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Resumo*

Neste trabalho calculamos as energias de ligacédo de impurezas rasas aceitadoras
num fio quéntico cilindrico de GaAs-(Ga, Al)As em fungéo do raio do fio e a posi-
¢d0 da impureza. Estas energias de ligagido foram estudadas usando a aproximacgio
da massa efetiva e 0 método variacional. Aqui se usou um poco de confinamento
finito com uma profundidade determinada pela descontinuidade da banda proibida
no fio quéantico e no meio que o rodeia. Encontrou-se que a energia de ligagao se
incrementa quando o raic do fio diminui indo para valores caracteristicos do material
em bloco quando o raio do fio é muito pequeno ou muito grande. Nossos resultados
estdo em boa concordancia com os resultados tedricos obtidos em fios quanticos de
segdo transversal retangular.

Processos de recombinagao radiativa em fios quanticos de GaAs-(Ga, Al) As exci-
tados por um feixe laser de onda continua num experimento de fotoluminescéncia em
condigdes quase-estacioirias também sio calculados. Tr'aba.lha,mos_ na aproximagao
da massa efetiva e 0 modelo de banda parabdlica com o fim de descrev_e‘r elétrons e
buracos. No estado estacionario, estudamos a absorcao interbanda e alguns mecanis-
mos de recombinacio tais como a recombinacio de elétrons com buracos livres e com
buracos ligados a aceitadores, densidade de portadores e tempos de recombinagéo em
funcdo da intensidade do laser. No caso de um fio quantico dopado mostramos que

a presenca de aceitadores modifica substancialmente a dependéncia das quantidades

*Parte do trabalho de porcessos de recombinagio que incluem impurezas rasas (capitulo 4) j4 foi
publicada em Phys. Rev. B 53, 12985 (1996) e parte do trabalho dos processos de recombinagio
com impurezas rasas ¢ armadilhas foi apresentada na 10th International Conference on Lumines-
cence and Optical Spectroscopy of Condensed Matter, Prague, 18-23 August 1996 {J. of Luminesc.-
submetida para publica¢io ); uma descri¢io mais completa foi submetida para publicagdo no J.

Appl. Phys.



anteriores em funcéo da intensidade do laser.

Finalmente, consideramos os efeitos de armadilhas e impurezas rasas aceitadoras
num processso de fotoluminescéncia “ continuous wave” (cw) no estado estacionario
de um fio quantico & temperatura ambiente. A anéalise se baseia num calculo quantico
das taxas de transicdo de recombinagao radiativa e num tratamento fenomenolégico
das taxas de recombinagé'.o;n&o radiativa. Estudamos também a dependéncia dos
tempos de vida das recombinagdes , das eficiéncias de recombinagéo e a intensidade
da fotoluminescéncia integrada em funcgao da intensidade do feixe de laser.

Em conclusdo, mostramos que os efeitos de impurezas e armadilhas sdo muito
importantes no entendimento quantitativo da fotoluminescéncia & temperatura am-

biente.
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Abstract

In this work we calculated the binding energies of shallow acceptor impurities
in finite cylindrical GaAs-(Gea, Al)As quantum-well wires as functions of the well
radii and the impurity position using the effective-mass approximation and a varia-
tional procedure. We used a confinement potencial well with the depth depending
on the discontinuity gap between the quantum-well wire and the cladding. The
binding energies increase when the radii of the quantum-well wire decrease tending
to characteristic values of the bulk material, when the radii are small or big. Our
results for the binding energies are in good agreement with other theoretical results
in quantum-well wires of rectangular cross-sectional area.

Radiative recombinations processes in quantum-well wires, excited by a conti-
nuous-wave laser in a photoluminescence experiment under quasistationary excita-
tion conditions, are calculated. We work within the effective-mass approximation
and the parabolic-band model for describing both '.electrons and holes, and consider,
in the steady state, the interband absorption, and some radiative recomb%nation me-
chanisms, such as recombination of electrons with free holes and with holes bound
at acceptors, and carrier densities as functions of the laser intensity. For doped
quantum-well wires, it is shown that the presenée of acceptors susbstantially modi-
fies the dependence of the above quantities on the laser intensity.

Finally, we have considered the effects of traps and shallow acceptors on the
continuous-wave steady -state photoluminescence of quantum-well wires at room
temperature. The analysis is based on a quantum-mechanical calculation of the
transition rates of radiative recombinations, and on a phenomenological treatment
of the nonradiative recombination rates. We have studied the laser-intensity depen-
dence of recombination life times, of various recombination efficiences and of the

integrated photoluminescence intensity.
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In conclusion, trap and impurity effects are shown to be very important in a
quantitative understanding of the steady-state photoluminescence of quantum-well

wires.
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Capitulo 1
Introducao

Heteroestruturas semicondutoras como pogos quanticos (W s) e fios quanticos
(QWW3s) sao uma das reas mais ativas da fisica de semicondutores. Um dos
primeiros trabalhos teéricos em super-redes foi feito por Esaki e Tsu [1] que de-
terminaram uma condutancia diferencial negativa na direcdo de crescimento destes
sistemas causada pelos efeitos de confinamento e a excitagio de elétrons pelo campo
elétrico moderado. Eles sugeriram que efeitos quanticoé em uma, nova ggcala fisica
poderiam gerar uma nova area de pesquisa no campo de semicondutores. Motivados
pela importéincia fisica e tecnoldgica deste trabalho, estudos tedricos e experimentais
de heteroestruturas nestes dltimos anos tém despertado muito interesse devido aos
efeitos quinticos de tamanho que se apresentam como consequéncia do confinamento
eletronico.

Experimentalmente, heteroestruturas podem ser crescidas por diferentes técni-
cas, tais como “metal organic che_mica.l vapor deposition” (MOCV D), “molecular
beam epitaxy” (M.B.E) e “chemical beam epitaxy” (C.B.F), etc, que permitem
crescer amostras de alta qualidade com camadas de materiais alternados onde se

pode controlar a interface e a largura. Nestes novos sistemnas, as energias de ligacdoe
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as propriedades fisicas como Opticas e de transporte apresentam um comportamento
diferente dos materiais em “ bulk”.

Kohn e Luttinger [2] resolveram o problema do atomo de hidrogénio estritamente
em duas dimensdes e encontraram que a enérgia de ligagdo resultante é quatro vezes
maior que a energia de ligacdo no estado fundamental para o caso em trés dimensoes.

O primeiro trabalho tec';-rico em sistemas de baixa dimensionalidade incluindo
impurezas e usando o método variacional foi feito por Bastard [3,4] que calculou
a energia de ligagao de uma impureza hidrogendide em um pogo de confinamento
infinito para uma estrutura bidimensional. Ele encontrou que esta energia muda
tanto com a posigéo da impureza quanto com a largura do pogo, observando que se a
largura € muito pequena ou muito grande a energia vai para os valores caracteristicos
do atomo de hidrogénio em duas e trés dimensoes, respectivamente.

Chaudhuri e colaboradores [5] calcularam energias de ligagdo em pogos quanti-
cos miultiplos (MQW3s) de GaAsAl,Ga1-As mudando a largura de GeAs e Gay_
Al;As, encontrando valores que estdo basicamente em concordancia com os encon-
trados por Bastard [3] nos limites apropriados.

Greene e Bajaj [6], usando o método'vafiacional, determinaram a energia de
ligacdo do estado fundamental e estados excitados em funcéo da largura do pogo em
GaAs/Gay,_, Al As. Mailhot e colaboradores [7] calcularam o espectro de energia de
uma impureza hidrogendide no centro e na borda de um sistema de pogos quanticos
simples (QWs) de GaAs/Ga,_, Al As.

Estudos posteriores foram feitos para estados excitados em @W s com impurezas
aceitadoras [8-10], encontrando-se que o comportamento da energia de ligacio é
semelhante ao apresentado no estado fundamental com uma importante diferenga
em seu comportamento no estado p, onde o minimo esta localizado pouco antes

da borda do poco e seu maximo é atingido antes do centro do mesmo [11]. Este
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comportamento € atribuido ao fato de que o confinamento ocorre na diregao z, que
é a diregdo ao longo da qual o orbital p, se encontra.

Oliveira e Falicov [12] calcularam o espectro de energia em QWs de GaAs com
impurezas doadoras e aceitadoras levando em conta a posi¢ao da impureza e o efeito
da blindagem num poco de confinamento infinito. Este efeito faz que com as energias
de ligacdo sejam maiores e1£1 comparacao com os resultados onde se considera um
valor consrante para a permitividade dielétrica € = &o.

Posteriomente, se fizeram estudos que levam em conta a presenga de campos
elétrico e magnético. Os efeitos de campo elétrico [13] geram um perfil de polariza-
¢do da distribuicdo de portadores, produzinde mudangas aprecidveis no espectro
da energia de portadores a qual se usa para controlar e modular a resposta em
mecanismos optoeletroénicos.

Este tipo de trabalho também foi desenvolvido em sistemas de uma dimensio
ou fios quénticos cilindricos e retangulares [14, 15], calculando-se energias de ligagdo
que apresentam praticamente o mesmo comportamento que em ()W s, mas sio do-
minadas pelo efeito de confinamento. Nos fios quanticos retangulares estz;s energias
atingem valores similares aos encontrados em fios quénticos cilindricos de GaAs-
(Ga, Al)As (QWW) quando ambbas areas tém dimensdes comparaveis [14].

Porras-Montenegro e colaboradores [16] obtiveram energias de ligagdo em QW W s
em func¢do da posi¢do da impureza e do raio do fio, usando o método variacional e
a aproximagao da massa efetiva para pogos de confinamento infinito e finito.

Célculos dos elementos de matriz de transi¢iao entre o estado fundamental € os
primeiros estados excitados num fio quantico foram feitos por Latgé e colaboradores
[17] levando em conta estados excitados de impurezas doadoras. Estes resultados
apresentam um comportamento similar aos de QW 's {3, 8] e refeltem o confinamento

maior nestes sistemas quasiunidimensionais.
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Recentemente, processos de recombinagao associados a experimentos de foto-
luminescéncia em heteroestruturas tém sido amplamente estudados tedrica e ex-
perimentalmente. Naturalmente, é de especial relevancia na interpretacio destes
experimentos, a determinacdo dos canais &e recombinagdo dominantes que depen-
dem das condi¢bes especificas nas quais o experimento tem sido desenvolvido. Neste
sentido, recombinacbes radiativas associadas a portadores livres, excitons, biexci-
tons, impurezas, etc, tém sido amplamente discutidos na literatura em diferentes
condi¢des experimentais.

Estudos de absor¢do éptica, perto do pico excitdnico de buracos pesados em ter-
mos da intensidade do laser de onda continua (cw) em M QW s de GaAs-(Ga, Al)As
& temperatura ambiente foram feitos por Miller e colaboradores [18], que observaram
que & absorg¢ao excitonica de sisternas de MQW s se pod.e saturar com potencias de
milliwatt mais rapidamente que em amostras simples de GaAs. Eles sugeriram que
um mecanismo semelhante para a saturagio é a blindagem da interacdo elétron-
buraco livres. Em experiéncias semelhantes observaram processos de recombinagéio
de elétrons com aceitadores neutros em heteroestruturas de Ga/'{sAlmGt.zl_,,As néo
dopadas e em @Ws de GaAs dopados [19].

Fouquet e Siegman [20] fizeram medidas de fotoluminescéncia (PL) & tempe-
ratura ambiente para diferentes densidades de excitagio em MQWs de GaAs/
Al,Ga,_, As e observaram que a recombinacao radiativa é dominada por portadores
livres n&o exciténicos, para densidades de excitagio de 3 a 100 uJ/cm?. Kamata
e colaboradores [21] investigaram a dependéncia da densidade de excitagdo com o
tempo de vida de emissdo do QW em MQWs de GaAs-(Ga, As)Al dopados forte-
mente com S7 e encontraram que o8 processos de recombinacio ndo radiativa (N RR)
dominam os processos intrabanda. Ao mesmo tempo, mostraram que a contribuigio

relativa nestes processos decrescem com o aumento da densidade de excitagao .
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Haug e Koch [22] apresentaram um estudo teérico do plasma elétron-buraco num
laser semicondutor incluindo efeitos de muitos corpos devido as interacdes coulom-
bianas. Schlaad e colaboradores (23] estudaram sistemas bidimensionais de GaAs-
(Ga, Al)As em estruturas de MQWs em condicdes de estado quase-estacionario
usando um laser de prova. Eles analisaram a renormalizagio do “gap” em funcéo
do plasma e-h com evolugﬁe:as sistematicas de ganho no espectro de luminescéncia.
Gurioli e colaboradores [24] estudaram o espectro de luminescéncia e o tempo de
decaimento em estruturas de QWs de GaAsAl,Ga;_,As, comparando o tempo de
decaimento com a intensidade de PL, o que permitiu encontrar a dependéncia dos
tempos de vida radiativos e ndo radiativos com a temperatura . Eles encontraram
que os processos nao radiativos exercem um papel importante e sio dominantes para
temperaturas 7' > 100 K.

Evidéncias qualitativas de excitons com densidades de buracos na ordem de
3x10'! em~2 foram encontradas por Bishop e colaboradores [25] num trabalho expe-
rimental & temperatura ambiente das taxas de recombinagéo radiativa em amostras
de QW tipo-p de GaAs-(Ga, Al)As, usando fotoluminescéncia e técnicas ;le fotocon-
dutividade. Cingolani e Ploog [26] fizeram uma reviso de processos de recombinagio
em QW s semicondutores I1]-V e super-redes em diferentes condicdes de excitacao
. Eles consideraram processos onde a eficiéncia depende da densidade fotogerada
de excitagdes elementares e da frequéncia de excitagio do campo, incluindo lumi-
nescéncia induzida por absor¢io multifoténica, decaimento radiativo de excitons
e biexcitons gerando luminescéncia de espalhamento ineléstico e recombinacio do
plasma e-h.

Recentemente, Ding e colaboradores [27, 28] usaram a técnica de PL de onda
continua para investigar os efeitos de recombinacdo nio radiativos nas armadilhas

em processos de recombinacio em MQWs de GaAs(Ga, Al)As 4 temperatura am-
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biente. Eles mediram a dependéncia da intensidade da fotoluminescéncia com a
intensidade do laser nestas estruturas, e encontraram que os resultados obtidos po-
dem ser entendidos na base de um modelo simples onde a recombinacgio radiativa
de portadores livres e a recombinagio nio radiativa em armadilhas saturéveis sdo
os canais dominantes. Eles obtiveram também a eficiéncia de captura, a razao dos
tempos de decaimento ndo radiativos de elétrons e buracos e a razio entre as taxas
de recombinacio néo radiativa e captura em fungéo da intensidade do laser. Bon-
giovanni e Staehli [29] analizaram o tempo de decaimento do plasma e-h em QWs
de GaAs-(Ga, Al)As e mostraram que o decaimento é o mecanismo dominante da
recombinag2o e-h num plasma confinado de um QW. Os dados experimentais de
Ding e colaboradores [27] em GaAs-(Ga, Al)As e Bongiovanni e Staehli [29] foram
explicados num trabalho recente feito por Oliveira e de Dios-Leyva [30] em QW s de
GaAs-(Ga, Al)As em um estado de fotoluminescéncia quase-estacionario.

No que concerne a sistemas semicondutores quase-unidimensionais, Citrin {31]
realizou um estudo téorico de tempos de vida radiativo de excitons encontrando
tempos da ordem de 150 ps. Por outro lado, experimentos recentes usando fotolu-
minescéncia de onda continua (cw) e resolvida no tempo sugerem que a recombinagio
néo radiativa em armadilhas podem ter um papel importante na determinacio das
propriedades da fotoluminescéncia em pocos de GaAs-(Ga, Al)As. Por exemplo,
Ryan e colaboradores [32] estudaram a dependéncia da luminescéncia em heteroes-
truturas de GaAs(Ga, Al)As com respeito ao tempo em picosegundos, e determi-
naram os tempos de vida radiativos de elétrons-buracos, sugerindo a existéncia de
armadilhas para explicar a diminuigao dos tempos de vida em sistemas com baixas
densidades de portadores. Eles sugeriram também que as armadilhas estio locali-
zadas perto da interface e que para altas densidades estas armadilhas se saturam.

Outras medidas de fotoluminescéncia que levam em conta a presenga de armadilhas
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em pogos quanticos de GaAs-(Ga, Al)As, onde se observa saturagdo em altas densi-
dades foram reportadas por Fouquet e colaboradores [20], Kamata e colaboradores
{21}, e Oberhauser e colaboradores [33]. Atualmente, a influéncia da recombina-
¢do nao radiativa com armadilhas na intensidade de fotoluminescéncia de pogos
quéanticos também tem sido discutida por Brandt e colaboradores [34], e Fujiwara e
colaboradores [35]. |

Com respeito a fios quanticos, o uso de diferentes técnicas torna possivel a
realizagio destas estruturas com uma qualidade que permite o estudo dos proces-
sos de recombinagio . Recentemente foram reportados estudos experimentais da
recombinagéo radiativa de portadores, Schweizer e colaboradores [36] desenvolveram
investigagdes de fotoluminescéncia em fios quanticos implantados e intermisturados,
e encontraram uma forte dependéncia do tamanho nos efeitos de relaxacao de por-
tadores nestas estruturas. Do trabalho anterior, e dos trabalhos feitos por Ridley
[37] e Pickin e David [38] é evidente que a recombinagio n#&o radiativa é apreciavel &
temperatura ambiente em pogos quénticos de GaAs-(Ga, Al)As. Efeitos semelhan-
tes esperam-se para fios quanticos de GaAs-(Ga, Al)As, devido a baixa qualidade
da interface destas estruturas ao fato de que a razdo da area da interface com o
volume é muito maior que nos pogos quanticos.

Neste trabalho, em primeiro tugar, calculamos as energias de ligacéo de impurezas
hidrogendides rasas em fios quénticos cilindricos de GaAs-(Ga, Al)As em fungio do
rajo do fio e posicdo da impureza. Estas energias sdo estudadas usando o método
variacional e a aproximacio da massa efetiva. Aqui consideramos o potencial de
confinamento finito com uma profundidade determinada pela descontinuidade do
“gap” no QWW e o meio que o rodeia. Encontramos que o efeito do confinamento

nestes sistemas mostra que as energias de ligagao sdo maiores que as encontradas

em QW s de GaAs-(Ga, Al)As [12].
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Na segunda, parte, fazemos um estudo quantico das recombinagées radiativas num
QWW excitado por um feixe de laser cw numa experiéncia de fotoluminescéncia em
condigbes quase-estacionarias. Adotamos a aproximagio da massa efetiva e o modelo
parabdlico para descrever elétrons e buracos. Consideramos o estado estacionario
para descrever a absorcao interbanda e alguns mecanismos de recombinagio radia-
tiva, tais como a recombina(,:ﬁ.o de elétrons com buracos livres e com buracos ligados
as impurezas aceitadoras. As densidades de portadores, potenciais quimicos e tem-
pos de recombinacéo radiativa sdo calculados a diferentes temperaturas ( 7' = 300
K e T =2 K) em fungdo da intensidade do laser. Para fios quanticos dopados se
mostra que a presénga de aceitadores modifica substancialmente a dependéncia da
intensidade do laser com as quantidades anteriormente mencionadas.

Na terceira parte nos propomos fazer um tratamento teérico dos efeitos associa-
dos & presencga de aceitadores rasos e recombinagio radiativa em QW W s a tempe-
ratura ambiente. A analise é baseada no calculo quantico das taxas de transigéo de
recombinacéo radiativa de elétrons que se recombinam da banda de condugéo com
buracos livres e buracos ligados s impurezas aceitadoras, e o tratamento fenome-
nologico das taxas nio radiativas associadas com transi¢bes que envolvem elétrons
caindo em armadilhas, e elétrons presos recombinando-se com buracos livres. Séo
obtidos também os diferentes tempos de recombinagio radiativa e ndo radiativa
elétron-buraco no estado estacionario, a dependéncia dos quase-niveis de Fermi de
elétrons de condugéo e a densidade de portadores com respeito a intensidade do la-
ser. Estudamos também as diversas eficiéncias de recombinacéo e de intensidade de
fotoluminescéncia integrada em fun¢io da intensidade do laser. Finalmente, mos-
tramos que os efeitos de armadilhas e de impurezas rasas sio muito importantes
no entendimento quantitativo da fotoluminescéncia de fios quanticos a temperatura

ambiente no estado estacionario,
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Este trabalho de tese é apresentado da forma seguinte: no segundo capitulo se
faz um estudo tedrico dos sistemas de baixa dimensionalidade, no terceiro capitulo
se desenvolvem os calculos das energias de ligacao para fios quanticos cilindricos de
GaAs-(Ga, Al)As. Um tratamento tedrico de alguns mecanismos de recombinagao
radiativa e nao radiativa, tais como recombinagio de elétrons com buracos livres,
com buracos ligados a imp{u'eza,s aceitadores e com armadilhas é desenvolvido nos
capitulos quatro e cinco. Finalmente, no capitulo seis apresentamos nossas con-

clusdes finais e perspectivas futuras de trabalhos relacionados com a presente tese.



Capitulo 2

Fundamento Tedrico: Sistemas de Baixa

Dimensionalidade

Como se mencionou no capitulo anterior, o intenso progresso na fabricacio de
estruturas semicondutoras de baixa dimensionalidade desde pogos quanticos até os
pontos quanticos tem gerado uma anélise das mudangas nas propriedades fisicas
destes sistermas causadas por efeitos do confinamento. Especialmente, mudangas na
estrutura eletrdnica e propriedades pticas fazem com que estes sistemas semicon-
dutores tenham uma ampla aplicagido tecnolégica em microeletronica, dptica néo
linear e outros campos [39, 40).

Atualmente, grande parte dos materiais usados para a construgio de sistemas de
baixa dimensionalidade como fios quanticos e super-redes sio materiais 11—V tais
como GaAs, InP, chamados também compostos binarios, junto com ligas ternarias
como Al;Ga1—,As ou Ga,T1_,As,Pi_,, onde as faixas de bandas proibidas destas
ligas estao situadas entre aquelas dos compostos binarios correspondentes. Podemos
desta forma controlar a mudanca na concentragdo z em ligas como Al,Gai_ As e

por sua vez, ajustar continuamente o comportamento da estrutura eletrénica entre

as camadas de GaAs e AlAs.

10
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Fig. 2.1: Gap fundamental & temperatura ambiente de alguns cristais semicondutores,
em funcdo da constante de rede.

O comportamento da constante de rede cristalina corln os “gaps” de energia para
diferentes semicondutores elementares e binarios mais importantes & temperatura
ambiente pode ser observado na Figura 2.1 [40]. Aqui se mostra a poss:bllldade de
construir camadas epitaxiais de boa qualidade para semicondutores onde suas cons-
tantes de rede nao sdo muito diferentes. Um exemplo que cobre estas caracteristicas
é a epitaxia de AlAs e GaAs os quais podem produzir uma rede de excelente qua-
lidade, devido ao fato de ter uma boa semelhanca em suas estruturas de rede.

A representagao tedrica geral dos estados eletrénicos em fios quanticos consiste
fundamentalmente numa extens&o dos conceitos que sdo aplicados a pogos quanticos,
aos quais fazemos referéncia a seguir.

Os modelos mais conhecidos de sistemas semicondutores de baixa dimensiona-
lidade sao as estruturas de pocos quanticos fabricados ¢om camadas alternadas de

diferentes materiais semicondutores. Um exemplo importante, que por sua vez serve
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de exercicio para nosso estudo, € a excitagdo externa destas estruturas por meio de
um laser num regime apropriado de frequéncia, a qual gera pares elétron-buraco
nas camadas dos materiais permitindo fazer estudos de absorgao éptica e fotolumi-
nescencia.

Incentivados pelos resultados obtidos em pogos quanticos {3, 41, 42], pesquisado-
res tem intensificado o tra.b;lho em energias de ligacio em sistemas de mais baixa
dimensionalidade, especificamente em fios quinticos onde os elétrons estao confina-
dos em duas dimensdes[16].

Alguns autores tem realizado trabalhos experimentais e teéricoé em propriedades
opticas e de transporte eletronico em super-redes formadas por QW W s, os quais
tem gerado ampla informagéao tanto no estudo destes fendmenos quanto aqueles nos

quais se leva em conta a presenca de campos externos[26, 29].

2.1 Heteroestruturas Semicondutoras

As heteroestruturas semicondutoras sio formadas quando dois matériais semi-
condutores diferentes sio unidos por meio de uma técnica de crescimento. Esta
uniao faz com que a periodicidade da rede seja interrompida deixando o cristal sem
sua repeticao regular infinita de seus atomos constitutivos. Aqui assumirnos que
o potencial cristalino e consequentemente a estrutura eletrénica de cada material
semicondutor ndo sio alterados no plano da interface.

Ademais, é importante fazer mengdo que uma combinagio arbitriria de semi-
condutores ou semicondutores e isolantes ndo necessariamente gera uma interface
que seja de utilidade para a construgdo de mecanismos e dispositivos. A Figura 2.2
mostra esquematicamente duas redes de materiais em bloco que se estio juntando

e ajustando, um exemplo de interesse pratico € a super-rede de Si e Ge onde suas
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constantes de rede sao pouco diferentes. Para o caso do presente trabalho, as estru-
turas de interface sdo aquelas nas que os materiais que a conformam séo semelhantes,
ou seja, aqueles onde a rede cristalina e sua estrutura sio pouco diferentes. Par-
ticularmente, fazemos referéncia ao caso dé. deposicio de camadas de Ga;_ Al As
no substrato de GaAs que gera uma estrutura modulada com uma descontinuidade
tipo degrau nas energias das bandas de valéncia e condugdo . A altura deste degrau
depende da estrutura de bandas no material em bloco que conformam a heterojun-
¢ao . Encontramos que os semicondutores que seguem a descrigdo anterior sdo mais

simples de estudar.

A 5 B
* o o .Eo © o ©
e o o'oio © ©
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Fig. 2.2: Esquematiza¢io de uma interface, quando se tenta fazer uma formacgio de uma
heterojuncio de materiais A e B, com uma rede de separacio diferente. Se B é crescido
sobre A, esta rede se deve ligar no planc da interface, o que gera um aumento da tensao.

Um dos fatos mais importantes em heteroestruturas e super-redes é que o com-
portamento da energia de ligacdo , a condutividade elétrica e a absorgdo dptica
podem ser controladas na construgio das mesmas. Estas propriedades, como se
estudard mais adiante, surgem como consequéncia dos efeitos quanticos da dimen-
sionalidade da estrutura, especificamente quando a largura das camadas sio com-

paraveis com o comprimento de onda de de Broglie do elétron.
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2.2 Estados de Impurezas

Em materiais semicondutores, a maioria das propriedades eletronicas mudam
quando as temperaturas sao baixas, sendo estas em alguns casos controladas por
impurezas presentes nestes materiais. Uma das caracteristicas mais importantes
de uma impureza € sua energia de ionizagdo . Qu seja, a energia necessaria para
movimentar um elétron de um nivel doador para o fundo da banda de condu- -
¢do . Existem dois tipos de impurezas, doadoras e aceitadoras. Uma impureza é
chamada doadora se ela fornece elétrons 4 banda de condugéo , o que facilita sua
ionizagdo no cristal, esta possue uma energia de magnitude E; localizada abaixo
do fundo da energia da banda de condugao E., que € pequena comparada com
a magnitude do“gap”, pelo qual chama-se impureza rasa. Por outro lado, uma
impureza é aceitadora se possue a propriedade de capturar um elétron, virando assim
um centro de carga negativa enquanto um buraco aparece na banda de valéncia.
Estes nives aceitadores estdo localizados no“gap” perto do maximo da banda de
valéncia com uma energia E,. : E

Estas impurezas nos semicondutores sao responsaveis pela condutividade tipo-
p, ou seja, feita por buracos. Estes dois tipos de impurezas sio apresentadas na
Figura 2.3. O fato de que estas impurezas sejam rasas faz que elas possam ser
estudadas pelo modelo hidrogendide. Ademais, a determinagio de que uma impureza
seja doadora ou aceitadora é feita em muitos casos sb pela posicio na tabela periédica
[43]. Assim, semicondutores que geralmente sio doadores como Ge e S7 que estdo no
grupo IV ou P, Sb e As que estdo no grupo V podem ser aceitadores ou doadores,
dependendo do material que ocasionalmente for substiti-lo.

Consideremos, por exemplo, um cristal puro de germanio e substituimos ocasi-

onalmente um atomo de germéanio por arsénio, entdo o ion de germanio de carga
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Fig. 2.3: Esquematizagio das bandas de valéncia, condugéo e niveis de impurezas rasas.

4e contribui com 4 elétrons para a banda de valéncia; por sua vez, o ion de arsénio
tem carga be e contribui com 5 elétrons para a banda de valéncia. Se, em primeira
aproximagéo , ignoramos a diferenca entre as massas nucleares dos dois materiais,
podemos agora representar a situagdo de um atomo de germénio de uma maneira
muito menos dréstica, na qual este 4tomo n&o é removido, mas apenas ‘uma carga
positiva adicional é colocada em seu redor (vide Fig. 2.4).

Também é importante analisar a proximidade dos niveis doador e aceitador, com
relagdo ao fundo da banda de conducéo e ao maximo da banda de valéncia, res-
pectivamente. Por exemplo, a proximidade do nivel doador do fundo da banda de
condugdo implica um excesso de elétrons fracamente ligados ao centro doador loca-
lizado longe do meio, 0 que significa que a estrutura atémica do centro de impureza
tem uma pequena influéncia no estado do elétron extra que esta ligado ao centro
devido a que a carga positiva esta localizada no centro. Podemos tratar o centro de
impureza como uma carga pontual e assumir que o potencial central para o elétron

em movimento &
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Fig. 2.4: (a) Representacio esquemiética de um doador raso substitucional, no caso de
um 4tomo de arsénio (valéncia 5) num cristal de germanio (valéncia 4); (b) O itomo de
arsénio (As) pode ser representado como um 4tomo de germénio mais uma carga positiva
adicional; (¢) A impureza (As) é tratada como um ponto de carga fixa +e, com um elétron
—e adicional.

uer) = =%, (2.1)

onde r é a distdncia ao centro, e é a carga do proton e € a constante dielétrica
do material. A variagdo da permitividade dieletrica produz por exemplo, efeitos
importantes na energia de ligacdo e nas propriedades épticas e de transporte. Em
outras palavras, o problema de ter uma impureza que seja a.fetaclla. por este tipo de
potencial pode ser estudado como o problema do “4toma de hidrogénic” s6 que aqui
se substitui a constante dielétrica do vacuo por € e a massa mp por m* chamada de
massa efetiva.

Note que num semicondutor a constante dielétrica é grande, o que de acordo com
a defini¢do do raio de Bohr faria que este aumente devido a que estes dois pardmetros
possuem uma relagio direta. Isto implica que uma impureza hidrogendide € similar
a um atomo de hidrogénio com raio grande, cujas funcoes de onda estao espalhadas
por distancias muito maiores do que o comprimento da célula unitéria, e portanto,
tem uma energia de ligacao menor.

As unidades nas que se trabalham sdo unidades reduzidas, que estio expressas
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em termos do raio de Bohr e do Rydberg efetivo, os quais se definem como

" hZEU
GU = W, (22)
e
m*e?
* = . 2.3
Rq 2h%ed (2.3)

Para nosso trabalho, no caso do GaAs, as unidades sdo: massa efetiva para a
banda de condugdo m* = 0.0665 mg, €0 = 12.58 e o raio de Bohr correspondente é
Ry ~ 100 A.

A vantagem da utilizagdo de unidades reduzidas é que utilizando estas unidades,
mantén-se as grandezas na ordem da unidade, além de permitir comparagdes diretas
com os limites hidrogenoides apresentados nesta segao .

Por outro lado, no que concerne a estrutura eletronica em sistemas de baixa di-
mensionalidade, é importante fazer referéncia a relagdo que existe entre a magnitude
do “gap” e as propriedades 6pticas de tais sistemas. Consideramos por exemplo pro-
cessos de absorgao e emissdo Optica que se sucedem e que estdo caracterizados pela
energia, comprimento de onda dos fétons emitidos, tempos de vida dos elétrons na
banda de condugio e pelo valor da transicao optica que é uma medida da probabi-
lidade com que estas transicbes acontecem.

Assumiremos ao longo deste trabalho que as impurezas aceitadoras desempe-
nham um papel importante de forma tal que elas mostram a diferenga da resposta
do sistema quando temos um sistema nao dopado € um altamente dopado.

Nos capitulos 4 e 5 vamos utilizar alguns destes parimetros para descrever o
comportamento de um fio quantico submetido a presenga de um laser de onda con-

tinua (cw) tendo em conta mudancas na densidade de portadores, tempos de vida
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em fungdo da temperatura, dopagem e largura do po¢o de confinamento. Também

assumiremos que nossos calculos nae levam em processos excitonicos.



Capitulo 3

Energias de Ligacao de Impurezas Rasas

em Fios Quanticos de GaAs-(Ga,Al)As

Como comentamos na introdugio , os rapidos progressos tecnologicos em dispo-
sitivos semicondutores nas duas décadas passadas tém trazido como consequéncia
desenvolvimentos experimentais e tedéricos surpreendentes em todas as 4reas da
fisica do estado sélido. Especificamente no estudo de propriedades fisicas tais como
dpticas, de transporte, e energias de ligacio em sistemas de baixa dimensionalidade,
consideram-se os mais diversos efeitos fisicos como campos elétricos e magnéticos,
variacio da constante dielétrica, confinamento quantico, etc. Isto tem revelado que
tais sistemas apresentam mudangas fundamentais das observadas nos materiais em
bloco. De forma semelhante, a presenga de impurezas e defeitos em semiconduto-
res tém contribuido com uma série de efeitos significativos nas propriedades fisicas
destes materiais. Desta forma, o avanco tecnoldgico de semicondutores tem sido
preliminarmente determinado pela habilidade em controlar as impurezas ou defei-
tos. Atualmente, o estudo de defeitos nestes sistemas & considerado um tema de
pesquisa bastante importante.

Neste trabalho se apresenta o calculo da energia de ligagao para impurezas hidro-

19
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gendides doadoras e aceitadoras em fios quanticos cilindricos de GaAs-(Ga, Al)As
(QWW). O célculo destas energias se faz em funcéo do raio do fio quéntico e das
diferentes posi¢des da impureza ao longo do raio do fio. Aqui, se usa o método
variacional e a aproximag¢io da massa efetiva. Neste capitulo, reproduzimos todos
os célculos analiticos e numéricos ja realizados por Porras-Montenegro [16], e que
serdo largamente utilizados ;10 decorrer deste trabatho de tese.

O método variacional é adotado para se determinar a energia do estado funda-
mental j4 que o hamiltoniano do sistema leva em conta a interagdo coulombiana
da impureza com o elétron e néo apresenta solugio exata. Esta dependéncia cou-
lombiana, permite observar o comportamento destas energias quando a posigéo da
impureza muda ao longo da diregao de crescimiento. A funcdo de onda variacional
ou funcéo tentativa € tal que minimiza o valor esperado da energia, € inclue o termo
da parte hidrogendide [3] que resolve a equagio de Bessel que se apresenta.

A aproximacido da massa efetiva que € incluida no hamiltoniano foi desenvolvida
na decada de 50 e é amplamente usada para descrever a formacdo de niveis rasos
introduzidos pelas impuresas. Esta aproximacio assume que a fungio-de onda da
particula pode ser escrita como o produto da fungéo envelope é a fungao de onda de
Bloch {3, 44]. Esta aproximagao s6 é valida se a fungio envelope varia suavemente
na célula unitaria.

Neste capitulo, estudamos a dependéncia da energia de ligacdo em fungio da
posi¢do da impureza e o raio do fio usando um pogo de confinamento finito. Os
calculos sao feitos em unidades reduzidas que se expressam em termos do raio de
Bohr, os quais ja foram descritos no capitulo 2 . As unidades usadas sdo ay = 100
A, R} = 5.72 meV para doadores e af = 22.4 A, R} = 26 meV para aceitadores.

Na primeira segio apresentamos a descrigao tedrica do problema das energias de

ligacdo , na segunda os resultados e discussdo e na terceira as conclusdes.
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3.1 Modelo de Confinamento Finito

O hamiltoniano na aproximagaoc da massa efetiva que descreve o comportamento

das impurezas rasas hidrogendides para um fio quantico de GaAs-(Ga, Al)As é

p2 62
3m* ~ eol(p— pi)E + 2272

onde m* é a massa efetiva do elétron, ¢ a constante dielétrica do material do fio, 2

H=

+V(p), (3.1)

é a separagio relativa do portador a4 impureza ao longo do eixo do fio, p; a posigio
da impureza ao longo da direcéo p; perpendicular ao eixo do fio e V(p) o potencial

de confinamento finito que se expressa assim:

V(p) = (3.2)
VOa P2 R

3.1.1 Auséncia de Impurezas

Na auséncia de impureza, nio ha interacdo coulombiana desta com o elétron o

que faz com que o hamiltoniano da eq. 3.1 se reduza 4 forma do hamiltoniano

2

_ b
H_Zm'

+Vie), (3.3)
que pode ser resolvido de forma exata com uma auto fungdo de onda que se expressa
por (vide apéndice A}

e"k'ze"wJ;(rnm), ' p<R

P(r) =N, (3.4)

ek K(rup), p2 R
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Neste caso assume-se que a fungdo de onda e sua derivada normal sio continuas

nas interfaces, e encontra-se

= e g (3.5)
e -
’ 2m(Vp — E, ‘
b =\/ m Drﬁ ) 4 g2 (3.6)
A constante de normalizagao se expressa por
K1 (byR)K 41 (b R)JE (ru R
N2 =1rLR2( t-1(bu ) 14}1{(2 1R)JF (o )—Jl—l(‘ran)JHl(Tan))a (3.7)
i
onde
dJi(rmp) Ji(rR) dK;(bnp)
Py —m et = b, 3.8
L) |yon P ROR) dbup) |, 38

As fungdes especiais Ji, I; e K; sdo fungdes de Bessel ordinarias que se trans-
formam em Jp, € In, Ko quando n = 0 (estado fundamental) e sio chamadas de
fungdes de Bessel ordinarias de ordem zero e modificadas de ordem zero'de primeira
e segunda classe, que sao as fungdes com que vamos trabalhar neste capitulo.

Os autovalores de energia correspondentes a funcéo de onda eq. 3.4 sdo dados
por

2

h .
B = 5—(ro + k) (3.9)

3.1.2 Presenca de Impurezas

A inclusao do potencial de confinamento da impureza no hamiltoniano implica o
uso do método variacional para encontrar as fungdes préprias aproximadas do novo

hamiltoniano e os valores proprios correspondentes.
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A func¢ao de onda correspondente para o fio quantico cilindrico com este potencial

O~

JO(’“wP)eaﬂP{—/\[‘(P — po)® + 22|12}, p< R
¥(r) = Na(pi, A, R)

el Ko(brop)ezp{—Al(p — po)* + 22)'/%}, p2 R
(3.10)

Observamos que esta fungio esta em termos de um parametro variacional A e
além disso possui uma constante de normalizacdo N3 que por sua vez depende dos
parametros de confinamento do sistema.

A constante de normalizagio neste caso é (vide apéndice A)

d

Ni(pi, A, R) = ——27ra-X(H + M), (3.11)
COIl
R g ' , L
H= [ pJ3(rion)o(2Ap<) Ko(23p5)dp, (3.12)
e
Jo(rioR) (R '
= 28 7 b 1 2 dp - .13
M= 2oy o PES(on)To(2Ao<)Ko(2Ap>)dp (3.13)

A energia de ligagdo Ey(R, po) da impureza hidrogendide se define como a di-
ferenca das energias do estado fundamental sem a presenga da impureza e com a
impureza (R, p;), ou seja,

12 kZ,
2m

Eo(R, p:) = —e(R,p:) - (3.14)

A energia em presenga da impureza é (R, p;) = (T') +(V), e os valores esperados

da energia cinética e potencial sdo:
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K2A? 7rh2N32(R, pisA) d

(T) om oy X (Tfoﬂ - bfoM)

_dme’ N} (R iy dM

V)= (B + M) - 22V V2B, iy V)

Desta forma, a energia de ligagé,o pode ser escrita como

4a3(Q + P)

Ey(y,to) = —(Aag)® — ,
onde
1
Q:/0 tJE3(xt) Io(2Xa*yt <) Ko(2Xa*yt s )dt
e
_ Jz(“’) 2
= %) j tK2(ctz)Io(2Aa"yt <) Ko(2Xa*yt> ) dt -
Aqui usamos t = p/Ret; = p;/R com ¢ = rigR e ¢ é dado por
2mlp _q.
rmh2

3.2 Resultados e discussao

e
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(3.15)

(3.16)

(3.17)

(3.18)

(3.19)

(3.20)

Nestes calculos, ignoram-se mudangas tanto na massa efetiva quanto na constante

dielétrica e se considera unicamente os valores correspondentes ao GaAs em toda a

heteroestrutura. Assumimos que a descontinuidade da banda proibida na interface

da heteroestrutura de GaAs-Ga,_, Al  As esta distribuida aproximadamente 40% na

banda de valéncia e 60% na banda de condugao com A Ey(eV) = 1.247z, para z <

45% [16,45]). Aqui ndo se leva em conta o acoplamento das bandas de valéncia em

GaAs [16, 46].
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2.0 — 1 T T T T

o«
i
—— R=5nm \
o5+ = T R=10nm \-‘_
--- R=30nm
0.0 1 1 5 | 1 | I | i
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
Ri = pi./R

Fig. 3.1: Energias de ligacio de uma impureza aceitadora em fun¢éo do raio do fio
quéntico (a) e da posicio da impureza (b).
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| e R=10nm T~
---R=30nm
0 — 1 l I _— ] : 1 L
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
R =p /R

Fig. 3.2: Energias de liga¢io de uma impureza doadora em fungéo do raio do fio quantico
(a) e posigao da impureza (b).
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As figuras 3.1 € 3.2 mostram as energias de ligacdo de impurezas aceitadoras e
doadoras para fios quinticos de GeAs-(Ga, Al)As. Estas-figuras apresentam resulta-
dos das energias tanto para diferentes posigdes da impureza com mudanga continua
do raio do pogo de confinamento ( Fig 3.1a), quanto para uma mudanca da posigio
da impureza e um valor tinico do raio do pogo de confinamento ( Fig 3.2q).

Nas Figuras 3.la e 3.2'a observamos que, para uma posiczo fixa da impureza,
a energia de ligagio aumenta quando o raio do pogo diminui atingindo um valor
maximo para um raic determinado. Por outro lado, encontramos que os valores
das energias de ligagio das impurezas aceitadoras sio maiores que os da impureza
doadora. Esta diferenca é causada pela diferenca nos raios de Bohr e nos valores do
Rydberg efetivo para cada caso (=~ 100A e ~ 5.7 meV para doadores; ~ 22 A e ~
26 meV para aceitadores).

Nas figuras 3.15 e 3.2b as energias de ligagdo para o caso de um raio do fio
quantico fixo em funcdo da posi¢do da impureza. Observamos que estas energias
830 maiores quando o raio do pogo de confinamento é menor, Para um raio do
potencial de confinamento fixo, esta energia de ligacéo aumenta se a impureza se
movimenta para o centro do pogo, adquirindo um valor maximo quando a impureza
esta no centro do mesmo. O caso inverso acontece se a impureza se afasta do centro

para as bordas do pogo.

3.3 Conclusoes

Foram feitos os calculos da energias de ligacio para impurezas rasas num fio
quéantico de GaAs-(Ga, Al)As, tanto para uma impureza localizada no raio do fio
quanto ao longo dele. Estes calculos foram feitos seguindo o método variacional na

aproximacao da massa efetiva.
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Para um poc¢o de confinamento finito se encontrou que a energia de ligacdo
aumenta quando o raio do fio (QWW) diminue atingindo um valor méximo para
um determinado valor do raio.

Encontramos que o forte confinamento eletrénico em QW W s faz com que a ener-
gia de ligagio destas impurezas sejam consideravelmente maiores que as encontradas
em um pogo quantico (QW) de GaAs-Ga;_,AlrAs de dimensdes comparaveis.

Nossos resultados indicam que o conhecimento do comportamento das energias
de ligagdo pode ser importante no estudo de propriedades épticas tal como fotolumi-
nescéncia. Parametros como a densidade de portadores e os tempos de recombinacio

desempenham um papel inportante nestes resultados.



Capitulo 4

Fotoluminescéncia de Fios Quanticos

Incluindo Impurezas Rasas!

A interacdo da radiagdo eletromagnética com a matéria condensada é um dos
campos mais estudados na fisica do estado sélido. Esta denominagio geral inclui
a classe de processos quanticos que envolvem particulas carregadas num potencial
periédico perturbado por um campo eletromagnético externo.

Em fisica de semicondutores os campos externos sio usados como uma prova
sensivel para induzir transi¢des eletronicas entre diferentes estados do cristal [26].
Desta forma quando um sistema fisico é irradiado por luz a um estado de n3o
equilibrio, a radiagio ptica emitida é chamada fotoluminescéncia [47]. Neste caso,
trés processos tem que ser levados em conta: a criagido de pares elétron-buraco (e-h)
pela absor¢do da luz excitante, a recombinagio radiativa de pares elétron-buraco e
a recombinagio néo radiativa.

Nés trabalhamos com um fio quintico de GaAs-(Ga, Al)As (QW W) isolado, de

raio R = 5 nm que é excitado por um laser de onda continua (cw) em uma experiéncia

tParte do assunto abordado neste capitulo ja foi publicada em Phys. Rev. B 53, 12085 (1996).

29
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de fotoluminescéncia (vide Fig. 4.1}. Levamos em conta diferentes concentragoes
de impurezas aceitadoras Ny = 0, 10'® e 10*7/em® como canais de recombinagdo
radiativa. Usamos a aproximacao da massa efetiva e o modelo de banda parabdlica
para descrever elétrons e buracos. Consideramos a banda de buracos pesados com
massa efetiva esférica m, == 0.3xmyp, onde mo é a massa do elétron livre, o que
corresponde a uma energia (ie ligagdo de impureza aceitadora no “bulk” de 26 meV.

Neste estudo tedrico desprezamos o efeito de acoplamentos das bandas de valéncia
[25] tanto para o GaAs quanto para o (Ga, Al)As, nao levamos em conta proces-
sos Auger e efeitos excitonicos e de difusdo que podem ser importantes a baixas

temperaturas [27].

E, (Ga,Al)As E

MG\

Fig. 4.1: Esquematizagio de um fio quintico e sua estrutura de bandas no estado funda-
mental.

A proposta deste estudo é fazer um desenvolvimento tedrico de alguns mecanis-
mos de recombinacio radiativos tais como a recombinagéo de elétrons com buracos
livres e buracos ligados as impurezas aceitadoras em condigdes de estado estactonario
levando em conta a intensidade do laser de cw, o raio do fio quantico, a distribuigio

de impurezas aceitadoras e diferentes temperaturas. Da mesma forma, descrevemos
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o comportamento dos quase-niveis de Fermi e dos tempos de recombinacio .
Na primeira parte apresentamos o modelo téorico que descreve os processos de
absor¢do e fotoluminescéncia no QWW em condigbes de quase-equilibrio. Na se-

gunda parte temos os resultados e discussoes e na terceira as conclusoes.

4.1 Modelo tedrico

Devido a excitagéo feita pelo laser de onda continua (¢w) se obtém como resul-
tado uma distribuicao ndo homogénea e ndo equilibrada de pares e-h.

A equacgao que descreve a mudanga na densidade de elétrons por unidade de
tempo por unidade de comprimento n — e levando em conta a absor¢io da luz

excitadora é

dn.
dt

= WA — Wey — WeA,y (4°1)

onde wy, Wey € Weq 520 as taxas por unidade de comprimento e de tempo da absor-
¢ao e da recombinagdo radiativa com buracos livres e buracos liéados as impurezas
rasas, respectivamente;

No estado estacionario a situacio de equilibrio para a densidade de elétrons na
banda de condugao ocorre quando a taxa de criagao de pares e-h fotoexcitados é

igual a taxa de recombinacao radiativa e nao radiativa de e-h

Wha = Wey + g (4.2)

A soluc¢ao desta equacio (eq. 4.2) gera uma equagao transcendental da densidade de
elétrons com intensidade do laser (I}, a qual se resolve numericamente.
Para calcular as diferentes taxas de transigao expressas anteriormente, usamos a

regra de ouro de Fermi [47, 39]
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2T )
W= I<f| Hi | i >I" §(E; - Ei - hw), (4.3)
7
onde 7 e f representam os estados inicial e final que podem ser, por exemplo, as

bandas de valéncia e condugéo , respectivdrnente. O termo H;,; = %%E . p, envolve
o campo elétrico da onda eletromagnética que esta caracterizada por uma frequéncia
angular w, o vetor de propagac¢do q, a energia do féton hw, a carga do elétron livre
e, a massa do elétron livre mg, Ag que é a amplidude do vetor potencial, £ que é o
vetor de polarizag&o na direcdo do campo elétrico da radiagéo e p o momentum do
elétron.

As transigdes da primeira sub-banda de valéncia (n = 1) & primeira sub-banda
de condugao (n = 1), sio feitas levando em conta a soma dos efeitos de spin com o
campo perpendicular ao eixo de simetria do QWW.
| A taxa de absorgdo interbanda de elétrons por unidade de comprimento e de

tempo é (vide apéndice B}

wWa = drhayy zﬂc.v(%zl) 20w —€e7)
A= 7(w)m3(hw)? I{fe(p)) fulo))] \/———M ";',

onde ay é a constante de estrutura fina, p., é a massa reduzida das banda de valéncia

(4.4)

e condugdo , 7(w) é o indice de refragdo , P, = ( s |pz] X ) € 0 elemento de matriz
interbanda, 8(z) é a fungdo degrau, I é a intensidade do laser, |{f.(p)|fu(p))|? é 0
overlap entre as fungdes de onda envelope do elétron e buraco no QWW, e.45 =
E.+ E, + E, é o “gap” efetivo, onde E,., E, e E, sdo respectivamente o minimo
da banda de condugéo , o maximo da banda de valéncia e a energia do “gap” (vide
apéndice B).

A recombinagio espontanea dos elétrons da sub-banda de condugdo (n=1) com

os buracos da sub-banda de valéncia (n = 1) envolve f6tons com vetores de onda q
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que se somam no espago, nas duas dire¢oes de polarizacio . Desta forma, a taxa
de recombinagao de elétrons com buracos livres, ou seja, o coeficente de emissio

espontanea se expressa por (vide apéndice B):

47re

d3q [{fulo)| f(p))|? P,
n{w)w

< f_ " dk ne(k)nu()] 2"‘

CU[ €xe + Ex\y] X

— (Aw — €es5)], (4.5)

c,v

onde A estd associado com as duas diregbes de polarizagdo €5, e €3, que sdo as
componentes correspondentes do vetor unitario de polarizagdo , w = ¢q/n que é a
frequéncia do féton emitido com ¢ que é o vetor de onda (vide apéndice B), n (k) é

o mimero de ocupagio dos elétrons na sub-banda de condugéo que se expressa como

1 1

ne(k) = eBlec(k)~(ue—Eo)] 1 1 com fi= kT’

(4.6)

que inclue o potencial quimico, y., a energia cinética associada ao elétron ao longo
do eixo z no QWW, ¢.(k), o minimo da banda de condugio E. € a temperatura T'.
Uma expressao semelhante pode ser obtida para o niimero de ocupacgéo dos buracos
na sub-banda de valéncia [n,(k)].

Para resolver o presente problema é preciso conhecer as densidades de elétrons
e buracos no caso do QWW, as quais obedecem a estatistica de Fermi-Dirac e néo
podem ser resolvidas analiticamente. Estas densidades se expressam em termos da
integral de Fermi-Dirac (F-D) que é possivel resolver em forma exata em alguns
casos limites, ndo degenerado e degenerado.

A densidade de elétrons por unidade de comprimento é

=2 ] —ne(k)dk- . (4.7)
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Introduzindo
hek?
= %—n_v t= ﬂ”ea (4-8)
temos
2=1/2
e _ / * T (4.9)

onde a densidade de portadores em estado de equilibrio, ng, se expressa como

no = \/zm;’jBT 6.78 x 10°\/kgT - (4.10)

Desta forma, os casos nao degenerado e degenerado séo

(1) it1>1, ne=novre

(2) t>1, n.=2neVi- | (4.11)

No primeiro caso, a energia de Fermi toma valores pequenos de maneira que a
estatistica de Maxwell-Boltzmann é satisfeita e no segundo, os portadores se compor-
tam de acordo com a estatistica de Fermi-Dirac. Em nossos resultados poderemos
observar estes comportamentos nos limites de baixas e altas intensidades do laser,
respectivamente.

De forma semelhante para a densidade de buracos,

np =2 ]_ - %nv(k)dk, ' (4.12)

COoII
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_ PR, _
y=gat= B, (4.13)
1 o ' —-1/2
LY v - (4.14)

no /Y Jo e(y-t') +1’

(D t'>1, n,= \/gnoe*'

2
(2) t'>1, n,=——=ngVt- (4.15)
Vv

Com estas novas expressdes para as densidades de ‘elétrons e buracos n.(k) e

ny(k), podemos reescrever a taxa de recombinagio com buracos livres como,

E&L
oy = B B @) (416)

onde a expressao

[1+ 225(1 + 7)e7]
n,,nh —/

[66"‘2 * jeer + 1) (4.17)

leva em conta o fator 4 = m./m, que relaciona as massas efetivas e os parametros
§ e o que dio uma medida do potencial quimico de elétrons e buracos em unidades

de kpT em termos das bordas das bandas de conducgao e de valéncia

6 — e_(ﬁ.ue)

o = e (Frn) . (4.18)
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Aqui os quase-niveis de Fermi u. e g, sdo medidos da borda da sub-banda de
condugido (valéncia) n = 1.

Por outro lado, podemos dizer que as quantidades ng e ng/y definem essenci-
almente as condi¢des do comportamento das densidades de elétrons e buracos nos
regimes n&o degenerado (n. < ng, nn € no/v) e degenerado (n. > ng, nx > no/7).

O caso néo degenerado ;ze,h & np é identificado quando temos intensidades do

laser muito baixas, tais que I < Iy, onde [ se expressa por:

Iy = 2 (ees ) (35 \/ﬁw —eesry/(1 4 7)ksT, (4.19)

3r2c?

expressiao obtida quando a taxa de absorgdo é igual a taxa de recombinagéo com
buracos livres, wa = wey.

O segundo caso, n, » > no, se obtém para valores de intensidades do laser maiores
que Iy.

Para baixas intensidades do laser é importante o processo de emissao de fétons ja
que existe recombinagio dos elétrons com buracos ligados as impurezas aceitadoras.

Assumindo que temos uma certa distribuicio de aceitadores no interior do fio
de GaAs e procedendo de forma semelhante como na recombinagio com buracos
livres, a taxa de recombinacao radiativa por unidade de comprimento dos elétrons

com buracos ligados as impurezas aceitadoras é {vide apéndice B)

e = S Nac —(-;gi-—) [ pidoidah pmalBA@P(p), (420

com

252

N2 A, pi hE
JCA(A,p,-)—m—-—"—) [ aknE i, A, )Pl

+é&ess — Ealp)]  (4.21)
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K(pis k) = [ #re*2f,(p)e™ 5% f(p), (4.22)

onde N4 é a densidade de aceitadores, P(p;) € a probabilidade de distribui¢io de

aceitadores que assumimos constante, P(p;) = 1. Temos ainda que

2

nalEa(pi)] = 2 + gel-Ealed)/kpT]

(4.23)

é a probabilidade da distribuigéo de ter um buraco ligado a um aceitador na posigao
pi, com uma energia de ligacio E4(p;). N(A, pi) e A sdo a constante de normalizacdo
e o parimetro variacional da fungéo de onda envelope do aceitador. N, é o fator de
normalizagdo da funcgdo de onda envelope associada com a primeira sub-banda de
valéncia.

Por outro lado, o niimero de buracos livres na sub-banda de valéncia pode ser

obtido a partir da equagdo de conservagao de carga

mo= et 25N [ pdoill ~nalBaoMPo),  (428)

que relaciona a densidade de elétrons na sub-banda de condugéo e os aceitadores
ionizados com a concentragio total de buracos. Quando esta equagdo se resolve
simultaneamente com a eq. 4.1 podemos obter informagio do comportamento da
densidade de portadores, dos quase-niveis de Fermi de elétrons e buracos e dos
tempos de decaimento radiativos em fun¢io da intensidade do laser.

Denotamos Ty = Nefwey € Tea = nefweq como os tempos de _vida da recombina-
¢ao do elétron com buracos livres e de recombinagio com buracos ligados a impu-
rezas aceitadoras, respectivamente e T,; como o tempo total de decaimento, que se

expressa por
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1 1 1
T To T T

Estes tempos de vida radiativos correspondem a processos de recombinacio da den-

(4.25)

sidade de portadores da banda de condugdo com os niveis de impureza ou com a
banda de valéncia que por sua vez dependem da intensidade do laser.

Existem evidéncias experimentais do comportamento da densidade de portadores
e dos quase-niveis de Fermi em fios quénticos retangulares onde a area da segao

retangular é grande comparada com a area de nossos QWW.

4.2 Resultados e discussao

Os resultados de fotoluminescéncia (PL) no estado estacionario foram feitos
para um fio quéntico de GaAs-Ga;_,Al,As, assumindo que a descontinuidade do
“gap” na heteroestrutura é de 60% (40%) na banda de condugdo (valéncia) com
uma diferenca do “gap” AFE.;s(eV)=1.247z, onde z representa a concentragao de

aluminio (Al). Usamos n(w) = 3.5 como indice de refragdo e um “gap” de energia

1.519 — 5.405 x 10~4T?*(K)
T(K) + 204

sendo T a temperatura absoluta e E,(eV) o “gap” do material em bloco de GaAs

[48].

E,(eV) = : (4.26)

Nossos célculos foram feitos para o raio tipico do fio, R = 50 A, nas temperaturas
T=2KeT =300 K, com uma concentragio de aluminio z = 0.3, e uma energia
do lagser fiw = 1.75 eV. As concentracdes de impurezas por unidade de volume
consideradas foram N4 = 0, 106 e 10'7 /cm3. Definimos a concentragio de impurezas
aceitadoras por unidade de cornprimento como N§ = SNy, onde S é a drea da segao

reta do fio.
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Fig. 4.2: Quase-niveis de Fermi para baixas (T' = 2 K) e altas temperaturas (T = 300

K) em fungéo da densidade de portadores (figuras a e b, respectivamente).
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Na Figura. 4.2 apresentamos o quase-nivel de Fermi (potencial quimico) de
elétrons em funcio da densidade de elétrons para diferentes temperaturas, T' =
2 KeT =300 K e para R = 50 A. A linha cheia mostra a solugéo geral da inte-
gral de Fermi-Dirac (eq. 4.9) e as linhas tr&cejadas as solugbes analiticas nos casos
limites (eq. 4.11). Nesta figura se observa que o comportamento do quase-nivel de
Fermi é afetado tanto pela {:emperatura quanto pela densidade de portadores. No-
tamos que o comportamento do potencial quimico muda drasticamente na faixa de
densidades intermediarias devido ao fato dos valores da concentracio de portadores
excede o valor carateristico no, passando do limite néo degenerado ao degenerado. A
temperatura ambiente (Fig 4.2b), o quase-nivel de Fermi praticamente tém o mesmo
comportamento do caso anterior, 36 que este adquire valores inferiores quando a
densidade de portadores é a mesma que no caso de baixas temperaturas. Por outro
lado, encontramos também, que o nimero caracteristico ng = 7x105¢m ™! (eq. 4.10)
a temperatura ambiente é maior, necessitando-se densidades de portadores maiores
para passar do estado néo degenerado ao degenerado.

As densidades de elétrons (n.) e buracos (n) nas sub-bandas de'éondug&o e
valéncia, respectivamente, sdo apresentadas nas figuras 4.3 e 4.4 em fungio da
intensidade do laser para diferentes temperaturas, concentragées de impurezas, N,
e para um raio do fio de 5 nm.

A baixas temperaturas (vide Fig. 4.3) praticamente a densidade de elétrons é
igual & densidade de buracos, n, = ny, devido ao fato das impurezas aceitadoras nao
estarem ionizadas (eq. 4.23 e eq. 4.24). Para diferentes densidades de aceitadores N4
~ 10'%/em® e Ny = 1017 /em3, encontramos que a concentragio de portadores muda
com a intensidade do laser indo de linear no regime de baixas intensidades, para raiz
quadrada em intensidades intermediarias, e linear novamente para intensidades altas

do laser. Este comportamento linear a baixa temperatura foi reportado por Mahan
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Fig. 4.3: Densidades de portadores em func¢io da intensidade do laser para um fio quéantico
de GaAs-(Ga,As)Al atemperaturaT = 2 K e R = 5 nm.

e Oliveira [49] em pogos quéanticos. Eles observaram que no caso néo degenerado a
taxa de recdmbinagé.o com buracos ligados as impurezas aceitadoras é proporcional
4 intensidade do laser, devido ao fato da densidade de elétrons ser ﬁmito ‘b.equena, em
comparagdo com a densidade de portadores em equilibrio. Neste caso, os elétrons
se recombinam essencialmente com buracos ligados as impurezas aceitadoras de
forma tal que wa = w4 & n.. Neste re- gime, alguns aceitadores que sio ionizados
pela recombinacio com elétrons de conducgéo , sio rapidamente neutralizados pela
captura de buracos livres.

Por outro lado, observamos que se aumentamos a concentragio de impurezas
aceitadoras a densidade de portadores diminui, j& que os elétrons se recombinam
com uma concentragio maitor de buracos ligados a estas impurezas, gerando como
resultado que uma quantidade menor de elétrons participem do processo de emissao

banda-banda. O comportamento da densidade de portadores na faixa de baixas para
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intensidades intermedidrias é dominado pelo processo de recombinagdo com buracos
livres, onde se nota que n. > N4 e a densidade de portadores obedece & estatistica
de Maxwell-Boltzmann, de forma tal que w = w,, &~ n.ny/nd, com n, = n,. No
regime de altas intensidades do laser, os elétrons se recombinam com buracos livres
obedecendo a estatistica de Fermi-Dirac, onde w,, = n..

4

10
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— —
oﬂ o”
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102 10° 10° 10
intensidade do laser (W/cm®)

Fig. 4.4: Densidades de portadores em fungfo da intensidade do laser para um fio quantico
de GaAs-(Ga, As)Al 4 temperatura T = 300 K e R = 5 nm.

Na figura 4.4, apresentamos a densidade de portadores em fungio da intensidade
do laser a temperatura ambiente (T' = 300 K). Nesta temperatura e no limite nédo
degenerado a densidade de elétrons é muito pequena, devido a que praticamente
todas as impurezas aceitadoras estdo ionizadas (para uma dada concentracio de
impurezas aceitadoras) e alem disso, a densidade de buracos n, é essencialmente
igual 3 concentracio de impurezas rasas por unidade de comprimento, n, ~ N%, ou
seja, a densidade de buracos neste regime nao muda com a intensidade do feixe laser.

Neste caso, os elétrons se recombinam com buracos livres obedecendo a estatistica
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de Maxwell-Boltzmann e a taxa de recombinacdo com buracos livres é dada por
WA = Wey N N(NE/ng). Observamos que a densidade de elétrons apresenta uma
dependéncia linear com a intensidade do feixe laser. Por outro lado, é importante
notar que mesmo neste caso em que 0 cornpbrta.mento da densidade de portadores é
linear como no caso de baixas temperaturas, o processo de recombinagdo é diferente.

Para temperatura a.mbit;nte, e levando em conta que ng =~ 7 x 10°cm™! é
muito maior que para baixas temperaturas, o comportamento em intensidades in-
termedidrias é praticamente o mesmo que no caso de baixas temperaturas, com uma
transicdo de linear para raiz quadrada na dependéncia com a intensidade do laser.
Para altas intensidades do laser, as impurezas aceitadoras estdo praticamente ioni-
zadas (regime degenerado) e a concentragdo de buracos ligados a estas impurezas
equilibra-se com a densidade de buracos livres. Os elétrons se recombinam com
buracos livres mesmo que alguns aceitadores que sdo ionizados pela recombinagio
com os elétrons de condugio rapidamente sejam neutralizados pela captura de bu-
racos livres. Neste caso, a densidade de portadores é muito maior que a densidade
de impurezas aceitadoras, mas o mecanismo de recombinagdo é f)or buracos livres
obedecendo a estatistica de Fermi-Dirac.

O comportamento dos quase-niveis de Fermi de elétrons e buracos em fun¢zo da
intensidade do laser para diferentes temperaturas e comprimentos do raio do QWW
é apresentado nas figuras 4.5 e 4.6. Estes quase-niveis de Fermi sdo calculados
por meio das eqs. 4.11 e 4.15, levando em conta os casos ndo degenerado (1) e

degenerado (2) para elétrons

n 1
t=In-2 +1n —
(1) Innu+ nﬁ,-
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1 n..
@) =5y, (4.21)
e buracos
1™
1) ¢ =l
’ Ny
(2) ¢ =} .n_o)z. (4.28)

A mudanga com a intensidade do laser pode ser obtida rapidamente tende como

base a anélise feita anteriormente para a densidade de portadores.

1 UBRLAALLL SR RIS A 8 L1 ML L AL B B R L) B LA IR L
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Fig. 4.5: Quase-niveis de Fermi em fungéo da intensidade do laser para um fio quintico
de GaAs-(Ga, As)Al & temperatura T = 2 K e R = 5, nm.

Para T = 2 K e baixas intensidades do laser {onde n./ny < 1), ou seja, no
regitne nao degenerado € importante a recombinacao com buracos ligados que segue

a equagio w4y = we4 & n., a qual depende linearmente com a intensidade do laser.
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Neste limite, os quase-niveis de Fermi séo descritos por . = kgT In(n.//7ng) =
kgTn(I/1,) onde I, é uma constante para N4 # 0. Em intensidades intermédiarias,
n. varia de linear para um comportamento de raiz quadrada o que faz com que g,
= kgT'/2In(I/1,) onde I, é outra constante (para Ny = 0, n. tem dependéncia de
raiz quadrada com I). Um raciocinio semethante se apresenta para buracos. Este
comportamento pode ser ol;servado na figura 4.5 onde a inclinagao muda de um
fator 2 do caso de um fio quantico intrinseco (V4 = 0) para um fio altamente dopado
(N4 # 0) na faixa de intensidades intermediarias. No regime degenerado (onde n.
depende linearmente com I), p. = kgT(n./no)? = I*/I,, com I, constante e os

quase-niveis de Fermi aumentam quadraticamente.
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Fig. 4.6: Quase-niveis de Fermi em funcio da intensidade do laser para um fio quéntico
de GaAs-(Ga,As)Al com temperatura T = 300 K e R = 5-nm.

Para altas temperaturas, os quase-niveis de Fermi de fios quanticos intrinsecos
tém o mesmo comportamento que em baixas temperaturas. No que se refere aos

@WW s dopados, no limite ndo degenerado, [vide Fig. 4.5] estes “niveis” obede-
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cem essencialmente a n, = n; onde g, = kgT'/2 In({/1,), com um comportamento

semelhante para .
Os tempos de vida de recombinagao radiativos Ty, T.a, € T sdo apresentados

em fun¢io da intensidade do laser nas ﬁgﬁras 4.7 e 4.8. Estes foram calculados

levando em conta a eq. 4.25 para baixas e altas temperaturas.

Tempo de vida (ns)

intensidade do laser (W/cm’)

Fig. 4.7: Tempo de vida radiativo em funcdo da intensidade do laser para um fio quintico
de GaAs-(Ga,As)AlaT =2Ke R=15nm.

No limite ndo degenerado e a baixas temperaturas, o tempo de recombinacao
com buracos livres para fios quanticos altamente dopados muda inversamente com
a densidade de elétrons, T, ~ 1/n.. Por outro lado, sabemos que a densidade
de elétrons é diretamente proporcional & intensidade do laser e, portanto, T;, =~
1/I. Neste mesmo regime, para fios quanticos intrinsecos, temos que o tempo de
recombinagao de elétrons com buracos livres muda com o inverso da raiz quadrada
da intensidade do laser, T,, =~ 1/ VI, para Ny = 0. O tempo de recombinacio

com buracos ligados s impurezas aceitadoras, T4, para concentragbes Ny # 0, €
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essencialmente constante. Neste caso, as impurezas estio praticamente ionizadas e
wey & n, fazendo com que o tempo 1, tenha um comportamento inverse ao nimero
de aceitadores por unidade de comprimento N%, para baixas intensidades do laser.
Para altas intensidades do laser (I > Iy = 300 W/cm?, n./ng > 1), temos que w,,
~ n. e o tempo de recombinag¢io com buracos livres T,, vai para um valor limite, ja

que as impurezas estédo totalmente ionizadas.
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Fig. 4.8: Tempo de vida radiativo em fungao da intensidade do laser para um fio quantico
de GaAs-(Ga,As)Al 4T =300 K e R = 5 nm.

Para altas temperaturas e baixas intensidades do laser ( caso ndo degenerado), o
tempo de recombinagéo radiativa com buracos livres para fios quanticos intrinsecos
muda novamente de forma inversa com a densidade de portadores, 1%, & 1/n,, como
no caso de baixas temperaturas. Agora, como o mecanismo de recombinacio €
diferente no caso de fios quanticos dopados, ou seja, uma concentragio apreciavel de
elétrons fica nas impurezas, este tempo de recombinagio adquire um comportamento

praticamente constante. Na faixa de intensidades intermediarias do laser, este tempo
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diminui, j& que uma quantidade apreciavel de impurezas foram preenchidas. Na faixa
de altas intensidades do laser este tempo assume valores conhecidos do fio intrinseco
devido a que s impurezas foram completamente saturadas. Da mesma forma, o
tempo de recombinacdo com buracos ligados as impurezas rasas, 1,4, comporta-se
de acordo com a taxa de recombinacéo w.4 j& que ele decresce com w4 ~ Nin.ny
sendo inversamente proporci‘onal a Ninj. Pode-se observar que este comportamento
ocorre na faixa de baixas até intensidades intermediarias antes de superar o niimero
caracteristico ng. Por outro lado, é importante notar que o comportamento do

tempo total, T}, também diminui uma vez superado o limite nao degenerado.
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Fig. 4.9: Tempo de vida radiativo em funcio da densidade de portadores para um QW W
de Gads-(Ga,As)AlaT =2 K e R =5 nm.

Os tempos de recombinacio em fungao da densidade de portadores para diferen-
tes temperaturas, R = 5 nm e diferentes concentragées de impurezas se observaram
nas figuras 4.9 e 4.10.

Existem evidéncias experimentais de fotoluminescéncia e de processos de captura
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Fig. 4.10: Tempo de vida radiativo em fun¢io da densidade de portadores em um fio
quéantico de GaAs-(Ga, As)Al 4T = 300 K e R = 5 nm.

em fios quinticos retangulares {36] crescidos usando técnicas de implantagio MIET
( “ Masked implantation enhanched intermixing”) e de corte seco (“Dry Etching”).
Estas tégnicas permitem o crescimento de fios e pontos quanticos ﬂe alta l;lualidade,
mas introduzem efeitos parasiticos tais como impurezas, efeitos de corte, reducio na
flexibilidade das estruturas observada na largura e na periodicidade, que podem ser
melhoradas usando técnicas litograficas.

Com o “Etching” e a técnica MIEI, é possivel construir fios quinticos a partir
de 30 e 40 nandmetros (nm) respectivamente, observando-se que os processos de
relaxagio e de captura de portadores dependem significativamente do tamanho do
pogo de confinamento no fio.

Efeitos causados pelas impurezas na implantacdo e de danos de corte no “et-
ching” sdo algumas das desvantagens que apresentam estas técnicas, trazendo como

consequéncia uma ma qualidade na fotoluminescéncia nos fios menores que 100 nm,
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Fig. 4.11: a). Densidade de portadores em fungéo da intensidade do laser 4 T = 2 K, para
QWW's de raios R = 5, 10 nm (linha sélida e pontilhada) e um resultado experimental
para um fio retangular com confiramento lateral de 65 nm. b) Quase-niveis de Fermi
teérico para um QWW de 8 nm (linha sélida) e um fio quintico retangular experimental
de irea equivalente (pontos) 3 T = 20 K.
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reduzindo assim sensivelmente os tempos de vida dos portadores.

Alguns resultados experimentais podem ser observados na figura 4.11 onde faze-
mos uma comparagio dos dados da densidade de portadores em funcéo da intensi-
dade do laser (Fig. 4.11a), para o fio quéntico retangular de 65 nm de confinamento
lateral (experimental) e para os fios quénticos cilindricos de 5 e 10 nm (teéricos).
Observamos que no limite d;: altas intensidades do laser, os resultados experimentais
alcancam valores superiores em uma ordem de grandeza com relagdo aos resultados
tedricos. Esta diferenca pode ser atribuida tanto & diferenca geométrica quanto a
diferen¢a de tamanho dos fios apresentados.

No caso dos quase-niveis de Fermi em funcgio da densidade de portadores (vide
Fig. 4.11%), consideramos um fio quéntico retangular de confinamento lateral igual
a 65 nm e um fio quantico cilindrico de area équiva.lente a temperatura ' = 20 K.
Os resultados tedricos e experimentais apresentam valores semelhantes quando a
densidade de portadores est4 na faixa de 10° cm™! a 10° em~!. Mas para concentra-
¢oes maiores de portadores, estes quase-niveis adquirem valores diferentes. lsto é

atribuido novamente as diferencas de forma e tamanho. -

4.3 Conclusoes

Estudamos recombinagdes radiativas em fios quanticos (QWW) cilindricos de
GaAs-GagrAlg3As, excitados por um feixe laser de cw em um experimento de PL
em condigbes quase-estacionirias seguindo a aproximacao da massa efetiva e um
modelo de banda parabdlica para descrever elétrons e buracos. No estado funda-
mental, consideramos a absorgao interbanda e alguns mecanismos de recombinagao
tais como a recombinacio de elétrons com buracos livres e com buracos ligados a

impurezas aceitadoras.



Fotoluminescéncia em Fios Quinticos Cilindricos de GaAs-(Ga,Al)As 52

Calculamos as densidades de portadores, potenciais quimicos de elétrons e bu-
racos € os tempos de recombinagdo de portadores para baixas (I'= 2 K) e altas
temperaturas (I = 300 K) para um fio quintico em fungéo da intensidade do laser.

Resultados experimentais mostram qué a fotoluminescéncia e os processos de
recombinacdo em fios quanticos retangulares crescidos por técnicas MIEI e Etching
estio em boa concordéncia com os resultados obtidos no estudo de fios quanticos
cilindricos de GaAl-(Ga, Al)As.

Nio levamos em conta os processos Auger, a recombinagdo excitonica e meca-
nismos como a difusio espacial, importantes no caso de baixas temperaturas.

Desafortunadamente, em contraposicido com o caso de pogos quanticos de GaAs-
(Ga, Al}As, ndo conhecemos a temperatura ambiente medidas de PL de laser cw
em fios quanticos para poder comparar com nossas predigdes tedricas. Esperamos
entretanto, que nossos resultados sejam de interesse no entendimento quantitativo

de futuros trabalhos experimentais de fotoluminescéncia neste campo.



Capitulo 5.

Fotoluminescéncia de Fios Quanticos

Incluindo Impurezas Rasas e

Armadilhas?

Da mesma forma que no caso de impurezas rasas, a I;resenga, de defeitos profun-
dos nos materiais semicondutores também podem mudar suas propriedades fisicas.
Estados localizados aparecem unicamente se a simetria translacional do- cristal per-
feito é quebrada. Num material real sempre temos imperfeicdes e elas existem
pelo fato de terem sido introduzidas deliberadamente ou simplesmente porque sdo
residuos do crescimento do cristal. Desta forma, o cristal pode ter por exemplo,
impurezas quimicas, vacancias, etc.

Falamos de estados localizados ou niveis profundos quando suas energias estao
fortemente ligadas ao “gap”, o que faz com que estes niveis nio possam ser trata-

dos com a teoria da massa efetiva. As func¢des de onda neste caso sdo fortemente

{Parte deste trabalho foi apresentada na 10th International Conference on Luminescence and
Optical Spectroscopy of Condensed Matter, Prague, 18-23 August 1996 (J. of Luminesc.-submetida

para publica¢do ); uma descrigio mais completa foi submetida para publicagdo no J. Appl. Phys.
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localizadas devido ao potencial coulombiano de curto alcance, que traz como con-
sequéncia o aumento das interagdes . A concentragao destas fungoes de onda devida
4s impurezas gera a quebra do modelo hidrogenéide.

O problema destes niveis profundos é Que nio possuem um mbdelo bésico pelo
qual possam ser estudados. Uma descricio destes estados pode ser feita se suas
caracter{sticas fisicas s3o convenientemente adaptadas a equagdo de Schrodinger.

Na auséncia de uma solugio analitica, nés trabalhamos o caso de armadilhas de
maneira fenomenoldgica. |

Um dos primeiros estudos da recombinagio nio radiativa em niveis de impurezas
profundos foi feito por Schockley-Read-Hall [50]. Neste modelo, elétrons e buracos
se recombinam pela captura sucessiva de e-h nos niveis de impurezas profundas.
Durante esta transi¢io , uma energi-a igual & energia do “gap” ¢ dissipada. Re-
centemente, tem-se desenvolvido uma quantidade apreciavel de trabalhos baseados
no estudo pioneiro de Shockley-Read-Hall, principalmente em materiais em “bulk”.
Estudos teéricos e experimentais [27, 28, 51, 52] de fott;luminescéncia em sistemas
semicondutores de baixa dimensionalidade, envolvendo armadilhas, mostram que os
processos de recombinagio radiativa e néo radiativa desempenham um papel impor-
tante nas propriedades dpticas dos semicondutores.

Neste capitulo, estudamos o comportamento da densidade de portadores, os
quase-niveis de Fermi e os tempos de recombinacéo radiativos e ndo radiativos em
QWW's, em presenca de impurezas rasas e armadilhas e em fun¢éo da intensidade do
feixe laser de onda continua, & temperatura ambiente, para um raio do fio quantico
de 5 nm e para diferentes razdes de captura.

Calculamos também a eficiéncia de captura dos estados de impurezas e a inten-

sidade de fotoluminescéncia.
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5.1 Fenomenologia de Armadilhas

Nesta secao , fazemos referéncia aos diferentes tipos de recombinacio que aconte-
cem num semicondutor. Centraremos nossa atengao principalmente na recombina-
¢ao que inclui defeitos. Porém discutiremos brevemente os outros processos envol-
vidos. 3

Segundo o mecanismo de recombinagéo , trés tipos de processos podem acontecer:
recombinagio banda-banda, recombinagio por defeitos (centros locais) e recombina-
¢do de superficie. A recombinac@o banda-banda se produz quando o elétron livre
transita da banda de condugio para a banda de valéncia acompanhada da elimina-
¢do de elétrons e buracos livres. Este processo acontece quando sio obedecidos
os principios de conservagio de energia e de momentum. Neste caso, é possivel
distinguir trés mecanismos de recombinacdo : recombinacdo com radiagao , por
fénons e por colisdo.

Se em um semicondutor existem defeitos onde os niveis locais estio no “gap”,
ha possibilidade de ocorréncia do processo de recombinagio por defeitos profundos

(ou niveis locais).
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Fig. 5.1: Ilustragio de armadilthas, centros de geragio e recombinag¢io em um fio quantico.

A recombinagio radiativa de superficie acontece pela recombinacio dos porta-
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dores em niveis locais superficiais.

No grafico 5.1, explicamos os diferentes tipos de recomnbinacées que podem acon-
tecer ‘num semicondutor que possue defeitos profundos ou armadilhas em fungao
da intensidade do laser. Em um semicondutor tipo-p que possue uma quantidade
grande de buracos, a recombinagdo se produz da seguinte forma: se a armadilha
captura elétrons (vide desenim da esquerda no grafico 5.1), esta tém a possibilidade
de capturar um elétron que desce da banda de condugéo adquirindo imediatamente,
uma carga negativa ou tém a capacidade de emitir um elétron para a banda de
condugéo (processo que é fraco e que vamos desprezar). Se a armadilha captura
buracos (caso que n&o consideramos em nosso estudo, vide centro do grafico), esta
pode emitir um elétron para a banda de valéncia o que seria equivalente a captura
de um buraco emitido desde a banda de valéncia. No terceiro caso, o elétron que
desce da banda de conducéo e entra na armadilha imediatamente transita deste nivel
profundo para a banda de valéncia, o que equivale, & captura de um buraco pela ar-
madilha (neste caso a concentragéo de elétrons que descem das armadilhas & banda
de valéncia, é significativa, vide desenho da direita). Desta forma, as- armadilhas
atuam como centros de recombinacao .

Neste capitulo da tese, resolvemos a equagao basica no estado estacionario para
a densidade de elétrons de condugao levando em conta a influéncia de armadilhas
(de elétrons), usando diferentes parimetros tais como a temperatura e o raio do
QWW de GaAs-(Ga, Al). Seguimos essencialmente o mesmo procedimento usado
para descrever aceitadores no QWW de GaAs-(Ga, Al) [53], a equagdo da taxa para
a mudanga na densidade de elétrons de conducio por unidade de comprimento (n.)
é dada por ‘{i—”f = W4 - Wey - Wea - W , Onde wy, Wy € w‘;A sao as taxas por unidade
de comprimento da absorgao interbanda, da recombinagao radiativa de elétrons com

buracos livres (na banda de valéncia) e com buracos ligados 4s impurezas aceitadoras,
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respectivamente, € wr corresponde & taxa de elétrons de condugdo capturados por
armadilhas. Ou seja, no estado estacionario, ws4 = we, + wea + wr.

O célculo das diferentes taxas de recombinagio é realizado usando a regra de ouro
de Fermi, exceto no caso da taxa de elétrons que se recombinam com armadilhas, a
qual é descrita fenomenologicamente [20,27,51]. A taxa por unidade de comprimento
da criagdo de pares elétron-l;uraco pela absgorgao interbanda de fotons do laser cw €

proporcional a intensidade I do laser e é dada por [53]

4#71an( ) 28(hw — €e41)
= n(w)m.z(hw) |(fc(p lfv( ))I \/m

ede maneira semelhante, a recombinagio radiativa de elétrons (n.) da primeira sub-

1, (5.1)

banda de condugdo com buracos livres (n,) da primeira sub-banda de valéncia e

com buracos ligados a aceitadores sdo expressas por [53]

o = Lo S 1 s ) Pro@em), (52
o= e, ) [ 10 PO AP ), (59

onde todas as quantidades anteriores possuem a mesma definigio que no capitulo
anterior [53].

Com o objetivo de considerar a recombinagio nio radiativa (efeitos de armadi-
lhas), assumimos, por simplicidade, que existe um sé tipo de armadilhas, ou seja,
armadithas que capturam elétrons da banda de condugao . Consideramos o pro-
blema fenomenologicamente [20, 27, 51] e supomos que a taxa para que um elétron
entre nas armadilhas depende da densidade de estados de armadilhas disponiveis (sp
-3), onde 3o é a densidade total de sitios de armadilhas por ¢em e s é a densidade de

elétrons nas armadilhas ocupadas, ou seja,
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Ne

wp = T‘T(Sg - S)ne = E’ (54)
onde rr é a taxa de elétrons entrando nas armadilhas (cm/s) e
1
T = ———e 5.5
rr(so — 3) (5-5)

é o tempo de vida de captura. Note que a populagdo de elétrons dos estados de
armadilhas é aumentada quando elétrons da sub-banda de condugio entram nestes
estados e diminui quando os elétrons que estdo nas armadilhas se recombinam com
buracos livres na sub-banda de valéncia (recombinagio nao radiativa). Este é um
processo que depende da densidade de elétrons nos estados de armadilhas e da
densidade de buracos livres,

ds Ne N

— =rr(% — 8)n. — TRIN} = — — == (5.6)

dt T. T’
onde rgp é a taxa ( em em/s) de elétrons nos estados de armadilhas que se recom-
binam com buracos livres e T}, é o tempo de recombinagéo nio radiativa correspon-
dente. Podemos introduzir [51] um tempo de recombinacdo nao radiativo efetivo

dos portadores em termos do tempo nio radiativo de elétrons (T.) e buracos (T3)

como Tesy = /T, 1} e obter

_ %0 _ _
s=llE,|1- =], (5.7)

* — Tesft
coIm Teff = e

To =

LI 5.8
S80+/TTTR ( )

que é o tempo nao radiativo caracteristico dos portadores.
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Finalmente, o formalismo descrito deve ser complementado com uma equacio

que determina a conservacdo de carga, ou seja,

Ny = Ne + n‘{l + s, . (5.9)

onde n/, é o nimero de aceitadores ionizados por unidade de comprimento [53]. Das

equagdes anteriores , obtemos diretamente que no estado estacionario

I
_na+ (14 a)n. B dason,
s= 3 14+ ,/14+ RLF At omp |’ (5.10)

com a = rr/rr. Note que na eq. (5.7), o sinal negativo (positivo) corresponde a
intensidades do laser menores (maiores) que o valor da intensidade caracteristica I,
[51] (para a qual s = 3 e T.;; é igual ao valor minimo 7o) da intensidade do laser
cw. A intensidade do laser caracteristica I.; € obtida da solugéo da equacdo

I—%“ 2n

I
=14 204
=1+ =4 (5.11)

I" =

com x = 24 (repare que X independe da intensidade do laser),

T'TT'Rs%

1
Iy=-———,
4 x(rr — rr)

(5.12)

Ipj, = Wey + Wea (513)

é a intensidade de fotoluminescéncia total integrada. Repare que com o objetivo de
ter saturagdo de armadilhas, a condi¢do ry > rp deve ser cumprida.

Das equacgtes anteriores definimos a aproximagio tedrica usada neste trabalho
para estudar os efeitos de armadilhas e impurezas rasas aceitadoras no estado esta-

ciondrio na fotoluminescéncia em um QWW de GaAs-(Ga, Al)As.
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5.2 Resultados e discussao

Nossos resultados nesta segcdo foram obtidos para um fio quantico de GaAs-
GagrAlp3As e assumimos que os “gaps” de energia dependem da temperatura e de
valores apropriados da constante dielétrica e massa efetiva para a hetercestrutura
de GaAs (16, 30, 53]. Usamos a regra geral 60%-40% para a discontinuidade do
“gap” nas bandas de condugéo e valéncia, respectivamente. Também consideramos
uma distribui¢do homogénea de aceitadores dentro do QW W's e usamos 0 mesmo
procedimento que no capitulo anterior [16] para obter as energias de ligacio e as
fungdes de onda de aceitadores. Levamos em conta que a energia do laser hiw = 175
eV e o indice de refragao igual a p(w) ~ nle.ps) =~ 3.5.

Com o objetivo de estudar os efeitos de armadilhas e aceitadores, é apresentada
na figura 5.2a e 5.2b a densidade de elétrons tanto no caso de impurezas rasas (linha
sélida), N4 = 10'8/ecm?®, quanto no caso que inclui impurezas rasas mais armadilhas,
sg = 10 /cm? e sp = 10'®/em?® (linha pontilhada), & temperatura ambiente em fun-
¢éo da intensidade do laser para diferentes valores da taxa de captura rr /TR, onde
fixamos um valor tipico [35] para a taxa nédo radiativa rgp = 10%m/seg. Observe
que para baixas intensidades do laser [I <« I, vide eq. 5.11], a densidade de
elétrons de condugio apresenta uma dependéncia linear com a intensidade do laser,
entretanto, no limite de altas intensidades do laser, a dependéncia desta densidade
de portadores é de raiz quadrada. Na auséncia de armadilhas (s = 0) [53], este
comportamento é semelhante com os resultados obtidos para um pogo quéntico [30]:
a temperatura ambiente e para uma faixa determinada da intensidade do laser, os
elétrons de condugio se recombinam com buracos livres na sub-banda de valéncia
de acordo com a estatistica de Maxwell-Boltzmann e I & nnj. No regime de baixas

intensidades, ndo ha praticamente buracos ligados as impurezas aceitadoras {53] e a
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Fig. 5.2: Densidades de elétrons de condugio para um QWW cilindrico de GaAs-
Gap7AlgaAs com R = 5 nm 3 T = 300 K, em funcéo da intensidade do laser ew, com
densidade de impurezas rasas Ny = 10'6/em3, e duas densidades de armadilhas: (a) so
= 10" /em3, (b) sp = 10'%/em3. Resultados tedricos sio apresentados para diferentes
razdes r7/rp das taxas de captura e recombinagio ndo radiativas: curva 1: rr/rp = 2,
curva 2: rr/rg = 10, curva 3: rp/rp = 100, curva 4: rr/rgp = 1000. As linhas sélidas
correspondem aos resultados na auséncia de armadilhas.
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Fig. 5.3: Quase-niveis de Fermi (ou potenciais quimicos) de condugio (e) e valéncia () a
T = 300 K para um fio quantico cilindrico QWW de GaAs-Gagr7Alg3As, com R =5 nm
para uma concentragdo de impurezas rasas aceitadoras N4 = 10'%/em? e razao rp/rp = 2
das taxas de captura e recombinacao ndo radiativa em funcido da intensidade do laser cw.
As concentragoes de armadilhas sdo: (a) sop = 104/em? e (b) sg = 10'6/em®. As linhas
sélidas correspondem aos resultados na auséncia de armadilhas.
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densidade de buracos n;, é essencialmente igual & densidade de aceitadores ionizados
e I = n,. No regime de altas intensidades, n. = n;, e se atinge o comportamento
de raiz quadrada. Um comportamento semelhante é observado quando os efeitos de
armadilhas séo incliidos, com a diferenca que, para baixas intensidades do laser (7
& I.1), a recombinagdo envolvendo armadilhas é muito importante ( e a densidade
de elétrons é dra.ma.ticamen;e reduzida, esta diminui¢do dependendo essencialmente
da densidade de armadilhas e da razéo rp/rp das taxas de captura e recombinagao
nao radiativa). No regime de altas intensidades (I 3> I.;), a saturagio de armadilhas
acontece (se rr/rg > 1) e retornamos ao comportamento anterior.

Na figura 5.3, apresentamos os quase-niveis de Fermi das sub-bandas de valéncia
e de condugdo de um QWW de GaAs-(Ga, Al)As & temperatura ambiente para
uma razao fixa rr/rg = 2 das taxas de captura e recombinagio nio radiativas em
funcio da intensidade do laser. O comportamento na auséncia de armadilhas é seme-
lhante ao de um pogo quéantico [30], onde o efeito de impurezas rasas determina uma
diminui¢io do potencial quimico (tanto para elétrons quanto para buracos) devido
as correspondentes redugdes nas densidades de portadores. No caso de lbura.cos se
pode observar que para muito baixas intensidades do laser, nio h4 essencialmente
buracos ligados a aceitadores, a densidade de buracos ny € igual 4 densidade de
aceitadores ionizados e os efeitos de armadilhas sio despreziveis.

Os diferentes tempos de vida de elétrons de condugéo a temperatura ambiente sao
apresentados na figura 5.4 para um QWW de GaAs-(Ga, Al)As e para uma razdo
fixa das taxas de captura e recombinagio nao radiativa rr/rp = 2. Discutimos an-
teriormente o comportamento dos tempos de recombinagio de elétrons e buracos na
auséncia de armadilhas [53]. Levando em conta os efeitos de armadilkas, o tempo
de vida total de elétrons é substancialmente modificado no regime de baixas intensi-

dades do laser, quando os processos de recombinacgiao de elétrons sio essencialmente
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Fig. 5.4: Tempos de vida de elétrons de condugio para um fio quantico cilfndrico QWW
de GaAs-Gag7Alp3As com R =5nm, 3T = 300 K, para uma concentracio de impurezas
rasas aceitadoras Ny = 10'®/em3 e armadilhas (a) sp = 10 /em3, (b) sp = 10'8/em?
em fungdo da intensidade do laser cw. Resultados teédricos sio apresentados para uma
razdo r7/rr = 2 das taxas de captura e recombinagio nao radiativa. As curvas sélidas
correspondem aos resultados na auséncia de armadilhas.
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Fig. 5.5: Tempos efetivos de decaimento nao radiativo (em unidades reduzidas) em
fungao da intensidade do laser cw & T = 300 K para um fio quéantico cilindrico de GaAs-
Gag7AlpaAs com R = 5 nm para uma concentra¢io de impurezas rasas aceitadoras N4
= 10'%/cm® e armadilhas (a) sp = 10'*/em?, (8) sp = 10'®/cm3. Resultados tedricos
8ao apresentados para diferentes razoes rp/rg das taxas de captura e recombinagio nio
radiativas: curva 1: rp/rp = 2, curva 2: rp/rg = 10, curva 3: rr/rg = 100, curva 4:
rr/rr = 1000. Note as diferentes escalas no eixo horizontal.
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dominados pela recombinagdo de elétrons de condugao com armadithas. Natural-
mente, no regime de altas intensidades do laser, acontece efetivamente a saturagao
das armadilhas e o tempo de vida total de elétrons %ot = TLc., + “T:'; + %: se reduz
aos resultados prévios sem armadilhas (T, .e T.4 séo os tempos de recombinacao
radiativa de elétrons de condugdo com buracos livres e buracos ligados a impurezas
[30, 53], respectivamente). Os tempos efetivos de decaimento nio radiativos ( em
unidades de 7o, vide eq. 5.8) sao apresentados para os mesmos parametros do QW W
na figura 5.5, para diferentes razdes das taxas de captura e recombinacio nao radi-
ativa. Para baixas intensidades do laser, o tempo efetivo nao radiativo independe
[561) praticamente da razio rr/rg, entretanto para altas intensidades do laser (I >
I.;) este tempo é muito sensivel a esta razio, atingindo a saturacio no valor Ty =
%&-vide eqs. 5.7 e 5.10). O comportamento anterior é apresentado também para a
dependéncia com a intensidade do laser da fragédo de elétrons presos em armadilhas
‘em QWW de GaAs-(Ga, Al)As, que é apresentado na figura 5.6. Note que o valor
de saturagao para a fracédo de armadilhas que contem elétrons é dada por b
que se obtem imediatamente da eq. (5.10) para altas intensidades do laser.

Se denotamos nj como a populagdo de buracos no limite quando a intensidade
do laser ndo estd presente & temperatura ambiente (que € igual & densidade de
aceitadores ionizados), a eficiéncia de captura n; = ﬁ, a fracdo de populacao de
elétrons da sub-banda de condugdo [com referéncia a populacéo efetiva de buracos
de valéncia ( nj - nQ) gerada pela excitagao do laser] 5, = e ea fragao efetiva de
aceitadores ionizados pelo laser 7; = ';*I:—___::g'-, elas estdo relacionadas via a equagio de
conservacao de carga (eq. 5.9) e g + 7 + ;. = 1 para qualquer valor da intensidade
do laser. Este comportamento é claramente observado nas Figs. 5.7, 5.8 e¢ 5.9,

para duas concentragdes de armadilhas e varias razdes ry/rp das taxas de captura e

recombinacao n&o radiativas. Note que a eficiéncia de captura tém um maximo na
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Fig. 5.6: Fra¢io de armadilhas populadas por elétrons em funcéo da intensidade do laser
(ew), 3T = 300 K para um fio quantico cilindrico de GaAs-GagrAlpsAs com R = 5 nm,
para uma concentra¢io de impurezas aceitadoras Ny = 10'8/em3, e armadithas (a) sp =
101 /cm®, (b) so = 1018/em3. Resultados tedricos sio apresentados para diferentes razdes
rr/rr das taxas de captura e recombinagio ndo radiativas: ‘curva 1: rp/rgp = 2, curva 2:
rr/rr = 10, curva 3: r7/rr = 100 e curva 4: r7/rgp = 1000.
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Fig. 5.7: Eficiéncias de captura em funcéo da intensidade do laser cw, A T = 300 K, para
um fio quéntico cilindrico de GaAs-GagrAlozAs com B =5 nm, para uma concentra-
¢do de impurezas aceitadoras N4 = 10'8/em3, e armadilhas (a) sp = 10'%/em?3, (b) sp =
10'¢/em3. Resultados tedricos sio apresentados para diferentes razoes rr/rp das taxas de
captura e recombinacéo nio radiativas: curva 1: rp/rp = 2, curva 2: rr/rg = 10, curva
3: r¢/rr = 100 e curva 4: rr/rr = 1000.
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Fig. 5.8: Fra¢ho da pupulagio de elétrons na sub-banda de condugio (com referéncia &
concentracio de buracos de valéncia gerada pela excita¢io do laser} em fungdo da inten-
sidade do laser cw, & T' = 300 K, para um fio quantico cilindrico de GaAs-Gag7Alp3As
com R = 5 nm, para uma concentracio de impurezas aceitadoras N4 = 10'/em?, e ar-
madilhas (a) sp = 10%¢/em?3, (b) so = 10'8/em3. Resultados tedricos sio apresentados
para diferentes razbes rr/rp das taxas de captura e recombinacio ndo radiativas: curva
1: ref/rr = 2, curva 2: rp/rp = 10, curva 3: r¢/rr = 100 e curva 4: rr/rgr = 1000.
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Fig. 5.9: Concentragio efetiva de aceitadores ionizados (com referéncia & populagio
efetiva de buracos de valéncia gerada pela excitagao do laser), em funcio da intensidade
do laser ew, & T = 300 K, para um fio quantico cilindrico de GaAds-GagrAlp3As com
raio R = 5 nm, para uma concentragao de impurezas aceitadoras Ny = 106/em3?, e
armadilhas (a) sp = 10'/em?, (b) 3o = 10*¢/em3. Resultados tedricos sio apresentados
para diferentes razdes rr/rp das taxas de captura e recombinac¢io ndo radiativas: curva
1: rp/rp = 2, curva 2: rpfrr = 10, curva 3: rr/rg = 100 e curva 4: rp/rr = 1000.
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Fig. 5.10: Intensidade de fotoluminescéncia total integrada em func¢éo da intensidade do
laser ew, 3 T = 300 K, para um fio quantico cilindrico de GaAs-GaprAlp3As com R =5
nm, para uma concentracio de impurezas aceitadoras N4 = 10'%/em?, e armadilhas (a)
sp = 10 /em?, (b) sp = 10'6/em®. Resultados tedricos sao apresentados para diferentes
razdes ry/rr das taxas de captura e recombinagio nio radiativas: curva 1: rpfrp = 2,
curva 2: rp/rg = 10, curva 3: rp/rg = 100 e curva 4: rr/rrp = 1000.
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intensidade do laser caracteristica I, (vide figura 5.7), que corresponde ao minimo
do tempo de decaimento efetivo nao radiativo (vide figura 5.5), ou seja, quanto
menor o tempo de decaimento efetivo nio radiativo tanto maior sera a eficiéncia
de captura do sistema. Também, para altas intensidades do laser, a saturagio de
armadilhas acontece e, como n, & ns, com n) & ny se obtém que n. = 1 (vide
Figura 5.8). ‘

Finalmente, na figura 5.10 apresentamos a dependéncia da intensidade de foto-
luminescéncia total integrada PL (Ipr) para uma concentragio fixa de impurezas
aceitadoras em um QWW de GaAs-(Ga, Al)As a temperatura ambiente, para duas
concentracdes de armadilhas e diferentes razdes das taxas de captura e recombinacéo
nao radiativa em func¢do da intensidade do laser. O comportamento da Ip;, com a
intensidade do laser é semelhante ao comportamento da densidade de elétrons de
condugéo com esta intensidade. Também, os efeitos de armadilhas sdo muito impor-
tantes no regime de baixas intensidades, como é aparente da figura 5.10. Poderiamos
notar que um comportamento semelhante tanto da densidade de portadores quanto
da Ipy, foi observado experimentalmente em @W's de GaAs-(Ga, Al)Aspor Ding e

colaboradores {27].

5.3 Conclusoes

Estudamos em detalhe os efeitos de armadilhas e impurezas rasas aceitadoras a
temperatura ambiente em um processo de fotoluminescéncia no estado estacionario
para um fio quantico de GaAs-(Ga, Al)As, por meio de um calculo quantico das ta-
xas de transi¢do das recombinages radiativas de elétrons de condugao com buracos
livres e buracos ligados as impurezas aceitadoras. Fizemos também um tratamento

fenomendlogico das taxas nio radiativas associadas com transi¢bes que envolvem
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elétrons de condugao entrando nas armadilhas e elétrons presos recombinando-se
com buracos livres. Calculos em fungao da intensidade do laser cw foram realizados
para diversos tempos de vida de recombinagio radiativa e nao radiativa, para os
quase-niveis de Fermi (ou potenciais quirﬁicos), densidade de portadores e varias
eficiéncias de recombinacio . Estudamos também a dependéncia da intensidade de
fotoluminescéncia total intt;grada em fungdo da intensidade do laser. Para nosso
conhecimento este &€ o primeiro tratamento teérico dos efeitos de impurezas rasas e
armadilhas no processo de fotoluminescéncia em fios quanticos cilindricos. Infeliz-
mente, ndo temos resultados experimentais que envolvam os estados de impurezas
anteriormente mencionados para comparar com nossos resultados tedricos. Entre-
tanto, nosso principal resultado teérico sugere que os efeitos de impurezas rasas e
armadilhas sdo importantes no regime de baixas intensidades do laser, isto certa-
mente € de significativa importancia no entendimento quantitativo de futuros tra-
balhos experimentais de fotoluminescéncia em fios quanticos no estado estacionério

a temperatura ambiente.



Capitulo 6 .

Conclusoes Gerais e Perspectivas

Futuras

Nos tiltimos anos, o estudo de efeitos quinticos em sistemas de baixa dimensi-
onalidade tém motivado um grande esfor¢o de pesquisa tedrica e experimental que
tém levado a desenvolver uma ampla area de estudo na fisica da materia conden-
sada e consequentemente conduzido a um rapido avango tecnolégico em dispositivos
eletronicos semicondutores. -

Motivados pela importancia fisica e tecnoldgica destas pesquisas, o estudo das
energias de ligacio e os processos de recombinagio associados a experimentos de
fotoluminescéncia nos sistemas de baixa dimensionalidade tém sido amplamente
discutidos tedrica e experimentalmente. No caso dos processos de recombinagio é
de destacavel importincia a analise, a interpretacio e a determinacao dos canais
de recombinacao dominantes que dependem das condigdes especificas nas quais o
experimento é desenvolvido. Neste sentido, recombinactes radiativas associadas
a portadores livres, impurezas, excitons, etc, tém sido amplamente discutidas na
literatura em diferentes condigdes experimentais.

Neste contexto, calculamos as energias de ligagio de impurezas rasas aceitado-
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ras em um fio quéntico cilindrico de GaAs-(Ga, Al)As em funcio do raio do fio
e da posigio da impureza. FEstas energias de ligacdo foram estudadas usando a
aproximagao da massa efetiva e o método variacional. Levamos em conta um pogo
de confinamento finito com uma profundidade determinada pela descontinuidade da
banda proibida no fio quéantico e no meio que o rodeia.

No célculo das energias d‘e ligagao , encontramos que estas energias mudam tanto
com o raio quanto com a posi¢ao da impureza no fio quantico. Estas energias aumen-
tam quando o raio do fio diminui atingindo um méximo para um raic determinado
e posteriormente estas energias diminuem indo para valores caracteristicos do ma-
terial em “bulk” quando o raio do fio é muito pequeno ou quando é muito grande.
No caso em que a impureza se movimenta para o centro do fio ao longo do raio,
observamos também que a energia de ligacio aumenta. Nossos resultados estdo em
boa concordéincia com os resultados tedricos obtidos tanto em fios quénticos retan-
gulares, quando as areas sido de dimensdes comparaveis, quanto em pogos quanticos
de tamanhos semelhantes.

O estudo de impurezas rasas e armadilhas em sistemas de baixa dimensionalidade
constitui um topico de relevéncia tanto em pesquisa basica como na aplicacdo tec-
nolégica. Um desenvolvimento sistematico foi feito para.os processos de recombina-
¢do radiativa e nao radiativa em fios quanticos de GaAs-(Ga, Al)As que envolvem
impurezas rasas e armadilhas excitados por um laser de onda continua {(cw) em um
experimento de fotoluminescéncia em condi¢bes quase-estacionarias. No caso dos
processos de recombinagio com impurezas rasas, trabalhamos com a aproximacgio
da massa efetiva e 0 modelo de banda parabdlica com o objetivo de descrever elétrons
e buracos. Calculamos as densidades de portadores, potenciais quimicos de elétrons
e buracos e os tempos de recombinagédo de portadores para baixas (T= 2 K) e altas

temperaturas (7' = 300 K') para fios quéinticos de 5 e 10 nm de raio.
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Os niveis profundos e as impurezas rasas determinam as propriedades dpticas
dos materias semicondutores, desta forma as armadilhas ou niveis profundos atuam
como centros de recombinacio na transigao dos elétrons da banda de condugéo para
a banda de valéncia. Assim, em nossos resultados observamos que estes centros
de recombinagdo mudam significativamente as densidades dos portadores, os quase-
niveis de Fermi, os tempos de vida, etc. Neste caso ainda foram calculados os tempos
de vida ndo radiativos de elétrons e buracos e as eficiéncias de captura dos diferentes
estados de impurezas, observando que eles séo sensiveis as diferentes concentragoes
de estados de impurezas e as razdes rp/rp das taxas de captura e recombinagio
nao radiativa. Da mesma forma, evidéncias experimentais mostram que a fotolumi-
nescéncia e os processos de recombinagio em fios quanticos retangulares crescidos
por diferentes técnicas estio em boa concordancia com nossos resultados, quando as
areas sdo de dimensdes comparaveis. Por outro lado, é necessario lembrar que em
nosso estudo dos processos de recombinagdo nao levamos em conta a recombinagio
excitonica, importante a baixas temperaturas, os processos Auger e os mecanismos
de difusido espacial. |

Para nosso conhecimento este é o primeiro tratamento tedrico dos efeitos de
impurezas rasas e armadilhas no processo de fotoluminescéncia em fios quanticos
cilindricos. Embora nao existam resultados experimentais que envolvam simulta-
neamente os estados de impurezas anteriormente mencionados, nosso estudo sugere
que os efeitos de impurezas rasas e armadilhas sdo importantes no regime de baixas
intensidades do laser. Acreditamos, que isto seja de significativa importancia no
entendimento quantitativo de futuros trabalhos experimentais de fotoluminescéncia
em fios quanticos, no estado estacionario a temperatura ambiente.

Como extensao de nosso trabalho, propomos estudar igualmente os processos de

recombinagao radiativa em pogos quanticos, levando em conta os efeitos de impure-



Fotoluminescéncia em Fios Qudnticos Cilindricos de GaAs-(Ga,Al)As 77

zas rasas e armadilhas que seriam possiveis de comparar com resultados experimen-
tais ja existentes na literatura. Por outro lado, efeitos excitonicos tanto em pogos
quanto em fios quanticos sio importantes de considerar a baixas temperaturas ja
que sdo temas de interesse tanto tedrico como tecnolégico para o entendimento da
fisica dos sistemas de baixa dimensionalidade. Outros aspectos importantes de es-
tudo nestes processos de recombinagio que podem ser considerados sdo a mudanca

continua da temperatura para uma intensidade do laser fixa e a presenga de campos

magnéticos associados aos fios quanticos.



Apéndice A
Energias de Ligacao

O hamiltoniano para um elétron em um fio quéntico na auséncia de impurezas,
com potencial de confinamento finito se pode resolver tanto para uma particula livre
[V(p) = 0], quanto para uma particula confinada [V(p) = Vo).

No caso de uma particula livre onde o raio do fio é p < R temos que,

2

P
H=_— - , Al
2m*’ (A

a qual se expressa como a equagio diferencial

h2

H=2m*

Vi = Eyp- (A.2)

Usando o método de separacdo de varidveis, a fungdo de onda neste caso pode

ser escrita em coordenadas cilindricas

¥(r,8,2) = R(p)Q(4)Z(2) - (A-3)

Substituindo a eq.A.3 na eq. A.2 e dividindo por R(p)Q(9)Z(z) se obtem
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1 & 1d 1 1 4 1 & 2m*E

Rt pa t qwea t zmant T T =0
Fazendo
Z(z2) = e'k?
Q) = e
z=kp

e susbstituindo em eq.A.4 se obtem

LAER dit 2m*E

2 2 -
B gt e (g ~ Ve - PR =0

dz?
Esta expressao é semelhante a Eq. 127 de Hildebrand [54]

2

d*y dy
2— T —
T o + z(a + 2bz") =

com solugio

_l {(l—a
p_.s 2

onde

comparando as eq.A.6 eeq.A.Ttemosquea=1,b=0,s=1,c=~leg =

-1, e em consequéncia p = [.

+ e+ gz —b(l —a —r)z” + B2¥ly =0
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(A.4)

(A.5)

(A.6)

(A7)

(A.9)

2m*E
T

De acordo com a eq.A.8 e para 58@ real, obtemos como solugao uma funcao

R(z) = Zy(/g7) |

(A.10)
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e com = = kp, transformamos a eq.A.10 em uma funcao de Bessel,

R(p) = NaJi(/kp) (A.11)

onde N; é uma constante,
Para p igual ao raio do pogo ,/gkp é um zero da fungio de Bessel entdo fazemos

que \/gk = ky, obtendo

2m*E,
( hik2 L - 1)k2 = kgh (A.12)
ou
hz
Enl = -2“7;?’“;(’92 + k;‘:l) . (A13)

com as solugdes eq.A.5 e eq.A.13, a fungéo de onda eq.A.3 fica

(p, 6, 2) = Nae'** e Jy(knp) - - (A1g)

Para uma particula confinada em um potencial V = V, para um raio p > R
o procedimento para encontrar a fungio de onda é o mesmo, s6 que a equacio
diferencial é modificada num fator r,; que envolve este potencial de confinamento.

Logo a solugio obtida €

_ o JiraiR) s
d"(p’ ¢’ z) - N2 I{l(bﬂ[R)e I(l(rnlp)s (A15)
com
ot = zmg"”‘ — k2 (A.16)

A constante de normalizacdo N; é encontrada a partir de
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/ drp =1- (A.17)

Utilizando a relacao de ortonormalidade para as funcgdes de Bessel,

R ,
5 s (Rt ) (A.18)

Logo a solugdo geral para 1(p, ¢, z) eq.A.14, nos dois casos é

R P
f pdpJi(knR=) =
0 . R

e'.k’ze"m.fg(rﬂ;p), p<R

¥Y(p, ¢,2) = Na (A.19)
;(L(b—n);‘]', r':,R e*2Ki(rup), p =R,

coIn

K11 (bu R) K11 (b B) JF (ri R)
K7 (b RO

N;?=rLR? ( - J1-1(TnJR)J1+1(?°n£R)') (A.20)

Para obter a constante de normalizacdo na presénga da impureza se deve cumprir

a condic¢do de normalizagao eq. A.17, entdo

o R
QWN:;"] dz{/o pdpJ2(riop)e= PV (el +at o
-

Jg(reoR = 2 =22 /(p—pi)?+22) _
m R pdpKq(biop)e }=1 (A.21)
se consideramos que
I = 2]0( dze~ PV o=p 47 (A.22)
0

da qual obtemos como solu¢ao

I = 2[p — pil K1(2M|p — pil), | (A.23)



Fotoluminescéncia em Fios Quénticos Cilindricos de GaAs-(Ga,Al)As 82

onde a fungdo K,(2A|p — pi|) cumpre com a condigio

d

75 Ko(2Alp — pil) = —2lp — pil K1 (2A]p — pil), (A.24)

transformamos a eq. A.21 em

9 d 27 R 2
_NSa/ dq${/ pdpJ, (rmP)I{O(?’\lp - Pil) +

J{) TmR)
RS Jr, PUPRB1on) Ko(2\lp — pi)} = 1 (A.25)

Por outro lado, de acordo com Jackson [55], Ko(2A|p — pi|) se pode escrever como:

Ko[2X(p® + p} — 2ppicos(w))] = Io(2Ap<) Ko(2Mp5) +
+ Y cos(mm)In(2Xp< ) Km(2)005) (A.26)

m=1
onde p. (ps) é o menor (maior) entre p e p;.

Subtituindo a expressio anterior na condigédo de normalizacao (eq. A:25) temos

N = —21r:—A(H + M), (A.27)
onde
R 2
H = [ p72(rop)To(2Ap< ) Ko(20p5)dp (A.28)
€
JE(rioR) =
o = 2R % e b0 (20 ) Ka(2M05 ) - (A.29)

Ko ( bloR) R
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A interagao energética entre o campo de radiagio e um sistema atomico pode

escrever-se da seguinte forma {47]

e . e?

H; = ;—(E)Aj P+ ("m"c'g)A?s (A.30)
onde a soma € sobre todos os.elétrons do sistema, e a cargo do elétron, c a velocidade
da luz, fi} o vetor potencial e § o momentum. Fazemos duas simplificacdes para
facilitar nosso calculo: (i) assumimos a aproximag&o de um elétron, (ii) ndo levamos
em conta as aproximacoes de segunda ordem, que sdo importantes nos desemvolvi-

mentos de trabalhos de éptica néo linear. Logo,

€ .7 -
H; = —(—WE)A ‘P (A.31)
onde,
A =D {AoErexpli(ks - 7 — wit)] + A5yErexp{—i(ky - r — wyt)]} (A.32)
A ' |

o subindice A envolve as duas dire¢bes de polarizagdo e &, é o vetor unitario que

denota uma das duas direc¢bes de polarizagdo . Desta forma

€ -~
H,'m = —-W;'-B—C-Ane p- . (A33)

Lenando em conta a expressido para H,,:, as probabilidades de transigio por
unidade de tempo por unidade de comprimento entre dois estados quénticos, sio

calculdas por meio da regra de ouro de Fermi

W=2—;-Z|<f|H.-m]z'>|26(Ef—E,-—hw)- (A.34)
if
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Aqui W é a taxa de transigdo entre niveis atomicos de energia F; e E; que se
obtém da soma de todas as componentes degeneradas do estado inicial (z) e final
(f) levando em conta os modos de polarizagio A.

Para o caso de absorgéo interbanda temos

W= T(E P M T |< Fas(r)Ues(r) 1D | Fnalr)Vaalr) I %

ﬁ moc n'mla ‘ﬁ

$(E; — Ei —hw), (A.35)

onde ay é a constante de estrutura fina, n, m séo os nimeros quanticos que descrivem
os estados quanticos que entram no processo, que para nosso caso, sao os estados
fundamentais da banda de condugéo (n = ¢) e valéncia (m = v) respectivamente.
As fungdes Fo, o (r)U,,o(r) e F, g(r)U.s(r) descrevem o comportamento das fungoes
de onda dos estados inicial e final as quais levam em conta as expressoes U, o(r) ou
U.s(r) que contém o efeito de spin que é subindicado por a e §.

Trabalhando na primeira zona de Brillouin e no estado fundamental (n=1m

= 1) temos que

= - £ ' < e v -3 ———

Levando em conta o efeito de spin {(a, $) nas fung¢des de Bloch temos que

wa

(A.36)

<s|pe |z >=<sip, |y >=<s|p.|2>, (A.37)

onde se cumpre que {39

<s|pylz>=<s|p:ly>=<s|p|2>=0" (A.38)
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Assim, expressamos a soma que envolve o vetor de polarizagédo e 0 momentum

como

S &-pe 2= mAR(e2 + €2) (A.39)

2

onde ¢, £, 830 as componentes do campo e II? é o quadrado do elemento de ma-

triz [39]

1
0

A amplitude do vetor potencial se pode expressar em funcgio da intensidade do

feixe laser

2 _ 2mhe®  2mc
Ay = o N, = _Ww:‘{I (A.41)
Desta forma
iTha ew L O(hw ~ €.
= APV E) oy p R . (ag)

Wy =
n(w)mg(hw)? Ny
De maneira semelhante como na eq. A.39 o termo que inclue os efeitos de

polarizacio para calcular os processos de recombinagio é

167, |
a=1 2‘/ (2‘”)3 B 3 OH (A'43)

Seguindo o mesmo processo feito para w4 calculamos as taxas de racombinacio

com buracos livres, w,,, € com buracos ligados 4s impurezas aceitadoras, w4

_ dme? Z / g:r§3 |< fc(pn)(tldl)“;(f’) >| (f_’gi)[eiﬁeiy] x
h2

/ dhno(k)ny(k )6[——~—(hw eers)l- (A.44)

C‘U
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Considerando as diferentes expressdes para as densidades de elétrons e buracos

( eq. 4.1 e eq. 4.12) expressamos w,, como

P2\ ]
o = g (ML g ) )i ProQnamn)  (A5)

3 mac?

onde QJ(n,ny) € dada na eq. 4.17 e

_ 267}3(1.{ x ¢ 2
0up = W/o d 30 1< Aa(r) | Frolr) >1" x

h2k?
2m,

ne(kyma(k)le(ps) + r] (A.46)

onde b é semelhante ao termo B.14, A,(r) é a expressio que descreve a funcéo de

onda dos estados de impurezas. Considerando estas expressdes temos que

32 n(s f f)
Wea = ﬁNA —"'fm—zcz_"'/ pidpiJea(A ,p;)nA[EA(Pg)]P(P.) (A.47)
onde J.4 € a expressad correspondiente 4 eq. 4.21 que leva em conta a funé&o de onda
tentativa com sua respectiva constante de normalizagdo , o parimetro variacional e

a posi¢ao da impureza.
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