico também chamado (r*) ob ti do por 

uma teoria de nucleação feita por Si lver, e também com o valor do 

r a i o m í n i mo e s t á v e 1 o b t i do da te r mo di n â mi c a . C o mo a mo d i f i c a ç ã o -

1 d Pk k 
.. (,) 

doresutado e orovs11 foi feita por B. Etienne e cc-auto-

res(e),este modelo será referido como sendo de B. Etienne. 

O valor de r* (raio mínimo) -i·ndicado na figura III-7(') . 
que e deduzido de uma simples equação de balanceamento em regime 

permanente (dr/dt =O) nao tem porquê ser igual ao valor de rmin 

estável,deduzi.do a partir de considerações termodinâmicas(;. 2 ) e 

que será vrsto adiante. Ou ainda• ser i9ual ao valor de 

vel encontrado por Silver( 2 ) -a partir de uma teoria de 

r . esta-
mln 

nucleação 

onde os processos de coleta e perda de partículas por um núcleo 

(uma impureza por exêmplo) ou por uma G .E. L •. são fenômenos aleatõ-

rios. ~s equaç5~s,neste caso,não s~o no n~mero de partículas co 

mo em (8) e sim na probabi I idade q~e o centro possua n partículas 

no t·empo t. No e_ntanto,nós veremos a se9uir que o principal resul-

ta do de Si 1 v e r resumid~ na figura III-6, e o resultado de Ettiene, 

figura III-7, são equivalentes entre si no sentido que ambos con-

A ' 
tem as mesmas conclusÕes por~m são diferentes do modelo 

' ' 
derivado 

da Termodinâ~ica. Isto porque nos dois primeiros casos sao levado~ 

tempos de vida finitos (e diferentes entre si) nas duas fnscs e me 

canismos específicos na troca de partículns entre as duas fnscs.No 

modelo termodinâmico os tempos de vida são considerados infinitos e 

o mecanismo de troca e 1 in1itado apenas pela diferença de rotencial 

qufmico (e da tensio superficial) das duas fas~s e que tem uma de-

pend-~ncla esp~c!fica com a temperatura. Nos dois modelos citados -

anteriormente_ o mecanismo de evaporaç5o s'uposto e do tipo ter-



moi5nlco cuja depend~ncla com a temperatu.ra i be~ estabelecida. r 
' bom que se saiba ainda que uma das consequências importantes do mo 

dela de Sllver é que os complexos excitônicos aparecem naturalme~ 

te quando a excitação é insuficiente para criar as G.E.L. (inferior 

ao valor de limiar). No tratamento usual· feito pela termodinâmica 

a presença de ce~tros de n~cleação e ignoradat especificamente nos 

casos de nucleação chamada homogênea ou espontânea. 

A diferença de energia 1 i v~ por unidade de volume lí 

quido (ou condensadQ) entre a fase (gasosa+ líquida) e a fase P.!:!_ 

ramente gasosa ê dada por:· 

liG 1 3N
0

a 
+ 3 (n'll'·-n\.1) N (n 11 -n11l = -v- + 

v 1 i q r 4Trr 3 o o o o 
Eq. III-4 

com: 

n = densidade da fase gasosa antes da condensação (partículas/cm') 

n'= densidade dá fase gasosa a po s a condensação em equilíbrio com 

a fase 1 Tqu ida 

r= ra}o da gotfcula; r= rln' (n,N
0

), TI 
.N

0
= densidade de gotícu.las N

0 
= N

0
Jn'(n,r), TI 

a = densidade de energia superficial; sup~sta constante 

n = den~idade de partículas na fase I í~uida ou na gotfçula n =n (T} o o o 

llo= potencial químico das partfculas na fase lfquida;lJ 0 =~l 0 (T)=1J~(T) 

\J = potencial qufmico das partícula~ na fase gasosa cuja densidade ~ n 

11 ~ 11 (n,T) 

11 ' • \I ( n ' , T) 

n • n (T) = densidade de saturaç~o. Mantendo-se o volume constante 
s s 

e aumentando-se a densidade do g~s lsotcrmicamente n
5

(T) e a dcnsi 

dade em que ocorre a condensação; a ser uti I izado adiante. 

E cla~o d.a cqua~~o acima que a formaçio da nova fase 



em forma de gotTculas s6 ocorre s·e n'p' < n~. A representaçio des 

ta equaçao em funçio de r e a figura III-8, A aparente divergin 

cia na origem é eliminada por argumentos físicos pois se r~ o 

~G ~o. A esquerda de rmin a fase condensada na forma de pequenos 

embrioes e instável pois a adição de uma partícula na fase conden 

sada faz aumentar sua energia livre por unidade de volume. Se po-

de dizer que o embrião ou o aglomerado se dissocia após algum tem 

po ou dr/dt < O. Ao contrário se r > r . a adição de uma partTc_u 
m+.n 

la aO condensado diminui a energia 1 ivre por unidade de volume. 

Portanto,o ramal da direita representa a formaçio da nova. fase e 

fixada a densidade, cada pqnto deste ramo tem dr/dt = O. Mantida a 

densidade do gás ,pontos com r maiores que r deste ramo não repre­

.sentam condiçÕes de regime estacicinârià e tem dr/dt < O e os pon-

tos à esquerda deste ramo tem dr/dt >: o • Logo r min 
da figura III-8 

raio • estável fix.ados n' N T. Se pode deduzir da e o mtnimo n • e ·o 

I-3 raio • estáv.el depende da densidade n' da equaçao que o mtnimo 

fase gasosa em equilíbrio com a fase 1 Íquida ou do grau de supers~ 

turação. (O grau de supersatur~ção utiliza~o normalmente em teoria 

de nucleação é definido por 5 ~ ~n(n'/n )), Quanto maior o grau de . s 

- - l d r · Este resultado concorda supersaturaçao menor e o va or e mtn. 

qua'litativamente com resultados anteriores deduzidos de outro mod~( 13 ) 

Já os resultados de .Sil.ver( 2 )· e também os de Etti~ne e 

co-autores( 6 ~ apesar de serem obtidos por abordagens completamente 

diferentes entre si reproduzem qual itativamcnte ~ existência de uma 
• 

gota de raio mfnimo estável como visto anteriormente. Numericamen-

te estes valores - -nao sao iguais ao rnlin da Termodin~n1ica porque no 

caso da G.E.L. o va·lor de r . envo.lvc o tempo de vida finito dos 
m1n 

pa~es dentro da gota e t_ambém como já dissemos, devido ao fato que 

o mecanismo de evaporação ser especificamente termoiônlco. No entan 



to, o principal resultado de Silver, figura III-6, e o resultado 

de Ettiene e cc-autores, f·tgu~a III-7, sio equivalentes entre si 

no sentido que ambos contêm as mes-mas conclusões. Por exemplo na 
• 

figura III-6, para cada densidade de gás fixada (definida pela p~ 

siçio da I inha horizontat 0123) há tris pontos em que dr/dt • O. 

Com exceçio do ponto 1 ·que representa a formaçio de complexos ex 

citônicos tem-se dois raios (pontos 2 e 3) possíveis paraa goia.O 

raio· correspondente ao ponto 2 e instivel e representa um raio-

crítico no seguinte sentido: a subtração de uma partícula conduz 

o aglomerado a uma situação catastrófica ou do tipo avalanche e 

a gotícula so se estabilizará em forma de complexos. Negada a 

existin~ia de n~cleos ou centros,a gota d~ ponto 2 que perder 

um~ partícula desaparecerá completamehte.· Ao contrário uma gota • 
ainda no modelo de Silver, cujas dimensões correspondem ao ponto 

2, se coletar uma partícula vai crescer e se estabilizar no pon-

to 3 q~e i o r~i~ da gota que coexiste com o gis, compatTvel com 

a densidade fixada pela horizontal 0123. ~ claro que se a densi-

da~e do gás for insuficiente (representada pela. linha pontilhada), 

não 'hã formação de gotículas Ocorrendo apenas a formação de com-

plexos~ Portanto,o raio determinado pelo ponto 4 é o menor raio-

estável possível, isto é, existe uma densidade . . mtntma indicada -

pela reta 1 1 4 1 que determina o raio mínimo estável. Portanto, di-

ferentemente da Termodinâmica o raio mínimo estivei nao • depende 

da densidade do gas. Se poderia pensar então que fosse o r a i o 

crítico o équivalente do ra.io mfnimo cst~vel da Tern1odin~mica 

pais ambos dependem da densidade, No entanto e fá c i I ver que is-

to não i verdade porque o comportamento destas duas variiveis com 

a densidade sao opostas. 

Do modelo da referincla 8, figura III-7, fixada a den 

sldade do gás n, há dois raios possTvels determinados pelos pon-



tos II e III, desde que n > n* .. Portanto,~xiste uma densidade . 
mi 

nima para que se forme uma gota. A curva III-7 divide o 
' 

plano 

n x r em tris regiois. ~ direita do ramal ascendente (e n > n*) 

nao hi regime estacionirio e ~r/dt < o. Entre os pontos II e III 

dr/dt >O. Portanto qualquer flutuação em r ,tanto para a direita 
' 

quanto para a esquerda ,força a G.E.L. a retornar às dimensões es 
- . 

pecificadas pelo ~amal. A esquerda do ponto II ou do ramal des-

cendente temos dr/dt <0 e à direita como jã foi dito dr/dt>O. 

Logo ,uma gota cujo raio corresponde ao ponto I I, se capturar uma 

partícula, ela só vai se estabilizar no ponto I I I. Ao contrãrio,se 

perder uma partícula vai desaparecer completamente. ~ claro agora 

que existe uma equivalência qualitativa p~rfeita entre o princi-

pal resultado do modelo de Si I ver e o de. Ettiene e colaboradores. 

A correspondência quantitativa também existe porque a influência 

dos centros de nucleação não afetam o comportamento do aglomera-

do q~ando o número de partículas já e grande. 
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RELAÇ~O OE FIGURAS DO CAPITULO III 

Fig. III-1: Arranjo experimental para se medir o raio da G.E.L. 

Fig. III-2: Vista com detalhes do fotodlodo utilizado e da for-

maçao de gotTculas. A lente representada aqui foi 

utilizada nos capftulos IV, V e VI. 

Fig. III-3: Raio da gotfcula em função da temperatura. 

I) Resultados da referincia 3. 

2) Resultados.deste trabalh~. 

Fig. III-4: Raio da G.E.L. em função do nfvel de excitação. 

Fig. III-5: Pico de corrente provocado pela destruição de uma 

G.E.L. na junção. 

Fig. III-6: Taxa de crescimento do raio da G.E.L. em função do 

raio. Resultados d·e R.N. Silver, referência 2. 

Fig. III-7: Dependência do raio da G.E.L. com a densidade da fa 

se gasosa. Resultados de B. Ettiene e co-autores,R~ 

ferência 8. 

Fig. III-8: Variação da energia l.ivr·e de uma gota lfquida por­

unidade de volume em funç~o- do raio da G.E.L. Resul 

tado d•corrente da equação III-]. 
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CAP[TULO IV 

Temperatura Crftica da Transição de Fase Constituifda de 

Exci tons e G.E.L. em Ge 

IV-1. Introdução: 

Nesta experiência se apresenta a medida da temperatura 

crftica da transição de fase exci.tons-G.E.-1.. em Ge (Ge:Sb(?)-lo
14 

cm-
3
). O valo r encontrado foi T c = (7 .6 ± O. 3) K. A técnica emp re­

gada consiste em se medi r a fotocorrente em um fotodiodo de ·Ge em 

função da temperatura para diVersos níveis de potência. O interva 

lo de temperatura utilizado está entre 1.7K e 15K. t suposto que 

os exci tons ao se condensare1n em _G.E.l., de modo an~logo a um pr~ 

blema de per_cofação, provocam uma variaÇão brusca na fotocorrente. 

Esta anoma}ia é usada para iden-tificar Te Uma garantia adicional 

de que a temperatura na qual ocorre a anomalia .realmente represe!!_ 

ta Te é 9ada na Última experiência onde se relata a observação de 

picos provenientes da destruição ·de G.E.L. na· junção até ].6K.Acj_ 

ma deste valor desaparece qualque"r manifestação da fase condensa-

da. S~ prova ainda que a fotocorrente é constituÍda de exci tons e 

eventualmente de eletrons e lacunas q_uando a temperatura for ele­

vada (cerca de 4K). As G.E.L. nesta experiência não contribuem p~ 

ra a fotocorrente mas a sua presença é _essencial para explicar a 

·estrutura da curva X T. 

IV.2. Arranj_o Experimental 

O procedi mente c·om relação a amostra e o mesmo relatado 

anteriormente. A montagem é aquela da figura IV-1. A temperCJtura 



foi variada de 1.7K a 15K aproximadamente. O nfvel de potência in 

cidente é extremamente baixo, i-nsuficiente para aquecer a amostra. 

Foram .usados filtros neutros de denSidades Óticas conhecidas para 

atenuar o feixe a níveis desejados. A fotocorrente foi medida com 

um multfmetro digital (Kei"thley, modelo 160) cuja impedância de 

entrada na escala usada é de 10 5 S'L bs resultados desta experiên -

c.iaestão relatados rias fig.uras IV-2 e IV-3. A amostra foi excita 

da pe 1 a 1 u z de um iaser de Ar+ (À= 51~5Jl) focalizada em um diâ-

metro de cerca de 80]J. As figuras IV-2 e IV-3 da fotocorrente em 

funçio da temperatura foram obtidas focalizandu-se a luz em dois 

diferentes pontos da amostra. Na figura IV-2 a potência incidente 

- a - 1 é variada entre 3.8.10 W a 5.7·10 W e ·na figura IV-3 entre 

- 7 - 6 
5.3·10 W a 3.2·10 W. Em ambos os casos já está descontada are-

flexão na superffcie (cerca de 35%). 

IV.3. Análise: 

Medidas de luminescência feitas por G.A. Thomas e co-

autor~s(,) mostraramque·em Ge puro (INA-NDI- 10
10 

cm-
3
), livre 

de deslo.cações e tensões, a temperatura crítica (Te) para o siste 

ma bi"fásico constituído de gás de excitons. e G.E.L. vale 

Tc = (6.5 ± 0.1)K. De acordo com estes autores, abaixo de T co­
c 

existem em equi 1 Íbrio as duas fases mencionadas. Acima de T exis 
c 

te apenas uma, qualquer que seja a densidade imposta. Conforme 

foi visto mais 
(2 3) . . . . -

tarde ' , a pr1nc1pal objeçao a este diagran<a r e 

si de no fato de que a densidade do ramo gasoso não pode se r conh.=., 

cida com precisão porque não se sabe como converter a potência in 

cidénte em densidade absoluta. Hedid.as de outros parâmetros da 

transição e do diagrama propriamente dito, -feitas por outros auto 

rcs e utilizando diferentes técnicas, reI atam e vi dêncl as da fase 



líquida até 4.2K apenas. Por exemplo, T.K. Lo me"diu a densidade 

da fase lÍquida entre 2K a 4.2K(.). Absorção no infra-vermelho 

longínquo (E - 9 meV) correspondentes às oscilações do plasma na 

G.E.L. não são observadas acima de 4.2K segundo relatos recentes 

de T. Timusk(s) e de A. Siiin( 6 ). Espalhamento de luz provocado-

pelas gotículas está relatado só até 4.3K (aproximado) segundo A. 

A-lekseev e cc-autores-( e). Os picos provenientes da destruição de 

G.E.L. em uma junç~o p-n so sao vistos ati 3.3K( 9 '
10 l. 

Portanto, se pode ver que as ati vi dades das fases na re 

gi ão correspondente ao topo do di a grama sao po·uco conheci das. As 

medidas que se.rão apresentadas a segui r sao o primeiro relato de 

propriedade-s de transp?rte do sistema eXcitons-G.E.L. em toda a 

região do diagrama,inclusive ho_topo. 

Como pode ser visto nas fi Q':Jras IV-2 e rV-3 a fotocorren 

te varia fortemente com a temperatura. Fixados os valores da tem-

peratura e da pOtência incidente os vàlo_res de i são diferentes-

se o ponto de incidência for mudado. ~ortanto, ou a junção coleta 

di fe·rentemente para a mesma geração de exci tons du a ge raçao e di 

ferente. Com relação.""a ·p.rimei ra hipótese sabe-se que a nuvem de 

r (11) e· d"l • (11) -got1 cu las rec1 ena 1 e na o ocupa necessariamente to-

da a "amostra. Com relação ""a segunda sabe-se que a formação de go-

tículas e exci tons é extremamente sensível ao estado local de su-... 

perfície. Independente da origem desta diferença, o que é mais i~ 

portante ê que em qualquer das figuras IV-2 ou IV-3 a densidade-

de potência mínimi:l, para se observur manifestação da fase conden­

sada é bem inferior ao citado na literatura(-'3). Na figura rV-3 e~ 
. -2 2 -3 2 

te número correspon"de a 7·10 mW/mrn e em IV-2 vale 5·10 mW/mm . 

T.K. Lo cita para a densidade de potência de. limiar a ~.2K o va­

lor ~8rnW/mm
2 

e a 1. 77K cerca de O. 3 mW/mm', Esta d1 ferença e cer-



tamente devida a eficiência na deteção que e maior no presente c2_ 

so do que em experiências que u.ti lizam outra têcnica. Por exemplo, 

à 7.6K a relação entre o número de portadores coletados por uni d~ 

de de tempo e número de fotons incidentes por unidade de tempo v~ 

le 1 aproximadamente. Este· cálculo com os numeres citados na 11 re-

lação de figuras 11 é levemente superior a 100% por causa da incer-

teza de 15% que cerca as medidas de potência. Já as medi das de--

luminescência da linha 709 meV contam apenaS uma parte dos eletrons 

• 
e lacunas da fase líquida daqueles que se recombinam radiativame!!. 

te. Na presente experiência se contam todos os eletrons e lacunas 

gerados, pertencentes ou não ao condensado com exceçao, e claro , 

daqueles 'que se recombinam·no trajeto até a·junção. Daí a diferen 

ça n·a eficiência de detecção mencionada aAteriormer:te. 

O comportamento da curva ·j x T, que será analisado a se 

gui r, e descri to pelo comportamento de cada um dos componentes 

que cons'ti tuem o sistema pois a foi:ocorrente total e dada pela so 

ma aba i xo: 

n ·v ·q +.n ·v ·-q +n ·v ·q +n ·v ·q 
g g . g ex ex ex e e e h h h 

Os ín.dices _a ~, e e h se referem a gotículas, exci tons, eletrons 

e lacunas. n, .9. e v sao a densidade, carga e velocidade de cada 

. . - . .. . -constttutnte proxtmo a Junçao. Eventualmente n , n e n h podem -ex e 

se r considera dos constantes em função da profundidade, caso u es -

pessura do diodo (L} seja inferior ao comprimento de difusão des-

tas partículas. 

Para aValjar a ·contribuição dos excitons e G.E.L. na fo 

tocar rente total ê necessário conhec.er o compri r.·:-nto de 11 di fusão 11 

' 

destas partfculas. Como é sabido, o movimer-lto destas gotfculas 



nao e de natureza difusiva(ll)• mas como us·ualmente sao referidos 

deste modo par'a o cálculo de comp'rimento percorrido, tambêm aqui 

sera feito assim. 
,. 

O coeficiente de 11 di fusão 11 para as gotfculas ( D ) 
9 

v a r i a 

fortemente com o nível de potência incidente e por isso mesmo, o 

valor de não é único. Na litaratura se encontram valores de D Dg 
- 9 

dispersos ·numa faixa de . ( 1 ') -' 2 ' 6 ordens de grandeza ( 10 ·cm /s<D <10 
' 9 2 

cm /s) sendo que quanto maior a densidade_ de potência maior e o 

coe fi ciente de di fusão. Nesta experiência e razoãve 1 supor 

- 3 2 • 
o

9 
10 cm /s em·vista do baixo nfvel da densidade de potência 

empregada, menor ainda que a densidade de potência usada na expe-

riência que produziu este valor( •J. Deste d L ;;, lo T mo o g 
9 0 

llo-'·4·10-s = 2·10-• cm ou L <<L. 
9 

L e o comprimento de 11 difu­
g 

são 11 das gotfculas e T e o tempo de vida das G.E.L. Já 
o com 

excitons a difusão é mais acentuada e, de acordo com as medidas 

feitaS por Pokrovski i, o coe fi ciente· ·de "di fusão'' dos exci tons 

os 

(O ) e, pelo menos, três ordens de magnitude superior ao valo r 
ex . 

de 0
9

• Usando este fato se obtem L 
ex 

I - 5 - 3 
;,v1·7·10 -·8·10 cmoque 

e consis'tente com· as medidas feitas nesta experiência, pois 

L -L. Uma vez que à baixas temperaturas os pares criados se en 
e.x 

centram preferencialmente ligados na forma d'e gotfculas ou exci 

tons, a corrente gerada só pode ser devida a estes constituintes. 

Como a detecção é feita a cerca de -
100~ do ponto de geraçao L de 

ex 

ve .ser" desta ordem pelo menos. O cálculo fei t~ acima comprova es-

te fato. Então, no p-resente caso, mui to provave·lmente a nuvem de 

• 1 ( 11) got1 cu as nao alcança a junção e, '"a medida que a potência 

cresce a nuvem se expande sem tocá-la, -mesmo para os 
. . 

n 1 v e 1 s mais 

altos de potência empre.gados. Nesta experiência isto parece ser­

verdadetro·pelo menos na regi~o de baixas temperaturas (até 4.2K) 

onde todas as medi das citadas foram fel tas. Então, a fotocorrente 



par a uma determinada potência é coristi tuída de exci tons e eventual 
~~ -

mente de eletrons e lacunas pois como foi demonstrado:~s gotí~ulas 

nao alcançam a junção. 

dos de R.W. Martin ( 
15

) 

Esta conclus8o e consistente com os 

que observou que os ex c i tons ~~ mp !"e 

resulta 

fundem mais que as .gotículas para qualquer temperatu_r9. S~us resul 

tados numéricos, no entanto,não ?ão uti_liz~veis_porque ~1~ usou uma 

densidade de potênCia várias ordens -de magnitude-s~perior a usa 

da. aqui 

Portanto, nenhum .dos fatos tfpicos bem conhecidos tais 

como aumento das dimensões das 
( 8 1 o ) 

gotfculas co~. tempe!"atura ' ou 

a drástica redução da densid~de de gotículas-_quando a. temperatura 

e e levada de 2K até 4. 2K (cerca de três ordens de grandeza ( 
7
)) po-

dem ser uti li.zados como argumento para j'usti:fi.car a forma da curva 

x T, porque .a junção não detecta esta~ propri~dades nesta experiê!: 

cia. Então,- a redução da fotóc.orrente er:t.tre. 1 .. _7K a_..4 . .3K d_eve ter 

outra origem. Se mostra a segui r que.es"ta re_du~ão está associada a 

uma diminui~io do tempo de vida dos exci tons. 

Quando a temperatura a~ment.a a-parti·r de l..]K a coexistên 

c i a das fases gaso_sa (exci tons) e lfquida (G.E.L-.) soe . ~ 

possível 

com o respectivo aumento da densidade do ga_s. ls.to é .cons.istente 

com uma maior taxa de evaporação que certamente ocorr.e quando T 

cresce. Como consequência os eletr.ons e laCunas libe.rados com o au 

menta de temperatura fazem uma blindagem na ligação do exciton di-

~ . (s 16) 
minuindo sua energ1a , . Com uma densidade n de e.letrons li-

vres, a nova energia 

onde 

( 5 ) 
do exci tons pass<J a ser : 

e2 
-( 

E 

8nne ) 1 /2 
ckT 



é o comprimento ou distância de blindagem de Debye, € e a cons -

tante dielêtrica estática do Ge, k é conStante de Boltzmann e Te 

a temperatura. E
0 

e a energia do exci ton à baixas temperaturas ou 

baixa densidade de exci tons pois existe uma conexão entre estas 

variiveis estabelecida pelo diagrama de .fase. A ruptura do exci-

ton corresponde a uma energia de ligação zero ou à banda proibida 

renormalizada (veja figura 'r-5)·. 

Portanto, é claro que o aumento de t_emperatura introduz 

um nível de energia m~vel de ·acordo com a densidade de eletrons -

livres e/"ou. temperatura, al.ém dos níveis. existentes do exciton e 

da G.E.L. (figuras rV-4 e IV-s). A posisão·deste novo nTvel, e 

·claro, está situado entre o níve·l de energia do exciton e o nível 

zero de energia. Experimentalmente se observa que a luminescência 

proveniente da G.E:L. desaparece acima de 4.3K reaparecendo so 

d •· P I RWMt.(ls) p·erto a temperatura cr1 t1 ca. o r -exemp o, . . ar 1 n repor-

teu a observação da lumi.nescincia da G.E.L. até ~.3K e depois so-

mente· a 7.0K, enquanto _q~e a luminescência" do exciton permanecia 

visível em todo o intervalo de temperatura, provavelmente com in­

tensi.dade menor.T. Tismuk(s) também relatou a presença do exci-

to.n a l.j,9K(mas nao de gotas nesta temperatura) através de medidas 

de absorção no infra-vermelho perto de~ meV. Abaixo da energia-

do exci ton e·le observou o apareci menta de uma nova banda de absor 

çao que cresce e se alarga com o aumento de temperatura que foi 

' atribuída ao plasma. No Capítulo VI deste trabalho se apresentam 

manifestaç~es da fase líquida ati ~.3K reaparecendo de ].1 at~ 

J.6K, que é a temperatura crítica da transi·ção. Então, segundo in 

tcrpretação fel ta acima, se pode afirmar com base no trabalho ex-

perimental de vários autores que o aparecimento do nível de ener-



gia variivel,introduzido pela presença do plasma-, inibe a forma­

çao de gotículas ou da fase líq_uida dev!doà competição entre os 

nfveis P, E e G (figura IV-4). As partfculas geradas pelo laser, 

eletrons e lacunas, sao jogadas no canal P e E em vez de se agl~ 

ti na rem na fase 1 Íqui da. o· tempo de vi da das partículas neste e~ 

tado (P) provavelmente e· menor do que o tempo de vida das parti-

cu las na fase E ou de exci tons (entre 5].ls a 8lls). Portanto, quaJ.. 

quer p·artícula na fase P se recombina rapidamente não possibi li-

tando o preenchimento dos estados correspondentes a fase líquida. 

Essa situaçã 0 ,por um lado, é agravada à medida que a temperatura 

aumenta por causa da grande evaporação das G.E.L. e também porque 

o tempo d'e vida das G.E.L. e reduzido drasticamente de l,O).lS a 2K 

para cerca de 12 15 43 (••) p· ·. 
ou vs a .·· K . ortanto,se torna mais di ff 

ci 1 ainda acumular pa.rtículas numa ·quantidade superior ao raio 

crítico desta temperatura. Por outro lado as partículas geradas, 

quando o. nível P se aproxima da handa ·de condução, tendem a i r-

p'ara o canal G que é o de menor en·ergia, pois existe uma nova 

comp.etição entre o tempo de vi da curto e _energia -elevada do ca­

nal P'e o tempo de vida- (provavelmente) maior e energia baixa do 

nível G. Como as gotículas reaparecem entre 7.1K a 7.6K (capítu-

lo VI} se pode concluir que o nível G acumula partículas em qua_!! 

tidade superior à necess~ria para formação de G.E.L. de raio crí 

tico destas temperaturas, ganhando portanto a competição estabe-

lecida. Este. modelo explica então porque a formação de gotículas 

é inibida num certo intervalO de temperatura. 

Entre 4.3K a 7.1K não foi constatada a presença de fa-

se líquida mesmo p~:a níveis de potênciaelevaQos como foi feito 

no Capítulo VI. Nesta região, portanto, nao há a formação de fa-

se líquida, a menos que se utilize potênci9 (densidade de potên-



cia) mais alta ainda de modo a preencher suficientemente o ní·vel 

G. Foi provavelmente deste modo que G. Thomas eco-autores( 1) 

conseguiram observar a luminescência da fase lfquida neste inte..!: 

va·lo de temperatura (até 6.5K), isto e, bombeando com ciclo de 

trabalho extremamente pequeno para evitar aquecimento da amostra 

e com potência de pico elevada p~ra compensar as perdas do nível p 

decorrentes do tempo de vida curto. 

Resumindo, as estimatrvas feitas anteriormente sugerem -· 
que, no presente caso, entr:e 1.7K e 4.3K, as gotículas se situam 

numa profundidade de alg.uns mi crons enquanto que a fase gas_osa se 

- ' -extende ate a junçao. Supondo-se que o mecanismo que impulsiona 

.os excitons e as gotículas não se altere substancialmente com a 

t~mperatura, a redução da fotocorren.te é dévida à um·a redução do 

tempo de vida _da fase gasosa e que se processa segundo o modelo 

exposto acima. Ou, de modo equ.ivalente,.,há uma redução do compr_!. 

mento de difusão da fase gasosa neste i·ntervalo. Ou ainda, o gas 

de exci tons se encolhe quando T vai de 1. 7K a 4. 3K. 

Agora, a partir de 4.3~, nesta·experiência nao ocorre 

a formação da.fase líquida com d.imensões superiores ao raio mínJ. 

mo estável, mesmo entre 7.1K até 7.6K. Como já foi dito, entre-

].lK 'a 7.6K foi observada manifestação da fase líquida, mas com 

nível de excitação cerca de 5 ord~ns de gràndeza superiores aos 

utilizados aqui Portanto, as gotículas que se formam têm di men-

sões menores do· que o raio mínimo estável (capítulo III) e desa-

parecem rapidamente. Por razões que serao expostas a seguir, a-

formação e destruição r5pida destes centros {gotfculas de r a i o 

inferior-ao.raio crftico) no meio do"plasma,dá ao sistema grande 

coeficiente- de d"ifus-ão e que ·é subitamente alterado quando estes 

centros cessam de existir. Estes fatos explicam porque a fotocor 

rente ·cresc·c entre. 4.3K-até 7.6K, caindo a seguir. 



L.M. Sander e D.K. Fai robent(lG) observaram que o dia-

grama de faSe para a transição excitons-G.E.L. em Ge ganha um n~ 

vo ramal (figura IV-6) quando a ligação .do exciton é enfraqueci-

da. Este ramal corresponde à transição Mott e ocorre em 

( l8) 
e V. Steinberg , num tratamento 

feito para transição de fase vap_or-líquido de vapores de metais 

alcalinos sujeitos a altas pressões, mostraram teoricamente para 

ç .césio, a parti r da lei da açãO das ma~sas, a existência de um 

novo ramal par ti ndo 0.7 cuja caracte-

rfstica principal e a al.ta condutividade (figura rV-7). Corpo se 

sabe,Keldish(
19

) foi quem mo_strou a semelhança entre a transição 

de fase em vapores de metais alcalinos de pequena energia de io-

n_ização e a transição excitons-G.E .. t: A'al·ta condutividade é atri­

buída a uma t"ransição de fase gradual não-metal-metal.No Ge a 

transição c'orrespondente é dô .tipo plasma fracamente ionizado-

gas de eletrons lacuna:s, de acordo com o trabalho de D. Kremp e 

( 2 o ) 
cc-autores . Portanto, hã uma i den~i fi cação perfeita entre os 

dois diagramas de transição de fase. Urna· Vez que as propriedades 

de partículas pertencentes a qua.lquer ramal são melhor conheci 

I 
das nos metais alcalinos, as exp 1 i cações correntes para a conduti 

vi da de destes metais serão adaptadas para o presente caso. 

As propriedades -de transporte em vapores de metais al-

calinos em coexistência com a fase líquida.quando ocorre a tran-

sição não-metal·-+ metal.foi explicada fisicamente por M. Cohen e 

J. Jortner(
2
l). Segundo estes autores, no novo ramal o regime de 

condução e controlado por inomogeneidades microscópicas que pro 

vêm de f-lutuações de·densidade. Se a"fração de volume metálico­

C(E }(
21

) é-grande, o regi_me é pseudo-metâlico pois existem tra­
F 

jetos metálicos contínuos ou pouco Interrompidos. Se esta fração 



cai abaixo de certo valor crítico,.chamado limiar de percolaç.ão, 

estes trajetos cess.am de existir. Espe.cificamente para o césio,a 

alta condutivi-dade correspondente a6 novo ramal nio sofre mudan 

ças bruscas porque os pontos experimentais se situam acima do 

diagrama vapor I [qui do (figura IV-7). 

No sistema excitons-G.~.l. 4.3K representa a temperat.!! 

rapara a transição Mott ou gás isolante-+ gâs metálico. Entre-

4_.3K e 7.6K o processo de conduÇão é cont_rolado pelas gotículas 

de raio inferior ao crítico. e de duração efêmera que atuariam c~ 

mo as chamadas i nomogenei dades microscópicas. Acima de 7.6K as -

gotículas cessam de 

vavelmen~e difusivo 

existi r (T) prevalecendo outro regime, . c 
( lS) 

com espalhamento de fonons .Em q ua lq ue r 

pro-

caso 

as partículas seriam impulsionadas,óu po"r u·m gradiente na conce_!! 

tração de port~dores livres que a 4.3K.jã é substancial ou por-

um vento de.fonons como propõs. Ke ldish (.capítulo VI). Como a efi 

ciência de conversão fotons/s -+e letronS/s chega a 100% a 7.6K, 

mantida a potência incidente constante_, isto é equivalente a uma 

expansão" da nuvem com todos os c~mponentes entre 4.3K e 7.6K. 

I 
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Fig. IV-3: 
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Fig. IV-5: 

Fig. IV-6: 

Capítulo IV- Reláção de Figuras 

Esq_uema de arranjo utilizado para se estudar a depe!! 

dência da fotocorrente com a temperatura. 

Fotocorrente em função da temperatura para diversos 

níveis de potência incidente. - ' (1): 3.8·10 w; 
" 

(2) 

( 5) 

- 7 
1.2•10 ~/; ( 3) : 

- 7 - 7 
1.9·10 w; (4): 2.4·10 ~ 1 ; 

- 7 . - 7 
3. 8 • 1 O W; ( 6) : 5 . 7 • 1 O -'11, O ê r r o e xp e r i me n ta I 

na avaliação d-a potência é de 15% aproximadamente. O 

diâmetro de·focal!zação.é de cerca de 8011. 

O mesmo que o anterior só que a luz é focalizada em 

outro ponto da superfície. 
- 7 

(1): 5.3·10 w; 
- 7 

(2): 9.5•10 W; ( 3) : . -· 1.3·10 w; ( 4) 
-. 

3.2•10 w. o 

e.rro na avaliação da potência e de 15% ap roxi madame~ 

te. 

Diagrama de níveis de energia par~ excitons e gotas 

a 2K. O nível zero de energia corresponde a banda 

proibi da reno.rmal i zqda. Te, ·Tex _e 1
9 

são respectiva­

mente os tempos de vida.do eletron (lacuna), exci ton 

e da G.E.L. 

O mesmo diagrama que o anterior porem a temperaturas 

mais elevadas (T- 4K·). Existe um novo nível de ener 

gia (Nível de plasma) que inibe a formação de gotíc~ 

laS num certo intervalo de temperatura. 

Diagramas de fase para a transição excitons- G.E.L. 

obtidos com dois valores diferentes da energio de li 

gação do"excíton. Linha ·contínua- Energia de ligação 

elevada. Linh.a pontilhada- Energia de ligação menor; 

referência 16. 



Fig. IV-7: 

Fig. IV-8: 

Dia·grama de fas_e para a transição vapor-lÍquido de 

césio metâlico a altas pressoes. O novo ramal (linha 

entre os t-riângulos) é o de alta condutividade. 

Diagram~ de f~se proposto recentemente por G.A. lho-

mas*. O novo ramal nasce numa densidade n próxima . ex 
n 4 -3 -1 

a densidade de Mott; M;; (,5.6•10 1 cm K )•T. 

*G.A.Thomus- Pr.eprint ' 1Thc Elcctron-Hóle Fluid' in Scrniconductors''. 

A ser publicado cm li Nuovo Cimento. 
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CAPITULO V 

FI utuaçOes Quase PeriÕdicas· no NÜmero de Gotículas 

(G.E .L.) com Excitação ContTnua 

V.1. Introdução 

Nesta experiência foi medida a dependência do espectro 

de frequência da fotocorrente em um fotod.lodo de Ge IGe:Sb(?)-10 14 

- 3 1 f - d • 1 d • - . cm em unçao a temperatura e n1ve e exc1taçao. Fo1 visto 

que, em qualquer têmperatura pté 4.3K o espectro é constituído de 

um pico situado em baixas frequências (entre 100 KHz até 3 MHz 

aproximadamente) que se move de acordo com ·a potência incidente 

superposto a um ruído branco com um corte em altas frequências. O 

pico em baixas frequ~ncias e atribuído a uma correlação em tempo 

- .. .. . -no numero de got1culas que chegam a Junçao, enquanto que o espec-

tro branco ê associado à fotocorr_ente'de excítons,eletrons e lacu 

nas. A frequência de corte corresponde àquela de um circuito RC 

com R = SOQ e C ; O .2 nF que são, resPectivamente, a i mpe~ânci a -

de entrada do ana'l i sador de espectro e a capa c i da de da junção do 

fotodiodo. 

V.2. Arranjo Experimental 

Um fotodiodo de Ge (figura III-2) sem a cobertura plás-

tica foi colocado num criostato de hélio conforme descri to ni:l pr.!_ 

meira experiência.A luz D.C. de um laser de Ar+,5145 /\'?,era focaliza 

da sob.re a amostra com ·uma lente de distância focal f = 15 cm.FiJ.. 

tros de densidade neutr~ e de densidade ética conhecidas er~m 

usualmente·utllizados para atenuar o feixe. O sinal elétrico ger~ 



do foi analisado com um analisador de espec.tro Tektronix modelo 

7L13. As figur,as V-1 e V-2 são esquemas da experiência. Foram fei 

tas medi das em três temperaturas: 1.84K, 3.10K e 4 .34K. O nfvel -

de potência incidente foi 
. -2 

V a r i adO e n t r e 3 ' 1 0 m\o/ a t é 9 m\o/ a p r O X _i_ 

madamen te. 

A resolução do analisador foi fixada em 3KHz e foi man-

tida duran·te a experiência. A dispersão ·era variada pois a largu-

ra do espectro varia com a potência incidente. O espectro de potê!:!._ 

cia da fotocorrente gerada é obtido diretamente na tela do analisa 

dor sendo que a amplitude das componéntes espectrais é expressa em 

dbm (r.m.s.) sobre 50il. Os resultados apresentados na tela são 

transpostos para um registrador xy (Phylips-Modelo PM 8120) como-

estã indicado na figura V-1. 

Para baixos níveis de excitação foi necessário utilizar 

o esquema da figura V-2. O pico que aparece no espectro é coberto 

pelo pico de frequência zero que apa.rec.e na tela, e que tem meia 

largura aproximada de 50KHz. Isto é, sinais ao redor de 50KHz 

- -· nao sao vistos nitidamente. A outra montagem permi.tiu, com a aj~ 

da do a mp 1 i fi c ado-r "1 o c k- i n" ( P . A. R. TM, mo de 1 o 1 2 4) faz e r a s u b-

tração deste sinal de frequência -zero ficando-se apenas com oco~ 

teúdo espectra 1 da fotocorrente. Este esquem·a entretanto foi uti-

lizado apenas uma vez. 

V.3. Análise 

A figura V-3 i lustra um espectro tÍpico obtido com bai-

xa dispersão (5 MHz/cm) e resolução de 3KHz, já feita a subtração 

do ruído de fundo que existe mesmo sem a presença de luz. f visí-

• vel a frequência de corte (3 dbm abaixo do valo r a baixas frequê!,!_ 



elas) em aproximadamente 18 MHz. A figura V-4 foi obtida com 
. . 

T = 1.84K e dispersão de 50 KHz/cm e mostra a evolução da frequê~ 

cia do pico situado em baixas frequê.ncias com a potência inciden-

te~ A parti r da temperatura T 4.34K o pico situado em baixas 

frequências desaparece enquanto que o espectro largo, si mi lar ao 

espectro de 11 shot noise 11
, apa-rentemente mantém a forma. No entan 

to, a intensidade deste último esPectro diminui sensivelmente a 

p_artir de 7.6K o que e consisten-te com as medidas de fotocorrente. 

A fotocorrente como se pode. ver das figuras III-2 e III-3 di mi nu i 

substancialmente a parti~ de 7.6K. Portanto se pode dizer com ba-

se no comportamento da fotocorrente com a temperatura (e também -

com base nos resulta dos dos outros capítulos) que o pico si tua do 

em baixas freqúências é devido às q.-E.L.·errquanto que o espectro 

tipo 11 shot noise 11 é provocado por exci tons
1
eletrons e lacunas. 

Além disso ó sinal era parale·J~mente monitorado no osciloscópio. 

Os picos provenientes da destruiçio de G.E.L. na junçio so eram-

vistos até 4.3K. Quando estes picos nio eram observados no asei 

loscópio', devi'do 'a temperatura elevada ou devi do ao ponto de foca 

lização (a formaçio de gotículas _depende do estado local da supe..!: 

fície) o pico no espectro de frequências também não era observado 

ou era extremamente pequeno. Ao contrãrio, se os picos no asei los 

cópio·corno aquele da figura III-5 ~stavam p·resentes, o pico no 

espectro de frequências era bem nítido. Logo, fica comprovado que 

o pico em baixas frequências no espectro de potência da fotocor-

rente~ provocado pela chegada de gotículas ~ junç~o com correla-

-ç a o tempo r a 1 . 

A conexão entre o comPortamento da função i ( t) no domí-

nio do tempo e o espectro de potência deste sinal e feita do se-

guinte modo(,) sendo R(T) a função de autocorrelação do sinal 

i(t), ou 



R ( T) r., I*( 't) i ( t+T) dt 

então o espectro de potência deste sinal S(w) e dado por 

S ( w) F{R( T)} 

com F = Transformada de Fourier. Portanto 

S ( w) 

f
"' ~ j WT 

. _., e 
R ( T) d T 

Para sinais reais que e o caso q.ue interessa(
2

) 

S ( w) [.,R( -r) •.COSWT" dT 

e também 

R ( T) [., S (w) · COS WT dT 
2n 

No presente caso a fotocorr.ente total pode ser escrita 

do· seguinte modo: (A menos da área da junção). 

j n • v · q + n • v · q +n . v · q + . . 
g g g ex ex ex e e e "h v h qh 

n e v representam a densidade dos componentes na vizinhança da 

junção como proposto no capítulo V. Os Índices .9.• ~·!:e~ signJ_ 

ficam G.E.L •• excitons,eletrons e lacunas respectivamente. Supon-

. . .. . - ~ ~ 

do-se que a chegada dos ~omponentes a JUnçao e aleatoria e nao 

cor:r.elaclonada, a correlaç.ão cruzada das fotocorrentes produzida 

por quaisquer dois componentes é zero. Como consequência o espec-



tro associado à esta correlaç~o é também nulo. Isto ê equivalente 

a supor q_ue a existência das G.E.L. não afe·ta o comportamento da 

fa_se gasosa cóm respeito 'a chegad·a ã junÇão. Deste modo o espec -

t r o da fotoco r rente to ta I é simplesmente: 

S ( w) = S ( w) + S ( w) 
g ex 

s
9

(w), Sex(w), Se (w) e Sh (w) representam o espectro de potência -

da fotocorrente de cada J.Jm dos componentes, a saber, gotículas,e2S. 

citons, eletrons e lacunas. 

A chegadà destes tr~s Últimos componentes ã junção cer-

tamente corresponde a um processo 11 shot no i se 11 cujo espectro na 

saída da junção (ou capa c i tânci a) é dado po'r( ,) 

S ( w) + S ( w) + S h ( w) 
ex · e 

Ao (w) +B IH (w) 1
2 com 

A e B constantes que dependem -da int'ensi dade da fotocorrente.H(w) 

e a transformada de Fourier da função resposta de um circuito RC 

como aquele da figura V-7 e-

l+(wRC) 2 

A capacidade da junção do fotodiodo foi medida com uma ponte 

(HP- modelo 4271 A) que forneceu C:; 0.2 nF. A frequência de cor 

• 
te . ( 3 dbm abaixo do valo r a baixas frequências) vale portanto cer 

ca de 16 MHz. A frequência de corte experimental observad<'l vale 

aproximadamente 18 MHz, o que prova que o corte em al tus frequên-

cias é- provocadO pela capacidade da junção. 

P a r a as gotíc_ulas 

centrado em w com w mõvel 
o o 

o espectro correspondente S ( w) 
g 

es tá 

O grifi·co V-5 estabelece uma relaç~o 



linear entre a posição do pico no e.spectro e a potê.ncia inciden-

te. Para potências da ordem de grandeza das utilizadas -­

(Jol0-2mWI< P <.10m\/) é lin.ear a relação entre a fotocorrente e a 

potência incidente para qualquer temperatura atê lOK aproximada-:-

mente, como ilustra.m as figuras IV-2 e IV-3. Assim se pode dizer 

que a posição do pico de S (w)· no espectro é proporcional ao nu­
g 

mero de partfculas pr6ximas ~ junção.Entio,se o espectro iem a 

formaS (w-w) ou seja, está cen.trado em certa frequência w a 
. . g o o 

autoco_rr€:1ação se apresenta assim('+): 

R { T) R {T).exp{iw T) 
o o 

e a fotocorrente de gotrculas tem u~a depe~dincia do tipo: 

J { t) o e xp { i w t) 
g o 

com w
0 

~ j ~endo j a fotocorrente total. Supon~p que a velocida­

de das g-otículas na vizinhança da junção seja constante para uma 

determinada potência, a relação acima pode ser escrita do segui~ 

te modo{,) 

= <1> { tl o e xp { i w t) 
. g . o 

com ~ 9 (t) e rep~esentando o fluxo de gotículas na junção. A for-

depende di retamente da forma da função S {w) o 
g 

Esta Última varia substancialmente com o ponto de incidência de 

luz e com o n"ível de potência uti liza.do.· Mas o resultado princi-

pal e,sem d~vi da,a m~dulação no número ou fluxo de gotículas com 

pe~f~do T = 2u/w
0 

ou T = K2u/P ou ainda T = a/j sendo K e a cons 

tantcs di me~s lona is e f_ a potência 1 ncí dente. 



A frequêncta de modulação como se vê na figura V-5 aumen 

ta substancialmente com Õ aumento de temperatura tornando-se de 

1.84K para 4.34K cerca de 27 vezes maior. Este resultado é consis 

tente com a suposição de que o plasma criado nas proximidades da 

superfície, ao se cOndensar na forma de G.E.L., como se fosse va­

por super~• aturado, sofre um gradi~nte brusco na pressão ou dens id!!_ 

de de modo a expulsar as gotículas- desta região. Porém,como a ex-

c! t_ação pcrmanece,a densidade do· gás é reposta rapidamente até 

atingi r: novamente a situação em q'ue ocorre brusca condensação, com 

repetição do processo. As_sim as gotfculas são expulsas periodica-

mente da região de geração. E claro que a longas distâncias esta 

correlação deve ser perdida. Para pot~ncias mais altas e mantida 

a temperatura cOnstante, a frequência de ·modulação w aumenta li-. o 

nearmente com a densidade de portadores fotoinjetados o que apoia 

este modelo ~e condensação e expulsão peri~dica e coletiva das 

G.E.L. 

U1na interpretação mais conveniente e provavelmente mais 

real e a ·s~'~luinte: ao supor que a fotocorrente pudesse ser escri-

·ta pelo produto n ·v ·q como se as gotículas formassem um flui do g g g . . 

contínuo, ttntão ficou realmente demonstrado que o fluxo ou o nume 

rode 'gotf1 ulas próximo à junção oscila periodicamente com frequê..!:_l_ 

cia w . Pot outro lado, se for levado ·em con·ta a natureza discre-
o 

ta das gotrculas, entao a fotocorrente e formada por uma série de 

pulsos cu_l.l forma no tempo é dada pela COnvolução de uma função -

(mpulsi va , 11111 a função resposta do circuito RC, já mencionado an- • 

teriormenl'' (veja figura V-7) e nao pode ser escrita do modo como 

foi fei to.nnt\~s. Deste. modo um pi"co no· espectro nao se reflete nu 

ma flutuaç;1 P.do fluxo-ou do número de gotfculas que passam pela -

junção. p 01 t~1nto 1 a Interpretação anterior não é válida e existe-



apenas uma correlação temporal entre a chegada de gotículas prov~ 

nientes da mesma região do plasma como indicado pelas figuras V-8 

e V-9. A origem desta correlação estaria no fato que o g~s ao se 

condensar e em segui da expulsar as G.E.L~ cria uma redução brusca 

na densidade do gás· que coexiste em equilÍbrio com as G.E.L. Logo, 

existe um tempo característico-para repor a densidade naquela re-

gião de onde a gotícula foi emitida, como ilustrado na figura V-9 

e não hã necessariamente correlação temporal na emissão de gotíc~ 

las provenientes de· regiões diferentes do plasma. Se realmente 

houvesse esta correlação, ou seja, se as G.E.L. fossem emitidas-

todas ou parte delas com correlação em tempo da região do plasma, 

a fotocorrente das gotículas deveria ser modulada em amplitude 

com frequ~ncia ~ , como ficou demonstrado. -As fotografias obtidas 
o 

em tempo real como aquela da figura VI- 3 indicam que isto nao 

acontece. A-chegada das gotíc-u~as é aparentemente aleatória. A 

interpretação obtida levando-se em co·nta que as gotículas são dis 

cretas,apoia o fato que a recuperaçao na densidade e subsequente 

emissão "da G.E.L. se faz de modo independente em cada região do 

plasma nao havendo correlação na emiss-ão de G.E.L. Segundo este-

modelo os picos provenientes da destruição de G.E.L. na junção d~ 

vem aparecer, numa observação em tempo real, como se fossem alea-

tórios. Como este é realmente o caso como j·Justra a figura VI-3 

este Último modelo parece ser verdadeiro. 

Agora, como a chegada de gotí"culas aparentemente aleat~ 

ria ainda pode dar um pico no espectro se pode ver pelo seguinte 

argumento: o conteúdo espectral mais forte de processos como cada 

um daquel_es da figura.V-9 certarriente se -localiza em uma frequência 

dada por {1/T), qualquer que seja a fase de cada um dos processos. 

O processo resultante portanto, também vai exibi r um pico em "' o 

" 



(ou 2n/T) apesar de nao haver correlação entre os processos cons­

tituintes. 
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Fig. V-1: 

Fig. V-2: 

Fig. V-3: 

Fig. V-4: 

Fig. V-5: 

Fig. V-6: 

Fig. V-7: 

Capítulo V - Relação de Figuras • 

. ' 

Arranjo experimerita1 ut i 1 izado para se medi r o es-

pectro de potência da fotocorrente. 

Arranjo experimental opcional adequado para medir I 

espectros de baixa frequênc~a. 

Espectro típico com o arranjo da figura V-1 em T=1.8 K 

e P=2.1 mW focalizado em cerca de 80 11. A resolu- · 

ção i de 3KHz e a dispirsão i de 5MHz/cm. 

Evolução do espectroS (w) com potência incidente. Re g 

solução de 3 KHz e disp~rsão de 50 KHz/cm. Diimetro de 

focalização vale cerca de 80\1. T=1.84 K. 

Posição do pico· de baixas frequências em função da 

potencia incidente a diferentes temperaturas. (1) T= 

1 .84K; \2) T=4.34 K. (3J T= 3.10 K. 

Largura medida a meia_altura do pico de baixas fre-

quências em função da potência incidente T= l .84 K. 

Circuito equivalente simplificado do fotodiodo. C=0.2 nF 

e R= 50 Q. 



' -- .-

FOTODIODO DE Ge 
LENTE 

ER DE Ar+ 

OBTURADOR 

~.I p co 1'-
AXIAL DE 50 Ç) 

DE 

I 
LUZ 

' ' 

I 
t I> 

SAlDA 
ANALISADOR 

' 

I . 
HOR . 

DE 
ESPECTRO 

I 

I I -
' 

I . -
ENT. Y 

-
- ENT. 

X 
REGISTRADOR 

FIG. V - l 

LAMINA DE LENTE (' 
DIODO DE G 

fSER DE Ar+ MI,CROSCÓPIO 

FOTO e 

I\ ~L 
OBTURADOR r--p co AXIAL DE 50 Ç) 

DE 
LUZ 

I 
' 

I 
FOTODIODO 

v- I> '-
.... 

HI 
SAlDA ANALISADOR 

I 
VERT. 

DE 

+ 
ESPECTRO 

c 1-
I 

e-
SAlDA 
HOR. 

ENT. X 

SINAL 
( 

AMPLIFICADOH ENT 

OE REFP LOCK-IN y REGISTRADOR 

FIG. V - 2 



C\ 
o 
l{) -62 
..... ...., 

-66 (f) 

~ 
ci -70 

~ 
(D -74 
o 

-76 
liJ 

! o -82 :::> 
1-
...J -86 Fc a_ 

z 
-90 <t 

lO 20' 30 40 50 60 
F.RE.QUENCIA ( MHZl 

FIG. V-3 



;:.:: 
<t 
(l) . -
" 1-

o 
I!) 
I 

o 
tO 

~ 
E 
o 
r<i 

o 
1'-

( wqp) 3Gn.LildV'J'V 

l 

~ I<J) 

o 
co 
I 

o 
o 
1'-

o· 
o 
tO 

o ~ N o I 
I!) ::.:: 
~ 

o <( 

o (.) 
<;t z 

lW 

o5 
o w 
1'0. 0::: 

LL. 

o 
o 
C\J 

o 
o 

-<!-

I 

> 
• 

t'> 
H 
1'9. 



-
-
<l: 
u 
z 

lO 

<W 
l-
o 1 o-1 
a.. 

102 103 

" FREQUENCIA (KHZ) 

FIG. V - 5 . 



' 

I 

I 
I 
I 

I 
I 

l 

-N 
I 
~ -
<c 
a:: o ::J. 

0<.!> 
- a:: 

<( 
_J 

<( 

w 
:a: 

~I ~~-L~---L----~~~~~~--~--~0 

(OOW) 'i/ IJN3l0d -
d 



... 
o 
'O 
o 
(/) 

u 

o ... .... 
o 
Q) 
Q. 

"' Q) 



h(t) 

III~!\· t 

SUPERFÍCIE 

,. . 

do~ 

Ge ~ 

LASER 

NUVEM 
de 

GOTÍCULAS 

' . ~ ,,. 

~· 

T 

1\ 

FIG v~s ' 

I I T , I . 

T I T 

T T 

FIG V-10 

v(t) 

t 

3' 

FLG V-9 

T . I 

t 

I r_j__ 
t 

t 



CAP [TULO VI 

Dependência da ·velocidade da Frente da Nuvem 

de GotÍcúlas com Temperatura 

VI-l. Introdução: 

Nesta experiência se apresentam, pela primeira vez, me-

didas da velocidade da frente da nuvem de gotículas em função da 

temperat-ura. O intervalo de temperatura êóberto foi de 1.7K a 

4. 3K e de 7.1K atê 7.6K (T '). Entre 4. 3K a 7. lK não há mani fes-
c 

taçio da fase condensada, o que coincide com as observaç~es· de 

. ( 1) 
R.W. Mart1n . Se apresenta também a dependência desta velocida-

de com a potência incidente, para diversas temperaturas. A potên-

cia é variada num intervalo aproximado de uma ordem de grandeza-

(entre 0.15 m\ol atê 1.7 m\ol focalizado num diãmetro de cerca de 

100p). 

A técnica empregada consiste em se incidir a luz de um 

laser pulsado de GaAs sobre a superfíC-ie de um fotodiodo de Ge e 

medi r o tempo de atraso (Td) ent.re o início do pulso de fotocorre~ 

te e o primeiro pico proveniente da "destruição de G.E.L. na jun-

çao. ,As velocidades são avaliadas dividindo-se a distância (L) en 

tre a superfície onde os portadores são cr!ados e a junção, pe-

lo atraso medi do. 

Se observa que a velocidade .da frente da nuvem variara 

pidamente com a temperatura e potência, tendo um máximo ã 4.3K,p~ 

ra qualquer potência no intervalo utilizado. 



VI-2: Arranjo Experimental: 

Um laser de heteroestrutura dupla de GaAs-Ga A1
1 

As* x -x 

foi soldado num bloco de cobre, com o lado p para baixo, para me-

lhor dissipação de calor. A alimentação deste laser foi feita com 

um gerado r de pulsos (HP•214A) terminado em 50!1, de amp I i tu de 

ajustável. Foram utilizados pulsos de duração de 21JS e ciclo ae 
- ' trabalho de 8'10 ·.Os tempos de subida e descida registrados fo-

' ram menores que 30 ns. A seguir foi feita uma calibração da tensão 

aplicada x potência de saída do laser. Para tr.açar esta curva ut_!_ 

lizou-se um fotodiodo p-i-n de silício de tempo de resposta cu r-

to (Uni te'd .Detector Technology, p-i-n 1 Q) . Como a potência de -s a' 

da do laser (até 10 mW de potência de pico) é suficiente para le-

varo fotodiodo p-i-n a trabalhar fora da região linear, foi neces 

sário atenuar o feixe com um filtro de densidade Õtica = 1. Com-

estes novos níveis de potência é linear a relação entre a fotocor 

rente do detector p-i-n x potên.cia incidente. Os níveis de potên-

ela .reais são obtidos multiplicando-se por 10 os .resultados da ca 

libração. Após esta cal.iPração foi feita a experiência propriame.!2. 

te dita. 

A experiência está esquematizada na figura V -1. A obj~ 

tlva de microscópio tem distância focal de aproximadan1ente 8mm c 

um ganho de 6 vezes. A 1ente de distância focal f = 15 cm e ames 

ma utilizada· anteriormente. O procedimento com a amostra est;) re-

lutado nos c-apÍtulos III, IV·e V. Assume-se que a junção está pr~ 

xima da superfície oposta àquela que se ilumina. Assim, o can1 inho 

a ser percorrido pelas G.E.L. é realmente 100\l. (veja figura 

* Lãser concedido por P. Green e R .. Archer d? H.P. e fabricado 

por C .J. Hwong. 



III-2). A ve loci da de de avanço da frente da nuvem de G.E .L. e cal 

culada, como já foi dito, dividindo-se os 100].1 pelo atraso medido 

(veja figura VI-3 e VI-6). Este atraso é visto di retamente no os­

ciloscópio (Tektronix 7A-18). Os resultados vao até 7.1K embora-

fosse observada a presença das G.E.L. até 7.6K. Confirma-se assim 

a temperatura crítica av'ali ada no quarto capítulo. Os resultados 

e.stão nas figuras VI-4 e VI.-5. 

VI-3: Análise: 

A têcnica usualmente utilizada na determinação da depe~ 

dência espacial da velocidãde das gotÍct1las é o espalhamento de 

1uz(
3

'
4
). Devido à baixa sen.s-ibilidade 'do inétodo torna-se necessâ 

ria a presença de altas densidades 'de G.E.L. que só são obtidas-

com altas densidades·de G.E.L. que so são obtidas com altas densi 

dades de potência. Por esta razão o irltervalo de temperatura, no 

ciual usualmente são feitas esta·s rriedi das, se extende no máximo 

até .o ponto À do hélio, ou aproxi madamen~e 2.1K. ·Acima deste va-

ler e na presença de hé·l·io líquido o borbulhamento torna proibit.i_ 

va esta .experiência e na presença de gâs a troca de calor é de 

tal modo mal feita que a temperatura da amostra se eleva. Como já 

é bem sabido, a densidade de gotículas é drasticamente reduzi da-

. ( 5 ) 
com o aumento de temperatura. No ~ntanto, apesar destas di fi 

culdades, existem medidas de espalhamento de luz relatando a depe.!2_ 

dência da de.nsidade e do tamãnho (mas nãc;> da velocidade) das 

G. E. L. com a 
( 6 7) 

temperatura ' , mas que utilizam uma tê cn i c a de 

resfriamento compli_t.ada: a amostra fica com uma parte imersa em-

h.clio e a outra parte, onde se fez o. espalha111ento, em vacuo. 

A p r I n c I p a 1 ob j e ç ão ã s medi das de v e 1 o c i da de que u ti 1 i -

zam medi das de tempo de atraso a um ponto de distância conheci da 



1 umi neScênci a da do ponto· de e-xcitação, quer seja de um sinal de 

linha 709 mev(•), quer seja de espalhamento de I 
( 3) . 

uz , res t de no 

fato que o tempo de formação das gotfculas não é conhecido nem-

sua dependência com o nível de excitação ou com a temperatura. A~ 

sim, o tempo de atraso medido contêm o tempo de formação (tF) 

das gotfculas. Eventualm.ente tF pode ser pequeno em relação aos 

atrasos medi dos. 

Serão apresentadas a seguir as medidas de velocidade 

de propagação da frente da 'nuvem de gotf.culas sem que se possa -

descontar o tempo de formação das gotículas, pois a técnica usa-

da consiste também em se medi-r te.mpos de atraso. 

As fotografias VI-2 e VI-3 i lustram como a velocidade 

da frente da nuvem foi medida. A fotografiç;~ VI-3 é a mesma que a 

VI-2 porém co~ outra base de te~po, O atraso entre o começo do 

pulso e a chegada da~ ~otículas é bem.nítida e a velocidade e 

simplesmente a espessura do cristal dividido pelo atraso medido. 

E;stas fotografias foram tomadas em-outr.:is condições, a sabe r, um 

+ laser de Ar e um obturddor. DevidO ao grande tempo de subida,os 

atras.os medidos ·entre o começo do pulso e ·os picos provenientes 

da destruição de G.E.L. na junção não podem ser configurados pe..!:. 

·feitamente. Por esta razão se usou o esquema da figura VI-1 com 

um laser de GaAs cujo tempo de subida (e descida) pode ser ajus-

tado eletroriicamente e foi de JOns. A figura VI-4 representa as 

velocidades .medidas através destes atrasos em função da potência 

incidente, t_endo a temperatura como parâmetro. A figura VI-5 é a 

velocidade em função da temperatura para potência incidente (P) 

igual a 12 unidades arbitrárias ou P = 12 u.a., e foi obtida da 

flg_ura V -4. Os valores assim obtidos são cerca de 100 vezes ma-

!ores que a vélocldade térmica (p~ra uma gotícula de 2\.1 

VT -;_ ltOO cm/5 a ZK) porém são comparáveis aos v a leres medi dos 



por outros autores e em condições experimentais bem diferentes. 

Por exemplo, na i-eferência (9) são relatadas medidas de velocida 

de das gotículas entre ZOO cm/s a 2000 cm/s., de acordo com a P2. 

tência incidente e com a profundidade de observação a partir da 

superfície. Já outros autores, como T.C. Damen e J.M. 
( 3) 

Worlock , 

obse.rvaram gotículas se movendo â velocidades muito maiores, su-

. . 
periores atê a velocidade do som (3·10 c·m/s). Porém, neste caso, 

as densidades de potência envolvidas foram várias ordens de gra~ 

deza maiores que as utilizadas aqui. 

Uma p r e caução a se r tom a da · ê a se g u i n te : ê b e m s a b i do 

que as G.E.L. se movimentam muito facilmente em um campo de ten-

soes inomogêneo devido principalmente a Jlequena '!lassa que 

suem( 
10

}. Por causa da di I atação diferencial entre o Ge e 

pos-

o me -

tal do anodo (figura III-2) a tensão introduzida poderia afetar 

o comportamento da curva v x T. Como o intervalo de temperatura 

e muito pequeno e o comportamento da curva v x T não é monotôni 

co, a variação. de v com a temperatura não pode se r um reflexo 

desta 'tensão. 

E mb o r a .a te mp e r atura ma i s a 1 ta em q u e se medi u a v e 1 o 

cidade das gotículas fosse 7.1K, elas foram observadas até 7.6K. 

Acima deste valor desaparece o ruído associaclo à destruição de 

gotículas na junção. O resultado mais s-urpreendente desta cxpe-

riência e a observação deste .ruído, mesmo alguns microsegundos 

após o término do pulso de corrente, que é simUltâneo, na escala 

de tempo usuda,- com o têrmino do pulso de luz. A fi aura Vl-6 

i lustra este fato. Este resultado não exclui, ao contrário do-

'''I di dI Bll JM Hvam(g,ll) quese.pensoulniCiamente,omoeo c. aseve .. 

De acordo com este modelo, as G .. E.L. são impulsionadas por um 

gradiente na oonccntr.1ção de Cxci ton~ e sofrem por parte do pr~ 
·. 

prlo gás de excltons, uina espécie de atrito viscoso que limita a 



velocidade das gotículas. Segundo estes autores a velocidade da 

G o E o L o é da da por: 

com 

dV 
dt 

= 
6n 

c 

V= velocidade da GoEolo 

(Vn } 
ex 

3n <v> ex 

2R n 
c 

o v 

n = densidade de partículas na fase condensada. 
c 

R raio da GoEolo 

nex densidade da fase_ gasosa. 

v= velocidade térmica do gãs de excitons. 

A presença. de gotículas quando j~x = O (corrente de ex 

c i tons} implica que Vn =O; mas isto_não significa que as got_í . ex 

c u 1 as não s ~e mo v i me n ta r i a m. Se Vn repentinamente se torna nulo, - ex 

como e o caso da figura VI-6, ainda ~ss·im as gotíc~las continua-

riam a se movimentar devido ã velocidade adquirida quando existia 

o gradiente. Ou, de outro modo, supondo-se que durante o pulso-

o sistema atinja o regime estaci_onário, a velocidade de arraste 

(v
0

} das gotículas é dada por: 

-R.< v> 
Vn ex 

9n ex 

Se V n =O, a -velocidade de arraste adquirida serve como condi-
ex 

ção inicial da a -1- equaçao. A velocidade V cnt~o tende a zero ex-

ponenciulmcnte, de acordo com esta equaçi:lo e a const<Jnte de tem-

po de rc.laxàção da ve Icei da de é. defini da por: 

T v 

2Rn 
c 

3n <v> 



A obs·ervação de gotículas, alguns mi cr~segundos apos o término do 

pulso, coincide com a avalíação.aproximada de T feita por Baslev 
. v 

e Hvam( 11
) em cerca de 6lJs. A confirmação deste modelo, no entan-

to, fica dependendo da confirmação da dependência de Tv x n. De 

acordo com O modelo destes·autores TV e proporcional a 1/n, como 

se pode ver na ~ltima f&~mula. 

Existem outros processos. propOstos ( 
12

), além do meneio-

nado a·nteriormente; que tent~m justifica~ a·presença de G.E.L. 

num volume bem maior que a região de exc·i tação. O primeiro deles 

foi uma simples difusão. As partículas geradas.prÕximas da super-

fície como eletrons, lacunas, exci tons e gotículas se di fundi riam 

para dent"ro do cristal. A força de arr.aste Seria um gradiente na 

conCentração das partículas corresponde"nteS. Para as gotícu.las ,e~ 

te é um processo difícil de ser vis·ualizado porque a difusão pro-

vém de uma troca desigual de partículas entre dois planos parale­

los, ou seja, há também um fluxo n~ direção reversa. Isto parece 

pouco provável no caso das gotÍ·culas, além do que, nunca foi obser 

vadQ experimentalmente. Medidas po?teriores verificaram que oco~ 

ficiente de difusão D ·para as gotículas, observado por diferen­
·9 

tes ( 5 6 ' ) autores ' ' . . apresentavam diferenças colossais entre si de 

até 6·.ordens de magnitude. J.C.V. Mattos e cc-autores observaram 

que 
• ( 12) 

a nuvem de got1 cu las tem uma forma não-semiesférica em 

torno do ponto de exci tàção, como seria de se esperar para un~ 

processo pur.amente difusivo. A nuvem é alongada na di reção de in-

cidência de ·luz. Este argumerito, embora qualitativo, afa~ta Ucfí-

nitidamente a hipótese de o movimento das G.E.L. ser de natureza 

dlfusiva. 

A presença de gotfculas quando j·= O, como ilustra a 

figura VI-6, afasta a possibilidade de que.elas sej.Jm movimenta-



das por um vento de partículas cuja carga possa ser detetada nu­

ma ju-Í1ção (fo.ra Os excitons), ou·seja, eletrons e lacunas, por-

que à baixas temperaturas estas partículas se encontram ligadas 

na forma de excitons ou na foima líquida. Neste caso, o arraste 

de eletrons (ou lacunas) seria feita por um campo elétrico exte..!: 

( I 3) 
no · ou por um gradiente na c9ncentração. Sem campo externo, o 

arraste das gotículas seria proveniente·da interação coulombiana 

entre um gradiente na concentração de portadores 1 i vres e a car-

ga residual da gotícula que, como se sabe, tem uma carga aproxi-

mada de 500 •( I ' ) vezes ·a carga do eletron . Como o arraste das go-

t í cu 1 as c o n ti nua a ex i s ti r mesma à b a i x as te mp e r aturas , q u ando a 

concentração de eletrons livres é pr"aticamente zero, então nao 

pode ser esta a origem do movimento das G.E.L. 

Além dos processos·citados anteriormente, a propagaçao 

das G.E.L. pode ser feita ou 
• ( 2 ) 

do modo chamado ba l1 s ti c o ou. de 

acordo com·L.V. Ke I di s h e 
( 7 I 5 ) 

co-_autores. ' , as gotfculas sio im-

pulsionadas por um sopro de fonons (phonon wind). No primeiro mE_ 

dele e à altas potências, as partículas já com velocidades gran-

desse tondensar1am a partir de um plasma na região de excitação 

e depois seriam freadas pelas co-lisões com excitons até parar na 

fronteira da nuvem de G.E.L. Como foi indicado por J.C.V. Mattos 

e co-aut~res( 12 ), neste caso, a anisotropia da forma da nuvem te 

ria origem na anisotropia inicial das velocidades. De acordo com 

( 2 ) 
M. Combescot , para o movimento balístico a equaçao ele 1r.ov1men 

to de uma G.E.L. de mass<1 t~ é dada por: 

M 
dV 

dt 
= "o. V ou v C( 

M 
(L- X) com: 



V= velocidade da gotfcula. 

L·= distinci~ ónde uma G.E.l; com vel~cidade inicial V 
o 

8 
a= -3-

al 
M 

pararia. 

r 2 •n 
ex 

(2 rrk Tm*) 
112 

Nesia Gltima f~rmula, n é a densidade da fase gasosa, ex r e o ra-

io da gotícula, k é a constante de Boltzmann, Te a temperatura -

absoluta, m* é a massa r.eduzida do excito.n. 

A for_ça de freamento, definida pelo termo -a.V e a velo­

cidade (V) adqui r(da pela gotfcula são proporcionais à densidade 

de excitons presentes. Como a densidade da fase líquida não muda 

substancialmente com a temperatura entre 1:7K a .4.3K, (veja qual-

quer diagrama de fase) a velocidade tem, segundo o modelo de 

Combescot, uma dependência com n do seguinte tipo: · ex 

v "' 
a 

M 

r 2 n /T 
ex 

r ' 
= 

n 
ex· 

r 
IT 

t claro do capítulo III que o raio cresce com a teffiperatura ( T) ' 

mas a dependêncià de n .com T é di fíci I de ser imaginada. Se por · . ex 

um lado hi uma taxa de evaporaçib maior das gotícu_las, aumentando 

a densidade n , por outro lado, quando T s~ aproxima de 4. 3K vai 
ex 

ocorrendo a transiçio ao estado de pla.sma (capítulo IV) e a densi 

dade n deveria diminuir. ex O resultado lÍquido da relaçio n /r-ex 

em· função da temperatura ê, portanto, impossível de ser avaliado. 

A dependência de n em função da ten;pe ratura es tube teci da pc lo -
ex 

diagrama de fase nao pode ser utilizada aqui porque a densidade-

n do di a grama" representa a densidade· mínima da fase gasosa em -
ex 

fuhção da temperatura para que ocorra a formação da fase lÍqul da. 

Esta den·s i da de do di a grama na.o tem nada a ver com a densidade i m-



posta no presente _caso. 

Portanto, o modelo de M. Combescot(z) nao pode ser usa-

do para avaliar V em função de T porque não leva em conta a tran-

sição ao estado de plasma que ocorre no sistema excitons-G.E.L.-

quando T se aproxima de 4.3K. 

No entanto, se a temperatura e mantida fixa e baixa 

. (c e r c a de 2 K) e , se a p o tê n c i a for v a r i á v e 1 , o mo de 1 o c i ta do pode 

agora ser testado. Neste caso, a velocidade (V) fica simplesmente: 

n 
V « _...;e:..:.:x_ 

r 

Da figura IV-2 se ve que J" « P (J· e a corrente de exci tons).-ex ex 

Supondo que a velocidade dos excitons seja a velocidade térmica e, 

portanto, é constant.e, então j o:; n . Por outro lado, a 
ex ex 

fi g u r a 

III-4 indica, para os nfveis de densidade de potência utilizados 

aqui (que s"ão os mesmos do capftulo.iii), que a dependência de r 

com a potência· e dada por: 

r =·2. 35 log(P/0.53) com r em microns e 

P em mW/mm 2
• 

A dependência de r com a potência fica determinada pela 

r e 1 a ç ã o aba i xo: 

p 
v oc ------'------

2.35 log(P/0.53) 

Se a 'densidade ·de potência varia entre 30 mW/mm 2 (aproximadamente 

este valor corresponde-ao valor· 3 u.a. da figura VI-4) e 1 70 

mW/mm 2 (17·u.a.), a .variação d~ velocidade de acordo com a previsão 



feita aci.ma deve s.er de 4 vezes. Os valoreS experimentais da fi-

gura VI-4 confirmam esta variação, reforçando o modelo balfstico 

de M. Combescot. 

Além dos modelos de M. Combescot(Z) e de I. Balslev e J. 

H (9,11) - - · ltds vam que nao sao inconsistentes com os resu a o experi-

mentais, hã também o modelo-construído por L.V. Keldish e co-au­

tores(?,IS) baseado num vento de fonons. A idéia consiste no se 

guinte; a geração e recombinação de portãdores em não equilÍbrio 

i acompa~hada de intensa geraçio de ~nergia na forma de fonons. 

Isto ocorre na superfície onde os portadores são criados ou em ca 

da G.E.L. onde densidade de portadores é grande. Segundo Keldish, 

a interação entre estas ondas el5sticas ~ao quem promovem o arraste 

das G.E .L. Isto porque os fonons após serem absorvidos ou espalh~ 

dos pelas G.E.L. tra·nsferem parte do seu momentum a esta fase, exe.E_ 

cendo uma força sobre a gotícula. Neste caso a força de interaçio 

entre dois volumes 
. . + 

ôV' e OV' da fase líquida, posicionados em r e 

+ 
r , e dada por 

•o + r - r 

t~ o - ~I 
óV.óV 0 

- 2 • 1 O termo p e proporciona ao fluxo de fonons e seu valor depende 

do momentum do fonon. Ou, de outro mrido, se for absorvido ou csp~ 

lhado. 3 •3 1/2 -3/2 -1 OvalordepesfáentreO.l.lO até1.10 g cm S. 

Ai.nda de acordo com Keldish(lS) o a velocidade das gotrculos quando 

o pulso de luz produz uma nuvem de G.E.L., em vez de um plasma de~ 

so de eletrons e lacunas, varia com a posiç~o de observaç~o e com o 

volume da fase ·1 Íquida presente de acordo com a relação ~baixo: 

v = 
z 

o 

T· o 

vl. oq z 



com 

v = vel~cldade das G.E.L. 

z = posição;da.G.E.L. contada a partir da superfície onde .. 
sao gerados os eletrons e lacunas. 

T = tempo de vida da fase condensad• (:-o ~s). 
o 

A altas 

temperat~ras -r
0 

prJ!ci sa ser substi tu ido por Teff que e 

o tempo de vida dos portadores em não equi 1 Íbrio (Teff< 

< 10 ~· -Veja. capítulo IV). 

v 1 • __ ,_q. = fraçio do volume lfqu~do com relaçio ao volume ocu 

vtot 
pado pelo siste~a. 

M: soma das massas efetivas do eletron e lacuna (--.lo- 28 g) 

N =densidade da fase líquida (2.1.0 1·7 cm-3) 
o 

y = constante de tempo de relaxio da velocidade (entre 6 ~s 

a 100 ~s)· 

A avaliaçio. da variaçio de velocida~e. quando a temperatura~ elev~ 

da de ZK ati -:3K.i difícil de s~r feita pela relação anterior po~ 

que nã-o se conhece a dependência de y com a temperatura e nem a va 

riação do fluxo de fonons determinado pelo parâmetro r 2 Mas se fo 

·rem verdadeiros os argumentos de L.V. Keldish, a partir de 4.3K qua.!:!_ 

dd a velocidade~· bruscamente reduzida,deve haver uma rcduç~o na in­

teração e-ntre excitons e fonons(l5). 
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Capftulo VI - Relação de Figuras 

Fig. vr-1: Arranjo experimental uti1 izado para se medir a velo-

cidade de propagação da frente da nuvem de G.E.L. 

Fig. vr-2: Fotografia obtida com um laser de Ar+ (5145 ~) e um 

obturador peri6dico. ·A montagem do fotodiodo de Ge i 

a mesma da figura anterior. A potência incidente va­

le 0.24 mW e T ;; 2K. Diâmetro--<le focalização ;; 8011.0 

ruído e provocado pela destruição das G.E.L. na jun-

Fig. Vl-4 

Fig. Vl-5: 

Fig. Vl-6: 

çao. 

Fotografia equiva1ente a anterior porem com outra ba 

se de tempo. Potência incidente;; 0.1 mW e T;; 2K. -

Diâmetro de focalização ;; 8011. 

Vel·ocidade da frente da nuv~m em funçio da potência 

incidente (em unid~des arbitririas) tendo a tempera­

tura como par5metro. 10 u.a. equivaJem aproximadame~ 

te a 1 miJ. O erro de ;; 15% na ava 1 i ação da potência 

não foi assinalado para evitar que o desenho 

sobrecarregado. 

fique 

Velocidade da frente da nuvem em função da temperatu 

ra para potência incidente ; 12 u.a. Este gráfico 

foi traçado a partir dó anterior. 

Pulso de luz c pulso de corrente com picos provenien­

tes da destruição de G.E.L. na junção. As G.E.L. con 

tinuam a chegar mesmo ap6s o t~rmlno do pulso. 
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