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Resumo

Este trabalho foi centrado no estudo das propriedades opticas de
heteroestruturas quénticas com caracteristicas especiais relativas  as
rugosidades das interfaces. Estas estruturas apresentam “ilhas”, obtidas a partir
de pogos quanticos (OWs) de INnAs/InP e “fios quénticos” (QWWs), obtidos a
partir de pocos de InGaAsP/InP. As técnicas experimentais utilizadas foram
fotaluminescéncia (PL), fotoluminescéncia de excitagdo (PLE) , magneto-optica
(MO) e fotoluminescéncia reselvida no tempo (PLRT).

Estudamos amostras de InAs/InP combinando informagédo de PL, PLE,
PLRT e MO. Investigamos a dinamica de excitons nas ilhas de InAs com uma
andlise via equacdes de taxa. Mostramos evidéncias de i) localizagdo de
excitons a baixas temperaturas devido a flutuagdes locais de potencial geradas
por rugosidades das interfaces; ii) ativagdo termica de excitons livres e iii)
transferéncia parcial dos excitons livres para ilhas de maior espessura.

Estudamos amostras de InGaAsP, cuja estrutura apresenta um pogo
quéantico com espessura modulada, empregando as técnicas de PL e MO, O
espectro de PL apresenta duas linhas de emisséo, sendo a de maior energia
atribuida a um estado estendido, tipo QW, e a de menor energia atribuida a um
estado localizado na regido mais espessa, tipo QWW. O confinamento |ateral
na regido mais espessa foi investigado analisando a anisotropia dos desvios
diamagnéticos apresentados pelas diferentes bandas de PL. Estes estudos
mostram fortes evidéncias de confinamento lateral do estado fundamental da

estrutura.
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Capitulo 1

Introducao

Estruturas de materiais semicondutores tem sido crescidas tanto para o
estudo de propriedades fisicas fundamentais, como para implementar
dispositivos épticos efou eletrdnicos. Nestas estruturas, camadas de diferentes
compostos podem ser utilizadas tanto para confinamento optico, pela formacao
de uma barreira de indice de refragdo, como para o confiramento de
portadores, atraves de uma barreira de potencial. As interfaces entre um
composto e outro podem afetar fortemente as propriedades opticas e eletrdnicas
de interesse nestas heteroestruturas. Uma questdo de interesse atual [1-9] e ©
estudo da correspondéncia entre a morfologia de uma interface e seus efeitos
nas propriedades da estrutura.

O desenvolvimento de estruturas cada vez mais sofisticadas gerou um
grande interesse no controle das interfaces, no sentido de minimizar o nivel de
rugosidade, obtendo-se assim interfaces de alta qualidade [3,10,11]. Além disso
o controle das interfaces em heteroestruturas tem sido utilizado como uma nova
ferramenta para criar estruturas especiais como, por exemplo, estruturas tipo
“pontos quanticos” e tipo “fios quanticos”, formadas diretamente a partir de
padrdes especificos de rugosidades [7-9].

Dentre as técnicas de crescimento disponiveis, as mais sofisticadas sao
MBE (Molecular Beam Epitaxy) e CBE (Chemical Beam Epitaxy). Estas técnicas
possibilitam um grande controle da qualidade das interfaces, com resolugio de
até uma monocamada. Em particular, a técnica de CBE permite o crescimento
de compostos contendo o elemento fésforo (P). Heteroestruturas envolvendo
este elemento tém sido utilizadas em diversos dispositivos eletronicos e

épticos’ .

' Lasers baseados em compostos da InGaAsP/InP emitern nas dues janelas de transpar@ncia de fibras dpticas, 1.3 e 1.5 pm.



Neste trabalho investigamos as propriedades das interfaces entre dois
semicondutores 11V, mais especificamente, estruturas de po¢os quanticos
simples. As amostras que estudamos apresentam caracteristicas especiais do
ponto de vista da rugosidade em interfaces. As estruturas consistem de dois
conjuntos diferentes. O primeiro comunto & constituido por pogos quanticos
finos de INAs/InP, cuja rugosidade resulta na formacao de ilhas com espessuras
diferentes. O segundo conjunto €& constituido por pogos quanticos de
InGaAsP/InP, cuja rugosidade anisotrdpica das interfaces da origem a
estruturas tipo “fios” alongadas em uma diregéo preferencial.

A primeira parte deste trabalho consiste no estudo do efeito das
rugosidades das interfaces nas transicbes excitbnicas. Este € um problema
complexo, uma vez que a morfelogia das interfaces varia de uma estrutura para
outra, e 0s defeitos podem apresentar estruturas microscopicas aleatérias. No
existern modelos tedricos para descrever completamente os efeitos de uma
rugosidade arbitraria nas propriedades eletrénicas. Um modelo simplificado que
possibilita estimar o efeito das rugosidades na posicdc e largura dos niveis
excitdnicos foi proposto por Bastard et af [12,13]. Este modelo simplifica ©
problema supondo que o potencial associado a flutuag&o apresenta o mesmo
perfil espacial do defeito e também restringinde ¢ tipc de defeito que as
interfaces podem apresentar.

A segunda parte desta tese destina-se ao estudo da dindmica de excitons
nas estruturas de pogos quanticos levando em conta as rugosidades. A
dindmica de portadores em pogos quénticos tem sido bastante estudada
recentemente [14-22]. Ao contrario dos semicondutores bulk, excitons
desempenham um papel importante na dindmica de relaxacdo em pogos
quanticos, mesmo a temperatura ambiente [20]. O decaimento de excitons &
afetado por varios processos: espalhamento dos excitons por outros excitons,

portadores livres, impurezas, fonons, e por defeitos de uma forma geral. Os



defeitos, alem de contribuir para o espalhamento, podem também resultar em
localizagdo de excitons® .

Pocos quanticos apresentam uma razao area de interface/volume bem
maior do que materiais bulk. Por esta raz&o, os defeitos da interface em pogos
guanticos, e, em parbcular, os associados com a rugosidade, tendem a
contribuir de maneira dominante tanto para o efeito de localizagado quanto para
a recombinacao ndo-radiativa. Existem evidéncias [21,22] de que excitons livres
apresentam um comportamento para a recombinacéo radiativa bem diferente
dos excitons localizados. A populacéo relativa de excitons livres e |localizados é,
portanto, um importante parametro na dindmica. Segundo Feldmann e
colaboradores [22], a taxa de recombinacdo radiativa para excitons livres
diminui com um aumento de temperatura, enquanto para excitons ligados esta &
aproximadamente constante. Nesta tese, este aspecto foi explorado porque
permite, em principio, a partir da dependéncia com a temperatura das taxas de
decaimento, resolver a contribuigio relativa dos excitons livres e localizados.

O problema da dinamica em nossas estruturas envolve a contribuigio de
diversos processos para o decaimento das populacbes excitdnicas: decaimento
radiativo, ndo-radiativo e transferéncia entre diferentes regites do mesmo pogo
guantico. O peso relativo de cada uma destas contribuigdes depende das
particularidades de cada amostra. Uma analise combinando a dependéncia com
a temperatura do tempo de decaimento da fotoluminescéncia e da intensidade
de fotoluminescéncia integrada permitiu-nos separar os tempos de
recombinac¢ao radiativa e de decaimento ndo-radiativo para diferentes ilhas do
pogo quantico de InAs. Além disso, esta analise permitiu-nos obter uma
estimativa para a energia de ligagdo média dos excitons aos defeitos da
interface, bem como forneceu-nos informacgdes sobre a contribuicdo do

processo de transferéncia de excitons entre as diferentes ilhas®. Embora a

0 potencial devido as fiutuagdes das mferfaces tem uma companente atrativa. A temperaturas suficientemente baixas,
estados ligadoes exciton-defeito sao formados.

‘A abordagem utilizada, andlise do comportamente com a temperatura dos tempos de relaxagdo nas ilhas, possibilitou-nos
obter o vaior da energia de ativagdo necessaria para delocalizar o3 excitons. Em principio, este valor para a energia de ativagdo
deve corresponder aproximadamente ap Stokes shiff entre a linha de emissae e a linha de absorgae (obtida geralmente por
fotoluminescéncia de excitagdo). Esta cotrespondéncia sera um dos pontos discutidos neste trabalho.



combinagdo de resultados experimentais da intensidade com o tempo de
decaimento da fotoluminescéncia seja um método convencional para a
determinacéo dos tempos de recombinacio radiativa e ndo-radiativa em pogos
quanticos [20], gostariamos de ressaltar que esta € a primeira vez gue este
método foi aplicado no estudo da dindmica em ilhas de um pogo quantico.

A terceira parteé deste trabalho consiste em utilizar experimentos de
magnetoluminescéncia para investigar a existéncia de confinamento lateral nas
estruturas de InGaAsP, que chamamos tipo “fios quanticos”.

Muitas estruturas de baixa dimensionalidade caracterizam-se por
apresentar um confinamento forte ao longo de uma direcdo e um confinamento
fraco a0 longo da outra direg@o. Este confinamento fraco &€, em geral, chamado
de confinamento lateral. Como existe uma incerteza tanto no calculo como na
determinacdo experimental das posicdes em energia dos estados de um pogo
quantico, uma medida de um pequeno desvio para o azul da linha de
luminescéncia ndo é aceito como uma confirmagdo positiva do confinamento
lateral. A técnica de magnetoluminescéncia tem se mostrado uma ferramenta
muito (til para provar o confinamento dos portadores em duas dimensdes
[23,24]° . Na literatura, o procedimento mais comum na analise deste tipo de
medida é expressar o efeito do confinamento lateral adicionando uma
componente anisotropica na massa efetiva. Neste trabatho, utilizamos uma
abordagem um pouce mais elaborada. A hamiltoniana do exciton confinado em
duas direcbes na presenca de um campo magnético € diagonalizada
numericamente®. Os desvios das posices em energia dos auto-estados em
fungo do campo magnético sdo entdo comparados com 05 desvios
diamagnéticos obtidos experimentalmente.

A redacio desta tese foi dividida da seguinte maneira. No capitulo 2
discutimos as interfaces em heteroestruturas. O conceito de rugosidade é

intfraduzido, com especial énfase no efeito desta para excitons em um pogo

“Neste caso, o confinamento nic & asscciado a uma posicAe absaluta da linha de luminescéncia. O confinamento é testado
EBIO desgvio da linha erm fungdo da amplitude e crientaglio do campo magnético.
" Agradeco a0 professor J. Brum pela caloulg.



guantico. O modelo de Bastard e colaboradores, mencionado acima, é
discutido.

No capitulo 3 apresentamos uma descricdo detalhada das amostras
investigadas neste trabalho, relacionando a morfologia das interfaces com as
caracteristicas do crescimento. Resultados de microscopia e fotoluminescéncia
s8o apresentados a fim de caracterizarmos a morfologia das interfaces destas
amostras.

O capitulo 4 destina-se ao estudo da dindmica dos excitons/portadores
nas diferentes regides (ilhas) do pogo quantico de InAs. Uma analise qualitativa
e também quantitativa da dindmica é feita a partir de um modelo baseado em
um sistema de equacdes de taxa descrevendo o decaimento das populagdes de
excitons/portadores nas diferentes ithas., Apresentamos resultados obtidos para
a dependencia com a temperatura dos diferentes processos de relaxagdo nas
ilhas, a saber, recombinacdo radiativa, recombinagdo naoc-radiativa e
transferéncia inter-ilhas. Discutimos, a partir dos resultados obtidos, questﬁes
como a localizagdo de excitons a baixas temperaturas e transferéncia de
excitons entre as ilhas.

No capitulo 5 mostramos evidéncias de confinamento lateral em um pogo
quantico de InGaAsP/InP a partir da andlise de dados de
magnetoluminescéncia. O confinamento lateral € devido a prépria morfologia
apresentada pelas interfaces.

E, finalmente, no capitulo 6 apresentamos as conclusdes deste trabalho.
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Capitulo 2
Interfaces em heteroestruturas

semicondutoras

2.1 Introducgao

Uma heteroestrutura @ formada por camadas de diferentes compostos,
em geral crescidas epitaxialmente. Neste trabalho, estamos particularmente
interessados em heteroestruturas de materiais semicondutores do tipo llI-V.
Define-se interface em heteroestruturas semicondutoras como sendo a regido
de transicdo entre um composto e outro. No caso de uma interface “ideal”, esta
regido se reduz a um plano perpendicular & direcdo de crescimento. A definicao
da posicdo deste plano tem uma arbitrariedade da ordem de um parametro de
rede’

Interfaces reais, no entanto, correspondem a uma regido de volume finito,
associada a uma rugosidade® Esta rugosidade resulta essencialmente das
condigdes de crescimento. O mais proximo de uma interface ideal seria o que é
conhecido na literatura por “interface abrupta” [1]. Considera-se neste caso que
0 composto crescido ndo perturba a configuracéo atomica da superficie do outro
composto sobre o qual ocorreu o crescimento’. A superficie anterior ao
crescimento e 3 interface formada apos o crescimento teriam entdo exatamente
a mesma forma e a transi¢do entre um material e outro ocorreria em uma
camada atémica. Em um crescimento “perfeito”, a morfologia do substrato se
propagaria exatamente nas camadas crescidas. No entanto, processos

relacionados com a dinadmica de crescimento adicionam a morfologia inicial

' Por axemplo, na Fig. 2.1, poderlamas definir a interface em guaisquer dos dtomos A, B 8 G imediatamerite préximos deo poento
z=0 ou entdo na regido entre eles,

? A rugosidade pode ser gquantificada, por exemplo, pelo desvio quadratico médio da posicac ra diregdo de crescimento da
Separagac entre Um composto & outro.

" Nesta definicao estd implicito gue a rugosidade da superficie sobre a qual ocorreu o crescimento é desprezivel,



outras estruturas, que podem ser caracterizadas por técnicas de microscopia
e/ou de optica.

Uma representacdo de uma interface ideal entre dois semicondutores
binarios € apresentada na Fig. 2.1. Cada composto semicondutor em uma
heteroestrutura pode apresentar um bandgap diferente. Uma barreira de
potencial é entdo criada na interface. No caso de uma heteroestrutura dupla
cujo composto intermediario tem um bandgap menor do que os compostos
adjacentes, um “pogo” de potencial é formado. Se a largura do pogo for
suficientementa pequena (da ordem do comprimento de onda de de Broglie do
glétron), temos o chamado “confinamento quantico”. A presencga de rugosidades
nas interfaces altera este quadro, introduzindo um potencial que se adiciona ao
da barreira.

Nas ultimas décadas, técnicas de crescimento epitaxial, tais como a de
Molecular Beam Epitaxy (MBE) e suas variantes, foram bastante estudadas. O
aperfeicoamento destas técnicas permitiu o crescimento de estruturas com alto
controle de qualidade do ponto de vista da densidade de defeitos e da
morfologia das interfaces [1-3]. O ambiente de alto vacuo nestes sistemas torna
possivel a utilizacdo de técnicas de diagnostico in situ, como, por exemplo,
Reflection High Energy Efectron Difraction (RHEED). Acompanhando-se o
padrdc RHEED da superficie do material semicondutor, pode-se monitorar em
tempo real o crescimento dos filmes com resolugdo de até uma monocamada
(4,5].

Conforme ja mencionado anteriorments, a rugosidade da estrutura final
depende fortemente dos processos envolvidos no crescimento. Um crescimento
ideal envolveria um perfeito balango das taxas de incorporagio dos elementos
constituintes do material, assim como um perfeito posicionamento destes
elementos no arranjo cristalino nominal, na mesma taxa em que sao
incorporados. 0Os processos que determinam tanto a incorporagdc como ©
posicionamento dos elementos durante o crescimento s&o dependentes de

diversos parametros do crescimento, como, por exemplo, a temperatura do

9



substrato e o fluxo dos gases envolvidos. Em termos praticos, o crescimento
nunca é perfeito e flutuagdes tanto microscopicas quanto macroscopicas podem

acarrer.

Vu

AB CB

E.(2)

DB - ODo-0o(
BABAUBTCTGBTCB

| -
0 z

Fig. 2.1: Diagrama esquematico de uma interface entre dois semicondutores
binarios, AB e CB, com parametros de rede casados, a¢ iongo da direcio de
crescimento z. A parte superior representa a descontinuidade na banda de

conducdo e a parte inferior representa a ligagéo dos atomos.

Técnicas de microscopia, tais como STM/AFM (Scanning Tuneling
Microscopy! Atomic Force Microscopy) € TEM (Transmission Electron
Microscopy) permitem a caracterizacdo estrutural de heteroestruturas ¢com uma
visao direta da rugosidade das interfaces [5-10]. Um diagndstico da morfologia
das interfaces pode tambem ser obtido através de técnicas de caracterizagio
dptica tais como: fotoluminescéncia (PL), fotoluminescéncia de excitacdo (PLE),
magneto-Optica e espalhamento Raman ressonante’. Em uma avaliagao
comparativa entre estes dois tipos de meétodos para caracterizagdo de
interfaces, as técnicas de microscopia fornecem informagbes mais diretas sobre
a morfologia. Existern, porém, limitagbes praticas sobre a area maxima que este

tipo de técnica pode ser aplicada. As técnicas Opticas séo mais indiretas

* Esta Oltima téchica foi aplicada pela primeira vez no estuds de interfaces recenternente [11].
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exigindo uma interpretacéo dos dados obtidos atraves de modelos. Por outro
lado, estas técnicas permitem obter informacéo sobre uma drea correspondente
ao tamanho do feixe de excitacdo na amastra, o qual pode ser variado desde
alguns microns até toda a extensdo da amostra.

As técnicas opticas sdo particularmente mais poderosas para o estudo de
interfaces em estruturas de baixa dimensionalidade, uma vez que, neste caso,
as propriedades Opticas sao extrernamente sensiveis as flutuagbes das
interfaces. Adicionalmente, alem da informagdo sobre a morfologia das
interfaces, as propriedades oOpticas estdo associadas com processos
eletrénicos, tais como; confinamento de excitons/portadores livres e dinamica
dos processos de relaxa¢io das excitagbes. O estudo das propriedades opticas
envolve, entdo, o entendimento de como a morfologia das interfaces afeta os

processos eletrénicos.

2.2 Caracterizagao optica

As técnicas de fotoluminescéncia e fotoluminescéncia de excitagio tém
sido bastante utilizadas como ferramentas na investigacdo da qualidade de
interfaces [1,.4,10-14]). Os niveis de energia que determinam as transigbes
eletronicas dependem fortemente da largura do pogo. Flutuacdes desta largura
podem ser associadas a um potencial eletrostatico, que representa a interagéo
dos excitons com as flutuagdes. A determinacdo do efeito exato deste potencial
nos estados eletrdnicos ndo € um problema simples. Uma vez que a forma de
um defeito & arbitraria, podem existir variagbes espaciais com gradiente bem
menor, da ordem de, ou bem maior do que o diametro do exciton. Desta forma,
o efeito da flutuag&o depende tanto da posig@o quanto do momento do exciton.
O defeito pode espalhar o exciton ou alterar a largura efetiva do pogo quéntico

que este sente. Estas flutuacdes, para temperaturas suficientemente baixas,



podem inclusive resultar em localizagdo dos excitons, uma vez que existe uma
componente atrativa do potencial.

Em todos 0s casos discutidos acima, a rugosidade resulta em uma
incerteza na energia do exciton® originada, por exemplo, por excitons sentindo
diferentes larguras do po¢o quantico, ou excitons localizados com diferentes
energias de ligac3o a um defeito. Este fato experimentalmente se reflete tanto
na posicdoc em energia como no alargamento das linhas de emissdo e de
absorg¢ao optica.

O carater atrativo da interagdo que localiza os excitons deve gerar um
desvio da linha de luminescéncia para o vermelho em relagdo a absor¢ao
(Stokes shift) [15], que deve ser observado a baixas temperaturas. Este efeito &
atribuido ao fato de que a luminescéncia & dominada por excitons localizados e
a absor¢do por excitons livres. A rugosidade das interfaces pode entdo ser
inferida comparando a largura de linha da luminescéncia e o Stokes shift,
obtidos experimentalmente, com valores previstos teoricamente. A largura de
linha de emissdo e a energia de ligagado media dos excitons ligados a estas
flutuacdes devem corresponder, se o modelo for realistico, aos valores
experimentais para a largura de PL e para o Stokes Shift, respectivamente“.

Para analisar o papel da rugosidade nas propriedades opticas dos
excitons, & conveniente classificarmos a rugosidade em escalas. Chamamos de
“micro-rugosidade” as flutuagbes das interfaces que ocorrem em uma escala
espacial muito menor que o didmetro do exciton. Por outro lado, quando as
variagbes espaciais s80 muito maiores do que o diametro do exciton, as
definimos como “macro-rugosidades”. Esta distingdo pode ser util para
simplificar a analise de alguns casos onde os efeitos destas duas escalas

podem ser facilmente separados.

% Na realidade, existe uma Incerteza intrinseca na enargia devide ao tempo de vida finite do exciton por recombinagao radiativa.
Defeitos diminuem ainda mais este tempo adicionanda uma taxa de recombinagdo nao-radlativa. No entanto, o alargamento
observado experimentalmente na® nossas amostras & dominado peta rugosidade das interfaces.

% Na segio 2.3 apresentaremos ym madelo propoesto por Bastard e colaboradores para a fluluagao das interfaces.
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Por exemplo, o caso limite onde a micro-rugosidade & desprezivel
(interface atomicamente “lisa" dentro de extensos terracos associados 8 macro-
rugosidade) estd mostrado na Fig. 2.2. Neste caso, o efeito da macro-
rugosidade € fazer com que excitons percebam diferentes larguras do pogo.
Sendo o alargamento devido ao tempo de vida finito do exciton menor do que a
separagdo em energia dos niveis associados com os pogos de diferentes

larguras, € possivel resolver espectralmente as linhas de emisséo.

barreira PL
poc;oI | |
n+1 n n-1
PEyED VA
barreira En+1 En En-1

Energia —m

Fig. 2.2: Interfaces consistindo de extensos terragos (> dectn) atomicamente
planos. Este padrao de rugosidade (macro-rugosidade) resulta em varias linhas
de PL, espectralmente resolvidas, cuja separacao em energia corresponde a um
namero inteiro de monocamadas. Os indices (n-1), (n) e (n+1) referem-se ac

numero de monocamadas do pogo.

Existe uma controvérsia na literatura se este tipo de interface é ou néo
realizavel’ . Neste caso, as linhas de emissdo devem corresponder & energia
fundamental de pogos com numeros inteiros de monocamadas.

A medida que a micro-rugosidade cresce nestes terragos, as linhas
tendem a ser mais largas. A posicdo em energia do centro de cada linha pode
ser alterada dependendo da estrutura das micro-rugosidades. Isto acontece

quando a micro-rugosidade ndo & simeétrica em torno da posigdo nominal da

” Diferentes grupos discordarm a respeito da possibilidade de obter-se interfaces atomicamante planas. Deveaud et & [16], por
exemplo, consideram ser possivel a realizacio de interfaces atomicamente lisas dentro de extensos terragos enquanto
Qurmazd et a/ [17], afirmam gue este tipo de interface nao é realizavel.

13



interface, Por exemplo, se a flutuagdo para cima na média for maior do que a
flutuagdo para baixo, o numero de camadas vai ter um acréscimo de uma
fracdo de camada correspondendo a esta assimetria. Adicionalmente, se esta
assimetria for diferente de um terrago para outro, as separagbes em energia das
linhas de PL também nao corresponderdo a numeros inteiros de monocamadas.
Uma ilustracdo esquematica para uma configuragdo das interfaces de um pogo

quéantico combinando as duas escalas de rugosidades é mostrada na Fig. 2.3.

barreira

PL

- ) L [ ] }
barreira En+1 En E

Energia —w

n-1

Fig. 2.3: Interfaces com terragos apresentando fiutuagbes rapidas. As linhas
continuam resolvidas, porém as posigées dos centros das bandas PL podem ser
deslocadas em energia, dependendo das caracteristicas destas flutuagbes.

Neste configuracio ocorre a sobreposi¢io da micro & macro-rugosidade.

Se o nivel de micro-rugosidade for suficientemente alto, ¢ correspondente
alargamento das linhas de PL ndo permitira que estas possam ser resolvidas

espectralmente. Este caso limite esta mostrado na Fig. 2.4,

barreira PL

poco n n+1 n-1

Gt =y v 1 I /AN
barreira Ene1 En Ena

Energia —»

Fig. 2.4: Fortes micro-rugosidades resultam em largas linhas de emiss&o.
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Nos exemplos discutidos acima, a rugosidade foi intencionalmente
restrita aos dois casos extremos, “micro” e “macro’, usando o didmetro do
exciton como referéncia. No entanto, é possivel que haja uma contribuigéo
relevante de variagbes espaciais da ordem do didmetro do exciton. Neste caso,
as definicbes de micro e macro-rugosidade ndo sdo completas para descrever a
rugosidade. A conveniéncia de definir as diferentes escalas de rugosidade
depende da possibilidade de separar os efeitos nas linhas de luminescéncia , o

gue nem sempre acontece.
2.3 Modelo para as rugosidades das interfaces

Para explicar como as flutuagdes podem localizar excitons, um modelo
relativamente simples foi proposto por Bastard et a/ [15]. Este modelo permite
calcular a energia média bem como a distribuicdo em energia dos excitons
ligados aos defeitos da interface. Vamos nesta se¢do discutir este modelo, ndo
apenas porque ele é bastante citado na literatura, como também porque iremos
fazer referéncia a ele na analise dos nossos resultados experimentais.

As hipéteses do modelo sao:

1- os defeitos das interfaces correspondem a uma colegdo de pogos
semi-gaussianos, onde cada um deles é determinado por dois parametros, a
largura e a profundidade.

2- os defeitos tem uma dispersao estatistica na largura e profundidade
descrita por uma distribui¢do gaussiana.

3- os defeitos podem ser uma protusédo da barreira no pogo ou vice-
versa.

4- 0 bandgap do material se mantém nas protusbes. O potencial devido
ao defeito tem, portanto, o mesmo perfil espacial do defeito, sendo atrativo no

caso da protusdo do pog¢o na barreira e repulsivo no caso oposto.
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5- 0 potencial do defeito é suposto como sendo suficientemente fraco de
forma a resultar apenas em um alargamento na distribuicdo de momento do
centro de massa do exciton; o movimento relativo do elétron e do buraco néo é
alterado, de forma que a energia de ligagao entre o par se mantém.

6- um exciton localizado corresponde a um estado ligado deste exciton
com um dos defeitos; os defeitos s&o supostos suficientemente pouco densos

de forma que a superposi¢éo das fun¢gdes de onda possam ser ignoradas.

Este modelo tem as seguintes implicagdes. A energia de um exciton
ligado a um defeito pode ser calculada resolvendo-se a equacdo de
Schroedinger para o correspondente pogo semi-gaussiano. Na literatura
[15,18,19] o método variacional tem sido utilizado para este propésito. Para uma
dada largura do pogo quéntico e profundidade do defeito, existe um valor critico
para a largura do defeito, abaixo do qual ndo havera estado ligado exciton-
defeito. Por outro lado, para uma dada largura e profundidade fixas do defeito,
existe uma espessura critica do pogco quantico, acima da qual também nao
ocorrera estado ligado exciton-defeito. Estes dois pontos podem ser
visualizados nas Fig. 2.5 e Fig. 2.6. Estas figuras mostram resultados de
calculos baseados neste modelo para pogos de GaAs/GaAlAs.

O centro da distribuicdo da energia de ligagdo dos excitons aos defeitos
e o alargamento desta distribuicdo podem ser comparados com o Stokes Shift e
o alargamento inomogéneo da linha de PL a baixas temperaturas,
respectivamente. Bastard et al [15] obtiveram um bom acordo entre os
resultados experimentais e os previstos por este modelo, para um pogo de
GaAs/Gag.4sAlos2As com 70 A de espessura. Obtiveram um valor de ~ 2.5 meV
para a largura (FWHM) e um valor de ~ 4.5 meV para o maximo desta
distribuicdo. Estes valores séo bastante consistentes com os resultados obtidos
para a largura (FWHM) da luminescéncia e o Stokes shift, 5.8 e 4.4 meV

respectivamente.
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Fig. 2.5: Energia de ligagdo de um exciton preso a um defeito semi-gaussiano
da interface em fungéo da largura do defeito (a). As diferentes curvas referem-
se a diferentes valores para a profundidade do defeito. Esta figura foi extraida

da referéncia [15).

T L 1
L GaAs-Ga, Al As -

X=03
L b=2838

BINDING ENERGY (meV.)

3

) 00, 200 300
a {A)

Fig. 2.6: Energia de ligagdo exciton-defeito semi-gaussiano em fungdo da
largura do defeito (a), para uma profundidade fixa do defeito (2.83A). As varias
curvas referem-se a diferentes espessuras do pogo quantico. Esta figura foi

extraida da referéncia [18].
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Este modelo tem as seguintes limitagbes. Em primeiro lugar, os defeitos
podem n&o ser constituidos apenas por protusdes e incrustagdes. Por exemplo,
em uma interface real pode ocorrer incorporagdo de impurezas, ou mistura de
composicao (formacéo de ligas localizadas). Além disso, em principio, as
protusbes tem forma arbitraria. Por ultimo, o modelo associa ao po¢o semi-
gaussiano um potencial com exatamente o mesmo perfil espacial. A validade
desta hipétese ndo € uma questdo bem estabelecida.

Este modelo foi aplicado [15,18] para pogos com espessuras variando
desde 20 até 150 A, conforme Fig. 2.6. Nestes estudos foi observada a
tendéncia de que a largura critica do defeito, acima da qual ndo ocorrem
estados ligados, aumenta com a espessura do pogo quantico. Por outro lado, a
energia de ligagdo média dos excitons nos defeitos diminui com o aumento da
espessura do pogo.

Voltaremos a nos referir a este modelo quando discutirmos os nossos
resultados para as estruturas de pogos quanticos de InAs/InP, nos capitulos 3 e
4. Embora os calculos aqui mostrados tenham sido feitos para uma estrutura
bem diferente, inclusive com outros compostos, uma discussao qualitativa dos

nossos resultados tendo o modelo como referéncia é interessante.
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Capitulo 3

Amostras

As amostras estudadas podem ser divididas em dois grupos: pogos
quanticos de InAs/InP e pogos quanticos de InGaAsP/InP. Em ambos os
conjuntos, as estruturas s&o constituidas por um pog¢o quantico simples com
caracteristicas interessantes do ponto de vista das rugosidades nas interfaces.
Os pogos quénticos de InAs sdo muito finos apresentando flutuagbes (de até
varias monocamadas) na sua espessura media para diferentes regides [1]. Os
pocos quanticos de InGaAsP apresentam uma modulacdo periédica na
espessura, resultando em estruturas alongadas em uma dire¢do preferencial
[2,4]. No primeiro caso, as rugosidades d&o origem a formacgéo de “ithas” e no
segundo caso dao origem a estruturas que podem ser chamadas de “quase-fios

quénticos”.
3.1 Poco quantico de InAs/InP com ilhas

Estas estruturas foram crescidas pela técnica de Chemical Beam Epitaxy
(CBE)' sobre um substrato de InP com orientagdo (100), usando como fonte
para o grupo lli tri-metil-indio (TMIn), e para o grupo V, As; e P,, sendo estes
resultantes do “crackeamento” de arsina e fosfina, respectivamente. A

temperatura de crescimento foi variada desde 480 até 520°C.

A sequéncia de camadas consiste de:
- uma camada buffer de InP com 2000 A de espessura,

'Este conjunto de amostras foi crescido pela pesquisadora Maria Tamargo na Belicore.
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- um po¢o quantico de InAs com largura nominal de 1.5
monocamadas,
- uma camada cap de InP com 200 A de espessura.

No crescimento foi adotado um procedimento de interrupgdo nas
interffaces para a troca do elemento do grupo V. Esta interrupgdo reduz a
potencialidade de se ter ambos, As e P, simultaneamente na cédmara de
crescimento durante a formagéo das interfaces. Este € um procedimento
usualmente empregado para a obtengéo de interfaces abruptas [5-7]. Por outro
lado, experimentos tem mostrado que tempos de interrup¢do muito longos
aumentam fortemente a troca ibnica As-P [8,9]. Por esta razéo, o tempo de
interrupc@o do crescimento nas interfaces (2 segundos em cada interface),
neste caso, € pequeno comparado com os tempos utilizados para outras
estruturas [5,7].

Espectros de PL tipicos 'para estas amostras obtidos a temperatura de 5
K sdo mostrados na Fig. 3.1. Os diferentes espectros referem-se a amostras
crescidas nas mesmas condicbes, para a mesma largura nominal do pogo (1.5
monocamadas), porém com diferentes temperaturas de crescimento. Estes
espectros sdo constituidos por multiplas linhas de emissdo, cada uma com
largura de linha da ordem de 30 meV. Mesmo no caso em que a energia de
excitacdo é acima do bandgap do InP, ndo ha emissdo observavel da barreira.
Este fato indica uma eficiente captura de portadores pelo pogo, uma vez que
todas as amostras sdo constituidas por um unico pogo. Observamos nesta
figura que a posigéo dos centros das bandas de PL mudam significativamente
de uma amostra para outra, bem como o numero de bandas. Constatamos,
entretanto, através de medidas de fotoluminescéncia adicionais, que o desvio
em energia dos centros das bandas em diferentes pontos de uma amostra
especifica € menor que 2 meV, o que é desprezivel em relagdo a separagdo

entre duas bandas adjacentes.
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Fig. 3.1: Espectros de PL para as estruturas de pog¢os quanticos de InAs/InP
crescidas a diferentes temperaturas: 520°C, 500°C e 480°C. A duragdo do
crescimento do filme de InAs é a mesma para todas as amostras (10 segundos),

0 que corresponde a uma espessura nominal de 1.5 monocamadas.

A origem destas mulltiplas linhas de emissdo estd essencialmente
relacionada com os detalhes das interfaces do pog¢o, conforme discutimos no
capitulo 2. O alargamento das linhas de PL e a separagdo entre elas esta
associado com o0 nivel de micro e macro-rugosidades apresentadas nas
interfaces, tendo como referéncia o didmetro do exciton. Multiplas linhas de
emissdo para um pogo quantico simples tém sido frequentemente observadas e
atribuidas a macro-rugosidades nas interfaces [6]. Em geral, na interpretacao
destas linhas, supbe-se que 0 pogo quantico é formado por macro-regiées com

interfaces - abruptas e com diferentes numeros inteiros de monocamadas
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(Fig.2.2). Porém, no nosso caso, a variagdo aleatéria da posi¢cdo dos centros
das bandas de PL de uma amostra para outra indicam que as interfaces das
macro-regides ndo sdo perfeitamente abruptas. Estas regides, portanto, no
correspondem a pogos com numeros inteiros de monocamadas. Uma suposi¢ao
mais realistica para as rugosidades das interfaces considera uma combinagéo
das duas escalas de rugosidade descritas anteriormente: macro e micro-
rugosidades (Fig. 2.3). Interpretamos os espectros de PL entdo da seguinte
forma: as varias bandas de emiss&o s&o devidas a diferentes macro-regides do
pogo com diferentes espessuras médias, as quais chamamos ‘ilhas”. O
alargamento relativamente grande das linhas de emissdo® bem como a variagéo
na posicdo em energia dos picos de PL de uma amostra para outra sio
explicados considerando que as interfaces destas ilhas apresentam micro-
rugosidades.

As linhas pontilhadas que aparecem na Fig. 3.1 correspondem as
energias calculadas para a transi¢do fundamental elétron-buraco-pesado, e1-
hh1, para diferentes espessuras do pogo de InAs, usando a aproximagéo da
funcado envelope e considerando o efeito da tens&o no bandgap do InAs. Apesar
das aproximagdes usadas no calculo, as espessuras das ilhas de InAs podem
ser estimadas a partir desta figura. Vemos que, embora a largura nominal seja
apenas 1.5 monocamadas, algumas amostras apresentam ilhas muito mais
espessas, até aproximadamente 5 monocamadas. As espessuras dos pogos
foram também estimadas por SIMS (Secondary lon Mass Spectroscopy). Esta
técnica permite estimar o valor médio da espessura do pogo de InAs em uma
area macroscopica. Os valores obtidos para as espessuras destas amostras por
SIMS séo aproximadamente duas vezes maiores que o valor nominal, com um
erro estimado da ordem de 20%. Estes resultados também tem um melhor

acordo com as espessuras estimadas a partir dos resultados de

2Estamos aqui ysando como referéncia os alargamentos reportados na literatura para amostras de GaAs/GaAlAs com
interfaces de alta qualidade e bem caracterizadas. O modelo do Bastard, descrito em 2.3, prevé que excitons localizados
podem apresentar diferentes energias de ligag&o a um defeito. Neste caso uma componente inomogénea iria se superpor ao
alargamento “intrinseco” de uma interface ideal.

24



fotoluminescéncia. Como podemos ver na Fig. 3.1, o centro de gravidade das
curvas de PL, para todas as amostras, esta em torno de 3 monocamadas.

Tanto os resultados de SIMS como o valor nominal referem-se a
espessura média do pogo, ndo fornecendo nenhuma informacdo sobre a
distribuicdo das ilhas ao longo do plano do pog¢o. Os resuitados de
fotoluminescéncia mostram, no entanto, que esta distribuicdo ndo é uniforme,
dependendo fortemente das condicbes de crescimento. Como uma tendéncia
geral, vemos que o numero de bandas de PL aumenta com o aumento da
temperatura de crescimento. Ha também um maior alargamento das linhas de
emissdo com 0 aumento da temperatura de crescimento. Este comportamento
indica que a distribuicdo de InAs torna-se mais uniforme e que o nivel de
macro-rugosidade diminui com a diminuigdo da temperatura de crescimento,
reduzindo assim o numero de ilhas com espessuras diferentes no pogo.
Atribuimos a redugdo no alargamento das linhas de PL com a diminui¢do da
temperatura, a uma redug&o no nivel de micro-rugosidade.

Investigacdo similar sobre o comportamento das rugosidades em
interfaces de InAs/InP em fung&o do tempo de interrupgdo do crescimento foi
realizada por outros autores [11]. Os resultados obtidos, neste trabalho,
mostraram que as macro-rugosidades também aumentam & medida que o tempo
de interrupg¢ao aumenta.

A temperatura de crescimento e o tempo de interrupgdo do crescimento
nas interfaces sdo, portanto, dois parametros de crescimento criticos para a
formacdo de ilhas em estruturas de InAs/InP. Este comportamento deve-se
provavelmente ao alto nivel de tenséo (Aa/a = 3.4 %) nestas estruturas, o que
pode favorecer um crescimento quase tri-dimensional®.

Resumindo, os resultados de PL indicam que as interfaces dos pogos

quanticos de InAs nestas amostras apresentam uma combinagcdo das duas

*No crescimento existe uma competigio entre um modo bidimensional (2-D) e um tridimensional (3-D). Para reduzir a
rugosidade das intérfaces, o crescimento deve ser forcado a um modo 2-D. Tanto o aumento da temperatura de crescimento
quanto o tempo de interrupc&o podem favorecer a transig&o para um crescimento 3-D em sistemas tensionados, resultando na
formagéo das ilhas.
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escalas de rugosidade, resultando em ilhas com diferentes espessuras do pogo.
A Fig. 3.2 é uma representacéo esquematica do pogo de InAs/InP com ilhas,

onde as espessuras médias do pogo variam desde 1 até 6 monocamadas.
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Fig. 3.2: Pogo quantico de InAs/ InP com formagéao de ilhas.

3.2 Po¢o quantico de InGaAsP/InP com espessura

modulada.

Este conjunto de amostras também foi crescido pela técnica de CBE*.
Como fontes para o grupo HI utilizou-se tri-metil-indio e tri-etil-galio e para o
grupo V, arsina e fosfina. A estrutura das amostras é a seguinte:

- substrato de InP:Fe, nominalmente (100);

- camada buffer de InP com 3000 A de espessura;

- pogo quéntico de InGaAsP, com espessura nominal da ordem
de 20 A, e com parametro de rede casado com o substrato. A
composi¢cado nominal do InGaAsP corresponde ao “bulk” com
emissdo em 1.2 um para 300 K;

- camada cap de InP com 200 A de espessura.

* Estas amostras foram crescidas pela professora Ménica Cotta da UNICAMP na AT&T Bell Labs.
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Nestas amostras, a morfologia da camada buffer de InP sobre a qual o
poc¢o foi crescido apresenta um padrao particular. A superficie do buffer de InP
apresenta uma rugosidade anisotropica em uma diregdo preferencial. Como
resultado, esta superficie apresenta estruturas periédicas, com uma forma tipo-
dente-de-serra, alongadas ao longo da diregdo [011]. A Fig. 3.3 mostra imagens
obtidas pela técnica de Scanning Force Microscopy (SFM) da superficie de uma
camada de InP com este padrao de rugosidade.

A morfologia da superficie do filme de InP depende das condigcbes de
crescimento tais como a temperatura do substrato, fluxos dos elementos dos
grupos lll e V e espessura do filme. A formagéo das estruturas alongadas tipo
‘fios” somente ocorre em uma faixa estreita deste espagco de parametros [2,4].
No caso das amostras investigadas neste trabalho a temperatura de
crescimento foi 500 °C.

Este padréo particulaf de rugosidade que sé forma na superficie do InP
deve-se a uma difusdo anisotropica do In ao longo dos eixos cristalograficos e a
minimizagao da energia superficial, o que resulta na formacéo de planos (411)
que sdo energeticamente mais favoraveis [2]. Os parametros basicos que
definem a superficie do InP s&o a altura, o periodo da estrutura tipo-dente-de-
serra e a extens&o dos fios ao longo da diregéo [011]. Os valores tipicos obtidos
para estes parametros s&o 4-7 nm, 100-300 nm e 700-3000 nm
respectivamente. Um outro parametro importante é a rugosidade da superficie,
definida como o desvio quadrético medio da espessura do filme. Para nossas
amostras, o valor tipico deste parametro é da ordem de 10 A, conforme

resultados de SFM.
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Fig. 3.3: Imagens obtidas por SFM da morfologia da superficie da camada
buffer de InP sobre a qual foi crescido o pogo quéntico. Note a presenga de

estruturas alongadas ao longo da diregéo [011].
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A formagédo de estruturas periddicas é também observada nas imagens
obtidas por TEM (Transmission Electron Microscopy) de pogos quanticos de
InGaAs crescidos sobre filmes de InP com as mesmas caracteristicas descritas
acima, conforme mostrado na Fig. 3.4. Observamos a formag&o de dois tipos de
terragos nos pogos quanticos desta figura. Os terragos tém espessuras e
orientacdes diferentes em relagdo a dire¢do de crescimento e se repetem
periodicamente. Os pogos quanticos apresentam uma modulagcéo em espessura

que segue a forma da estrutura tipo dente-de-serra.

Fig. 3.4: Imagem obtida por TEM (secdo reta na diregdo [011]) para uma
amostra com dois pogos quanticos de InGaAs/InP crescidos nas mesmas

condigbes das amostras de inGaAsP/InP investigadas neste trabalho.

A partir dos resultados de microscopia obtivemos informacoes
quantitativas sobre as dimensdes dos terragos (macro-rugosidades) do pogo
quantico de InGaAsP/InP com espessura modulada. A Fig. 3.5 mostra

esquematicamente o perfil, segéo reta na diregéo [011], obtido para uma de
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nossas amostras. Resultados de TEM mostraram que a camada de InGaAsP é
aproximadamente 1.5 vezes mais espessa no terrago mais inclinado (~ 40 A) do
que no terragco menos inclinado (~25 A) da estrutura dente-de-serra. A
dimenséo lateral do terraco mais fino é aproximadamente 10 vezes maior
(~1500 A) do que a do terrago mais espesso (~150 A). O terrago mais inclinado
corresponde aos planos (411) anteriormente mencionados. O angulo entre este
terragco e o plano (100) é, portanto, aproximadamente 20°. O angulo entre o
terrago menos inclinado e o plano (100) é cerca de 2° e serda desprezado em

nossas analises.

InP
37 A
i ~ InGaAsP
(o]
|<——1500 A —>l
25 A —
InP - 150 A

Fig. 3.5: Perfil esquematico do pogo quantico de InGaAsP com espessura

modulada com base nos resultados de microscopia.

O perfil desta estrutura leva a formagcéo de dois estados eletronicos
distintos. O estado fundamental esta essencialmente localizado no terrago
inclinado (mais espesso) do pogo quantico. Este estado apresenta um forte
confinamento lateral, correspondendo entdo a um estado tipo fio quantico
(QWW). O primeiro estado excitado desta estrutura estd estendido no terraco

maior (menos espesso), sendo que a energia associada a este estado esta
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muito proxima daquela de um pogo quéntico perfeito com a mesma espessura
desta regido. Consideraremos este estado, portanto, como um estado tipo pogo
quéntico (QW)°.

Espectros tipicos de PL para estas estruturas sdo constituidos por duas
linhas de emissdo, as quais s&o atribuidas as emissdes provenientes das duas
regides distintas do pogo com espessura modulada. A banda de maior (menor)
energia é atribuida ao estado do QW (QWW). A Fig. 3.6 mostra os espectros de
PL obtidos para duas amostras a baixas temperaturas. As duas amostras
diferem apenas na largura nominal do po¢o. O valor nominal para a espessura
do poco na amostra # A é 25 A, enquanto que este valor para a amostra #B é 15
A. Este fato explica a variacdo do centro de gravidade do espectro de PL de

uma amostra em relacdo a outra.

PL@2K
)
3 #A
|
a
£
€ #B
110 1145 120 125

Energia (eV)

Fig. 3.6: Espectros de PL obtidos a 2 K para duas amostras de InGaAsP/InP. As
duas linhas de emiss&o que aparecem em cada espectro séo atribuidas as duas

regides do po¢co quantico modulado.

% A existéncia de confinamento lateral no estado fundamental sera assunto do capitulo 5.
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Capitulo 4

Dinamica de excitons nas ilhas de InAs

4.1 Introducao

Neste capitulo apresentamos um estudo da dindmica dos excitons em um
po¢o quantico fino de InAs com formagéo de ilhas. A amostra que estudamos
corresponde aquela crescida a temperatura de 500°C, cujo espectro de PL esta
apresentado na Fig. 3.1. Nesta amostra, o pogo de InAs apresenta varias ilhas
com espessura variando desde 2 até 5 monocamadas aproximadamente [1].
Estudamos a dinamica dos excitons nestas ilhas através da dependéncia com a
temperatura dos processos de recombinagio radiativa e recombinagdo nao-
radiativa, levando em consideracdo também o processo de transferéncia
excitdnica entre ilhas [2-8].

Discutiremos um modelo para analisar a dependéncia com a temperatura
da intensidade integrada de fotoluminescéncia para cada uma das bandas de
PL, bem como dos respectivos tempos de decaimento obtidos. Este modelo
baseia-se num sistema de equagdes de taxa representando as densidades de
excitons nas diferentes ilhas.’

Para facilitar a compreensao do texto, apresentamos a seguir novamente
o0 espectro de PL a 2 K da amostra investigada neste capitulo. Neste espectro,
as bandas de PL relativas a recombinacgéo das diferentes ilhas do pogo quantico
foram assinaladas por letras de a a e em ordem crescente de energia. No
restante do texto, estas letras também representardo as ilhas correspondentes.

Emissées em mais altas energias correspondem as ilhas mais finas.

'Vamos, para ndo sobrecarregar o texto, em algumas situagbes usar o nome “exciton” mesmo quando a temperatura é
suficientemente alta para que também haja portadores livres.
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Fig. 4.1: Espectro de PL a 2 K para o po¢o quantico de InAs/InP crescido a

temperatura de 500°C.

4.2 Localizagao de excitons

Conforme mencionado no capitulo 2, um procedimento usual para
investigar o efeito da localizagao de excitons € a medida do Stokes Shift e da
largura da linha de fotoluminescéncia®. Na Fig. 4.2 apresentamos resultados
experimentais obtidos para a amostra em estudo. A linha pontilhada
corresponde ao espectro de PL e as linhas sélidas correspondem a espectros
de PLE obtidos com energias de deteccdo correspondendo aos centros de trés
bandas diferentes do espectro de PL, a saber, bandas b, ¢ e d. Estes espectros
foram obtidos a temperatura de 2 K através de técnicas convencionais de PL e

PLE. Como fonte de excitagao utilizamos um laser de Ti:Safira cw (sintonizado

2segundo o modelo proposto por Bastard e colaboradores, apresentado na segdo 2.3, o alargamento da linha de PL é
associado a uma distribuic8o para a energia de ligag8io dos excitons nos diferentes defeitos, enquanto que o Stokes Shift
corresponde a posigdo média destes estados em relag@o a energia do exciton livre.
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em 920 nm no caso das medidas de PL). Para a deteccdo da luminescéncia,

usamos um detetor de germanio.
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Fig 4.2: Espectros de PL e PLE obtidos a 2K para o po¢o quéantico de InAs/InP
crescido a temperatura de 500°C. As energias de deteccéo para os espectros

de PLE estao indicadas por setas.

Observamos uma estrutura centrada em ~1.222 eV em todos os
espectros de PLE apresentados acima. Atribuimos esta estrutura a absorgéo
excitbnica fundamental na ilha e.®> Isto corresponde a um Stokes shift de
~22meV, conforme mostrado na Fig. 4.2. Este valor é relativamente grande se
comparado com amostras de alta qualidade de GaAs/GaAlAs [9-12]. Este
comportamento é esperado uma vez que a amostra analisada aqui apresenta
caracteristicas peculiares com relacdo a rugosidade das interfaces, incluindo
efeitos de relaxacdo de tensdo. O valor obtido experimentalmente é também

maior que aqueles apresentados na Fig. 2.6 que mostra os resultados obtidos

® Uma investigag&o do Stokes shift para as demais bandas de PL nZo foi possivel devido & restrig&o no intervalo de sintonia
do laser de Ti:Safira.
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por Bastard et al [12] especificamente para o sistema de GaAs/GaAlAs. No
entanto, podemos usar as conclusdes principais deste modelo para interpretar
qualitativamente nosso resultado. O modelo mostra que a energia de ligagdo do
exciton em defeitos da interface aumenta quando a largura do pogo diminui.
Como a ilha e tem uma espessura estimada da ordem de duas monocamadas,
espera-se uma energia de ligagdo do exciton substancialmente maior para este
caso. O modelo de Bastard ef a/ também prevé que o tamanho da largura
minima do defeito para que haja estados ligados diminui para pogos mais finos.
Ou seja, em pogos mais finos deve existir mais defeitos que podem localizar
excitons, o que é compativel com um maior alargamento da linha de emisséo
observado nesta amostra.

O segundo ponto importante na analise dos espectros de PLE é que a
estrutura centrada em 1.222 eV aparece em todos os espectros obtidos com
deteccdo em diferentes bandas de emissdo. Este fato indica a existéncia de
transferéncia de excitons entre diferentes ilhas do pogo quantico, mesmo a 2 K.
Ndo podemos, no entanto, concluir nada a respeito da eficiéncia deste
processo, pois uma transferéncia mesmo pouco eficiente pode ser faciimente
detectada em experimentos de fotoluminescéncia cw.

Uma outra evidéncia experimental de localizacdo de excitons a baixas
temperaturas é obtida a partir de resultados de magneto-6ptica*. Nas Figs. 4.3
e 4.4 apresentamos os resultados obtidos para os desvios diamagnéticos das
bandas de emissédo das trés ilhas principais, com campo magnético aplicado na
direcdo de crescimento e para duas temperaturas diferentes. Nas medidas
realizadas a temperatura de 6 K, os desvios apresentados pelas bandas séo
basicamente nulos até 10 T, chegando a um valor maximo em torno de 2 meV
para 17 T. Quando aumentamos a temperatura, os desvios comegam a ser ndo
despreziveis para campos magnéticos menores que 10 T, chegando a alcangar

valores relativamente maiores quando aumentamos o campo até 17 T.

* Este tipo de experimento seré discutido com mais detalhes no préximo capitulo.
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Fig. 4.3: Deslocamento das energias dos centros das bandas b, ¢ e d, em
relacdo ao espectro obtido a campo zero, em fungéo da intensidade do campo

magnético. Os espectros foram obtidos a temperatura de 6 K.

O resultado dos desvios diamagnéticos representa, no fundo, uma
competicdo entre o confinamento eletrostatico e o efeito de quantizagéo de
Landau. De uma maneira semiclassica podemos estimar esta competicdo
comparando as dimensdes tipicas destes dois efeitos, ou seja, a extensdo da
funcdo de onda do exciton e o didmetro da orbita ciclotronica. A dimenséo das
ilhas (macro-rugosidades) deve ser no minimo maior que o diametro de Bohr do
exciton (~200 A), uma vez que o espectro de PL apresenta multiplas linhas
correspondendo as diversas ilhas. Rugosidades com dimensbes menores
(micro-rugosidades) também devem estar presentes nas interfaces, sendo
responsaveis pela localizagdo de excitons dentro de cada ilha. O didmetro da
orbita ciclotrénica sera de ~200 A para um campo magnético de ~ 7 T. A
formacédo das 6rbitas de Landau para baixos campos (< 7 T) deve ser, portanto,
fortemente inibida pela micro-rugosidade e possivelmente também pela macro-
rugosidade.. Para campos fortes (> 7 T), a formacéo de érbitas de Landau dentro

das ilhas deve comegar a se tornar possivel, mas este efeito ainda devera ser
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fortemente inibido pela micro-rugosidade. Os pequenos desvios diamagnéticos
observados a 6 K, mesmo para campos maiores que 7 T, podem ser
interpretados como uma indicagéo de que a maior parte dos excitons deve estar
localizada em micro-rugosidades. De maneira analoga, o aumento relativo dos
desvios observados para campos maiores do que 7 T quando aumentamos a
temperatura para 77 K, indica uma delocalizagéo parcial dos excitons. Portanto,
a temperatura de 77 K, que corresponde a uma energia térmica da ordem de 6
meV, deve ser suficiente para que uma populagédo significativa de excitons
venga as barreiras de potencial geradas pelas micro-rugosidades.
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Fig. 4.4: Deslocamento das energias dos centros das bandas b, ¢ e d, em
relacdo ao espectro obtido a campo zero, em fungéo da intensidade do campo

magnético. Os espectros foram obtidos a temperatura de 77 K.

Resumindo, resultados de PL e PLE indicam que a baixas temperaturas
excitons estdo localizados em flutuagdes locais do potencial geradas por micro-
rugosidades. Estas conclusbes concordam com os resuitados de magneto-
luminescéncia. Adicionalmente, a dependéncia com a temperatura do efeito da

quantizacdo de Landau indica que o processo de delocalizagdo dos excitons
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pode ser ativado termicamente. Como uma ativagéo parcial pode ser observada
para a energia térmica de 6 meV, é razoavel esperar que este valor
corresponda a uma fragdo apreciavel do valor da energia de ativacao.
Resultados de PLE também indicam que as ilhas estdo conectadas a
temperatura de 2 K. Estes resultados, porém, nado fornecem nenhuma
informacéo sobre a eficiéncia do processo de transferéncia.

Para alcangarmos uma maior compreensdo da dinamica dos excitons
nesta estrutura com ilhas, precisamos obter informagbes experimentais
complementares. A abordagem que escolhemos para alcangar este objetivo foi
realizar experimentos de fotoluminescéncia cw e resolvida no tempo, ambos em
funcdo da temperatura. Os processos envolvidos na dinamica das populag¢des
dos excitons tém diferentes dependéncias com a temperatura [13-16]. A analise
em conjunto dos resultados destas duas medidas para diferentes temperaturas
possibilita resolver os diversos processos. Este sera o tema das segdes

seguintes.

4.3 Experimentos em fungao da temperatura

Os experimentos de fotoluminescéncia resolvida no tempo (PLRT) foram
feitos usando a técnica de soma de frequéncia ou up-conversion [17]. O
principio basico desta técnica consiste na mistura de frequéncia, em um cristal
ndo-linear, entre a luminescéncia excitada por um pulso curto com um outro
pulso de referéncia, sincrono com o pulso de excitagdo. A mistura nao-linear
resulta em um terceiro pulso, cuja frequéncia é a soma das frequéncias dos dois
pulsos misturados, ou seja, ®Wp; + Wg = ®g, onde PL, R, e S referem-se
respectivamente ao pulso de luminescéncia, pulso de referéncia e ao pulso
gerado pela soma de frequéncias (up-conversion). Uma vez que a mistura de
frequéncia somente ocorre quando o pulso de luminescéncia e o pulso de

referéncia’ estdo superpostos no cristal n&o-linear, a evolugdo temporal da
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luminescéncia pode ser obtida variando-se o atraso do puiso de referéncia no
cristal, em relagdo ao pulso de luminescéncia.

A soma de frequéncias somente é eficiente quando o vetor de onda do
pulso correspondente a soma de frequéncia é igual a soma dos vetores de onda
dos dois pulsos misturados, ou seja, k pL + ER = ES. Esta condig&o é conhecida
por “casamento de fase”. O casamento de fase é em geral obtido compensando
a dispersao do indice de refragdo com a birefrigéncia do cristal ndo linear”.

As medidas de PLRT foram feitas utilizando dois lasers de corante mode-
locked bombeados sincronamente por um laser de Nd:YAG mode-locked
duplicado em frequéncia; um deles operando em 920 nm e o outro em 620 nm.
O laser em 920 nm foi usado para excitar a amostra. A luminescéncia resultante
(~ 1.1 um) foi entdo misturada em um cristal n&o-linear de Li:lIO; com o laser em
620 nm. O sinal up-converted (ultra-violeta) foi entdo espectralmente separado
por um espectrémetro e detectado por uma camara CCD. Durante as medidas, a
amostra esteve posicionada dentro de um criostato de fluxo continuo de He com
temperatura variavel. Nestes experimentos, a temperatura da amostra foi
variada desde 4 até 250 K. A montagem experimental utilizada em nossas
medidas é ilustrada na Fig. 4.5.

Sintonizamos a excitagéo abaixo do bandgap do InP, em 920 nm, para
restringir a geracido de portadores apenas ao pogo quantico. Para ambos os
lasers de corante, a largura Full Width Half Maximum (FWHM) dos pulsos é de 5
ps com uma taxa de repeticdo de 76 MHz, o que corresponde a um intervalo de
13 ns entre dois pulsos. A resolugdo temporal do sistema utilizado é da ordem
de 60 ps. Na Fig. 4.6 mostramos o trago de correlagdo-cruzada entre a luz do
laser espalhada pela superficie da amostra (920 nm) e o feixe laser com atraso
variavel (620 nm). Esta correlagdo indica o grau de jitter entre os dois pulsos e

nos da a resolugao temporal do sistema de up-conversion. A largura a meia

® Se n#o houvesse disperséo, n(ws) seria igual a n(oe.) € N(wr). Neste caso, a condigéo de casamento de fase seria
automaticamente satisfeita. Uma forma de compensar a disperséo é, por exemplo, cortar o cristal birefrigente de tal forma que
o casamento de fase acontega quando a frequéncia soma se propaga polarizada com uma componente na diregdo
extraordindria e as duas frequéncias misturadas na diregéo ordindria. Este arranjo € conhecido na literatura como phase
matching type I, e corresponde ao arranjo usado neste trabalho.
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altura FWHM obtida para o trago de correlagéo cruzada é de aproximadamente
63 ps, como mostra a Fig. 4.6.

Para uma dada emisséo, acompanhamos sua evolugéo temporal variando
o atraso do pulso de referéncia em relagdo ao pulso de luminescéncia. Este
atraso foi controlado variando-se a posicdo do estagio de translagdo que
aparece na Fig. 4.5°. Obtivemos a evolugéo temporal para as principais bandas
de PL em diferentes temperaturas dentro de uma janela de tempo de
aproximadamente 600 ps. A janela de tempo é limitada pelo curso do estagio de
translagao.

Com relacdo as medidas de fotoluminescéncia com excitagdo continua
(PL cw), utilizamos um laser de Ti:safira sintonizado na mesma energia de
excitacdo das medidas resolvidas no tempo (920 nm) para excitar a amostra. O
sinal de PL foi espectralmente separado por um monocromador duplo de 1 m e
entdo detectado por um detetor de Germanio. A temperatura da amostra foi

variada desde 2 até 300 K.

% Uma completa descrigéio sobre a técnica de up-conversion pode ser encontrada em um artigo de revis&o escrito por J. Shah

17
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Fig. 4.6: Traco de correlagédo cruzada entre 0s pulsos de excitacdo da amostra

e de referéncia.
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4.4 Resultados experimentais

441 PL cw em fungao da temperatura

Na Fig. 4.7 apresentamos a evolugdo com a temperatura dos espectros
de PL para a amostra que estamos investigando. Fica evidente nesta figura que
as intensidades das varias bandas de PL variam de forma diferente com a
temperatura, sugerindo diferentes dinamicas para os excitons em diferentes
ilhas. O inset mostra a variagdo com a temperatura das posigcbes em energia
dos centros das bandas de PL. Todas as linhas apresentam um comportamento
tipico de pogo quéantico, seguindo o comportamento do bandgap do material

com a temperatura [18].
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Fig. 4.7: Espectros de PL para o pogo quantico de InAs/InP obtidos em

diferentes temperaturas.
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A Fig. 4.8 mostra a dependéncia com a temperatura da intensidade de
fotoluminescéncia integrada para as quatro principais bandas de emisséo.
Observamos uma diminuicdo da intensidade de PL com o aumento da
temperatura para todas as linhas de emissdo. De modo geral, este efeito indica
a dominancia de processos nao-radiativos a altas temperaturas. Entretanto, é
evidente que a queda da intensidade de PL n&o ocorre a8 mesma temperatura
para as diferentes ilhas. Quanto mais espessa for a ilha, maior a temperatura
onde a intensidade de PL (lp.) comega a diminuir.

Além disso, observamos que lp, para as bandas de menor energia, tende
a aumentar ligeiramente com a temperatura antes de comecar a diminuir. Este
efeito & tanto mais evidente quanto mais baixa a energia de emissdo. De
maneira qualitativa, podemos considerar que, mesmo desconhecendo a fungéo
que a descreva, a eficiéncia radiativa sempre diminui com a temperatura. E
também razoavel considerar que a foto-geracdo’ de excitons nas ilhas seja
aproximadamente independente da temperatura. No caso de pogos quanticos
simples, para os quais a intensidade de PL seja proporcional ao produto da
geracdo de portadores pela eficiéncia radiativa, o comportamento esperado
para | seria, entdo, sempre diminuir com a temperatura. A observagéo destes
ligeiros aumentos de |p. com a temperatura indica um aumento da populacéo de
excitons, especialmente nas ilhas mais espessas. Isto s6 pode ser explicado por
um processo adicional de geracdo de portadores nestas ilhas, possivelmente

devido a transferéncia de excitons originados nas ilhas mais estreitas.

7 A excitagéo é feita abaixo do bandgap do InP, de forma que os excitons s6 séo gerados dentro do pogo. Isto exclui os
processos de captura de portadores pelos pogos, que devem depender da temperatura.
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Fig. 4.8: Intensidade integrada de fotoluminescéncia para as quatro principais

bandas de emisséo.

Embora a analise apenas qualitativa da dependéncia com a temperatura
das intensidades de PL cw indique a transferéncia de excitons entre as ilhas,
este resultado sozinho n&o proporciona um bom entendimento da dinamica dos
portadores nas ilhas. Uma analise dos tempos relacionados aos processos de
relaxacdo é fundamental para entendermos melhor a dinamica neste sistema.

Para isso, neste trabalho, combinamos resultados cw e resolvidos no tempo.
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4.4.2 PLRT em func¢ao da temperatura

As Figs. 4.9 e 4.10 mostram as curvas de decaimento das intensidades
de luminescéncia obtidas para as bandas d e ¢, respectivamente. Cada uma
destas curvas foi obtida ponto a ponto variando-se o atraso do pulso de
referéncia em relacido a emissdo da amostra. Para cada atraso detectamos o
espectro de PL up-converted correspondente a uma determinada banda. Nas
curvas de decaimento para uma dada banda de PL, cada ponto corresponde a
intensidade integrada de PL desta banda para um dado atraso.

Como mostram as Figs. 4.9 e 4.10, os dados experimentais podem ser
razoavelmente descritos por decaimentos mono-exponenciais dentro da janela
de tempo em que realizamos as medidas. Note que as escalas nos eixos das
ordenadas s&o logaritmicas. Considerando entdo decaimentos mono-
exponenciais, lp. = lg exp(-t/1), fizemos ajustes dos dados experimentais para
extrairmos as constantes de tempo 1 para 0 decaimento de cada uma das
bandas de PL. Gostariamos de ressaltar que esta constante representa o tempo
de decaimento de toda uma banda de PL, ou seja, corresponde a um tempo

médio dos decaimentos das componentes espectrais dentro da banda.
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Fig. 4.9 (4.10): Evolugao temporal das intensidades de PL para a banda d
(banda c¢) apds excitagdo pulsada. As varias curvas referem-se a diferentes
temperaturas. O tempo zero corresponde a situagéo de atraso zero e foi obtido
encontrando-se a posi¢cao do estagio de translacio que corresponde ao maximo

sinal na curva de correlagao cruzada.

A Fig. 4.11 mostra o comportamento dos tempos de decaimento T em
funcéo da temperatura para as bandas b, ¢ e d. As constantes de tempo para a
banda a ndo aparecem nesta figura porque a raz&o sinal-ruido para esta banda
é muito pequena, impossibilitando a obtengéo de valores confiaveis para estes
tempos. Pelo mesmo motivo, n&do foi possivel obtermos os tempos de

decaimento para a banda d a temperaturas maiores que 150K.
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Observamos na Fig. 4.11 que a dependéncia com a temperatura dos
tempos de decaimento difere bastante de uma banda para outra. Como estas
bandas estao associadas a ilhas com espessuras substancialmente diferentes,
uma analise do comportamento dos processos de relaxagido para cada uma das
bandas deve ser feita individualmente. Em principio, os tempos de relaxacgdo
envolvidos ndo sdo 0s mesmos quando comparamos uma ilha com outra,
especialmente devido a grande variacdo relativa na espessura do pogo

quantico. Este sera o assunto da proxima seg¢éo.
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Fig. 4.11: Valores obtidos para as constantes de tempo de decaimento da
luminescéncia em fungéo da temperatura para as bandas b, ¢ e d. Estes valores

foram obtidos considerando decaimento mono-exponencial para as bandas de
PL.
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4.5 Modelo

Nesta segc&o analisaremos os resultados apresentados na segdo 4.4
usando um sistema de equagdes de taxa que descreve a evolugdo temporal das
populagdes de excitons/portadores nas diferentes ilhas do pogo quantico.
Consideraremos a contribuicdo dos seguintes processos de relaxacdo para o
decaimento de uma banda de emiss&o: recombinagéo radiativa, recombinagéo
ndo-radiativa e transferéncia de excitons entre ilhas. Nosso modelo esta
baseado nas seguintes hipoteses:

- termalizagcéo instantanea com a rede. Uma vez que o tempo de
termalizagdo com a rede (excitons no estado fundamental para baixas
temperaturas) é muito menor [4] que os tempos de decaimento de PL medidos,
podemos considera-lo desprezivel em nossas analises.

- transferéncia de excitons somente das ilhas mais finas para as mais
espessas. Esta transferéncia €& energeticamente favoravel. Dado que a
separagdo em energia para duas bandas adjacentes € da ordem de 70 meV, o
efeito inverso de ocupagdo térmica das bandas de maior energia é
relativamente pequeno, sendo portanto desprezado no nosso modelo.

- fotogeragcdo de excitons independente da largura do po¢o e da
temperatura. Uma vez que a energia de excitacdo (1.35 eV) estd abaixo da
energia do bandgap do InP, pares elétron-buraco séo gerados apenas no pogo
de InAs. Consequentemente a absor¢céo ndo depende significativamente nem
da largura do pogo, nem da temperatura. O nudmero de excitons/portadores
fotogerados em uma dada ilha é considerado entdo proporcional apenas a
densidade de area desta ilha.

- banda de PL descrita por um unico conjunto de pardmetros. Néo
estamos resolvendo a dindmica interna de uma banda de PL. Os processos de
decaimento séo parametrizados de forma a corresponder a uma média para as

diferentes componentes espectrais dentro de cada banda.
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A Fig. 4.12 ilustra esquematicamente os processos de relaxacdo
considerados no nosso modelo para a dindmica dos excitons nas ilhas de InAs.
Escolnemos uma representagdo apropriada para ilustrar os processos de
transferéncia entre as ilhas. Lembramos, porém, que a distribuicdo das ilhas é

aleatéria, de forma que uma dada ilha pode ter fronteiras com quaisquer outras.

O >

|1>d

=

Fig. 4.12: Processos de relaxagdo de excitons nas ilhas. As setas verticais

representam os processos de recombinagao radiativa (~~>) e ndo-radiativa (—).

A contribuicéo da ilha e para a dindmica das outras ilhas foi desprezada
porque estimamos que sua densidade de area € mais que uma ordem de
grandeza menor que a das outras. As densidades de area das ilhas foram
estimadas usando os resultados experimentais de PLRT a baixas temperaturas.
Dentro do nosso modelo, a intensidade de luminescéncia integrada sobre toda
uma banda de PL imediatamente apds o pulso de excitagdo deve ser

proporcional a densidade de excitons fotogerados na ilha correspondente. A



constante de proporcionalidade é dada pela taxa de recombinagdo radiativa.
N6s assumimos que, a baixas temperaturas, esta taxa tem aproximadamente o
mesmo valor para todas as ilhas ®  Portanto, podemos estimar a distribuicdo de
area das ilhas diretamente pela intensidade integrada de PL imediatamente
apdés a excitagdo. Os resultados levam as seguintes razdes de

proporcionalidade para as densidades areais: d:c: b:a=10:7: 3: 1.

4.5.1. Equagdes de taxa

Levando em conta o modelo descrito acima, escrevemos as equagdes de

taxa para as quatro principais bandas de PL como:

‘%ﬁi = 1,G(1) - Nd(i + Tnlrd N i) (1)
dc]l\t/c G- Nc(f_i_-*— :rc N (’B/dba;t'c’:z/dba))_i_ Zj Frs 2)
d—gf =nG(t) - Nb( Tib + r:rb + rr’jb)+ Zj Tojcha + %n)/dba (3)
%]i—“ =1,G(t) - Na(rlm + r:m) + Tatcha + ]—,V; Tadba + —TA-Z’- Taldea (4)

onde N; (i = a, b, ¢, d) é a densidade de excitons da i-ésima ilha; G(t) é a taxa de

geracdo de excitons por fotoexcitagdo e r é a porcentagem da area total

® Conforme discussao na subsegéo 4.5.2, o tempo de decaimento radiativo a baixas temperaturas é dominado por excitons
localizados. Estudos anteriores mostram que este tempo de decaimento ndo depende significativamente da largura do pogo
quéntico, por exempilo, ref.14
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excitada que corresponde a i-ésima ilha (densidade areal da i-ésima ilha). O
fator de peso, ry corresponde a densidade areal da itha i em relagdo a
densidade integrada das ilhas i, j e k (rij=ri/( ri. rj+r)). As constantes 1, € i
correspondem, respectivamente, aos tempos de recombinacgéo radiativa e nao-
radiativa. A taxa de transferéncia da i-ésima para a j-ésima ilha & proporcional a
i, com i, j, k, | representando as quatro diferentes ilhas. A constante de
proporcionalidade caracteristica para este processo é 1.

No nosso modelo, excitons gerados na ilha d podem entdo ser
transferidos para todas as possiveis ilhas vizinhas com um tempo de
transferéncia caracteristico, ©s. Por outro lado, nenhuma ilha vizinha pode
transferir excitons para a ilha d. Para uma taxa de fotogeragdo constante, que é
o caso do experimento com excitagdo cw, a solugéo estacionaria da equacgéo de
taxa para a ilha d (dN4/dt = 0) resulta em uma densidade de excitons expressa

por:

N, =r,Gt, (5)

onde 1/1y corresponde a taxa total de perdas da ilha d, incluindo perdas

radiativas e ndo-radiativas, i. e.

— = —+ (6)

Com relacdo a ilha ¢, a taxa de geracdo de excitons tem um termo
adicional (gs.c) que corresponde aos excitons vindos da ilha d. A solugao

estacionaria pode entao ser escrita como:

N,=r.GA+g,;.,. )7, (7)
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com a taxa total de perdas da ilha ¢ dada por:

11 1 ("b/dba + ’”a/dba)
—=—4 + (8)
Tc z'rc anc th

onde o terceiro termo representa as taxas de transferéncia para as ilhas de
menor energia. Note que na equagéo correspondente para a ilha d, Eq. (6), o
termo entre parénteses € igual a 1, uma vez que esta é a ilha de maior energia

e portanto pode transferir excitons para qualquer outra.

A geracdo de excitons na ilha b inclui os processos de transferéncia a

partir das ilhas d e c, resultando na seguinte solug&o estacionaria:

Ny zrbG[(1+gd—>c)(]+gc—>b)]Tb (9)

com

— =t (10)

Finalmente, uma vez que a banda de emissdo de menor energia
corresponde a ilha a (ilha mais espessa), esta pode receber excitons de todas
as outras trés ilhas e ndo pode perdé-los para nenhuma delas. Entdo, a

densidade de excitons na ilha a € dada por:

Na =raG[(1+gd—>c)(1+gc—>b)(1+gb—>a)]z-a (11)
com
1 1 1
— =t (12)
Ta Tra ana
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Nas equacgdes acima, o termo gi.,j relacionado com a transferéncia da itha

i para a ilha j é dado de forma geral por:

Vit jki (13)
Bimi = Ui Vi
I+ —+—
Tri

T nri

Por outro lado, as medidas de fotoluminescéncia resolvidas no tempo
foram realizadas utilizando-se pulsos de excitagdo com duragao de 5 ps FWHM.
Uma vez que este tempo é muito mais curto que os tempos de decaimento das
bandas de PL medidos (Fig. 4.11), consideramos que a taxa de geragcao de
excitons pelos pulsos de excitagédo, G(t), € descrita por uma fungdo delta. Neste
caso, as solugbes transientes das equagdes de taxa para as ilhas d e ¢ apds o

pulso sdo dadas por:

—t
Na(t) = N4(0)ex ;;) (14)

N,(1) = [N(0)+ N 4(0)4] exp(;—z)— N ,(0)4 exp(%) (15)

onde N;(0) é a densidade de excitons gerados pelo pulso de excitagdo na i-

ésima ilha e a constante A é dada por:

Yelcha
A= —— (16)
T\ Tz,
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As solugbes transientes para as ithas correspondentes as bandas de
menor energia (b e a) podem ser obtidas de maneira analoga. Nao as

apresentamos aqui porque ndo serdo utilizadas na nossa analise.

4.5.2 llha d: dependéncia com a temperatura dos

processos de relaxacao

Na discussao que segue, analisaremos a dependéncia com a
temperatura dos processos de decaimento para a ilha d. Lembrando que no
nosso modelo a geragdo de excitons por foto-excitagdo, G, ndo depende da
temperatura; e que a intensidade de fotoluminescéncia integrada sobre toda a
banda d, I 4, € proporcional a Nd/t.4, Segue da Eq. (5) que a dependéncia com a

temperatura de lp 4 pode ser escrita como:

74(T)
Trd(

Ipra(T) =1, = Iong(T) (17)

onde 74 (T) corresponde a eficiéncia radiativa a temperatura T e a constante |,
& proporcional a taxa de geracdo de excitons nesta ilha (lo < r¢G). Podemos
expressar esta constante como uma fungao da eficiéncia radiativa a temperatura

do Hélio-liquido, i. e,

_1pra(T'=4K)
nq4(T =4K)

0 (18)

Nés ressaltamos aqui que, no nossc modelo, o decaimento da banda d é

expresso como uma unica exponencial (eq. 14). Portanto, as constantes de
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tempo apresentadas na Fig. 4.11 para esta banda, podem ser diretamente
interpretadas como 14 °.
Segue diretamente da Eq. (17) que o tempo de recombinacgéo radiativa

pode ser obtido combinando dois resultados experimentais:

74(T)

Trd(T) =1 ]PLd (T)

(19)

Utilizando os valores experimentais obtidos para lpg (T) € 14 (T)
apresentados nas Figs. 4.8 e 4.11 respectivamente, obtivemos o tempo de
recombinagao radiativa 14 para as diferentes temperaturas em fun¢do da
eficiéncia radiativa a 4 K (ng(T=4K)). Na Fig. 4.13 mostramos os resultados
obtidos para 1.4 (T) considerando diferentes valores para ng(T=4K), a saber, 0.1,
0.5e0.9
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Fig. 4.13: Tempos de recombinacdo radiativa para a ilha d em fungéo da

temperatura para diferentes valores da eficiéncia radiativa a 4 K.

® Desconvolugao numérica dos dados experimentais obtidos para o decaimento das bandas de emissao n#o foi necesséria,
uma vez que os tempos de decaimento da luminescéncia medidos s&o muito maiores que a resolucdo temporal de nosso
sistema experimental (~60ps).
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Observamos na Fig. 4.13 que o comportamento de 1.4 com a temperatura
ndo muda para os diferentes valores da eficiéncia considerados. As curvas
diferem apenas por um fator de escala, sendo deslocadas para maiores tempos
quanto menor a eficiéncia radiativa, como esperado. Os resultados
apresentados nesta figura mostram que o tempo de recombinacéo radiativa &
aproximadamente constante até 50 K, aumentando com a temperatura para
temperaturas maiores.

Para interpretar estes resultados precisamos discutir o comportamento
esperado [13-15,19-21] para os tempos de recombinagdo radiativa para
excitons localizados e para excitons livres. Um trabalho bastante usado como
referéncia no estudo deste problema foi proposto por Feldmann ef a/ [14]. Neste
modelo, um exciton livre tem a taxa de decaimento radiativo limitada pela
extensdo que este pode propagar-se antes de perder a coeréncia por uma
colisdo. Considerando que as colisdes sdo dominadas por fonons acusticos,
obtém-se entdo uma dependéncia linear do tempo de decaimento para o exciton
livre com a temperatura. Neste modelo, fica implicito que enquanto a fungéo de
onda do exciton estiver localizada pela atragdo a um defeito em uma escala
menor do que o comprimento de coeréncia, seu tempo de recombinagao
radiativa deve ser independente da temperatura. Atribuimos, portanto, a
mudanca no comportamento de t,4(T) em torno de 50 K, a um aumento da razéo
excitons livres/localizados devido a ativagdo térmica.

Além disso, os nossos dados mostram claramente um aumento de 1,4 com
a temperatura mais forte do que linear a partir de 50 K. Varios trabalhos na area
também obtém este tipo de dependéncia [13,19]. Isto na verdade, n&o
representa uma inconsisténcia com o modelo de Feldmann et al, que se aplica
apenas para excitons livres. Na analise de resultados experimentais devemos
sempre considerar, no entanto, um tempo efetivo, ponderado pela populagao de
excitons livres, excitons localizados e também portadores livres. Espera-se que
o tempo de recombinacgéo radiativa de portadores livres seja maior do que o de

excitons livres [19]. A medida que a temperatura cresce, temos um aumento na
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fracdo de portadores livres. Este aumento na razao portadores livres/excitons
deve resultar, portanto, num aumento mais do que linear com a temperatura da

taxa de recombinacio efetiva ponderada.

Uma vez que ambos os processos, recombinagdo nao-radiativa e
transferéncia de excitons para outras ilhas, resultam em um mesmo efeito, i. e.,
perdas dos portadores fotogerados da ilha d com emiss&o nao-radiativa, ndo
podemos separar suas contribuicbes relativas. Definimos entdo um tempo

caracteristico para representar estas perdas, t.n(T), COMO:

1 1 1
= +
Ted Ttd Twrd

(20)

Este tempo caracteristico pode também ser determinado a partir dos

resultados experimentais para lp4(T) € t«(T). Segue das Egs. (6) e (17) que:

Toga (1) = (1 TICfL?(T) (21)
g

Na Fig. 4.14 sdo mostrados os resultados obtidos para t.w(T) para
diferentes efici@éncias radiativas a 4 K. Observamos que neste caso, ao contrario
de t,4(T), a dependéncia com a temperatura de teq(T) muda significativamente
para diferentes valores da eficiéncia, particularmente na regido de temperatura
até 50 K.
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Fig. 4.14:. Tempo de decaimento nio-radiativo efetivo para a itha d, 14, para

diferentes valores da eficiéncia radiativa a 4 K.

Para analisarmos quantitativamente este resultado, consideramos que a
taxa efetiva de perdas nao-radiativas, 1/t.qs, pode ser constituida de duas
componentes: um termo independente da temperatura e um termo

compreendendo uma ativagéo térmica E,, i. e,

1
rejj’d(T)

onde as taxas R; e R, s&o constantes.

= Rl + R2 exp(——Ea / KT) (22)

Fizemos, entdo, ajustes das curvas experimentais obtidas para Tem
usando a Eq.(22) acima. A Tabela 4.1 mostra os parametros resultantes dos

ajustes para os trés valores considerados para a eficiéncia a 4 K. Note que os
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valores obtidos para a energia de ativagcdo nao variam significativamente para

as diferentes escolhas da eficiéncia, sendo da ordem de 17 meV.

Tabela 4.1: Parametros ajustados para a ilha d assumindo diferentes valores

para a eficiéncia radiativa a 4 K.

na(T = 4 K) Ri(ns’)  Ryns’)  EsmeV)
0.1 1.24 17.3 15.7
0.5 0.69 22.4 16.8
0.9 0.14 28.6 17.8

Como mencionamos antes, a dependéncia com a temperatura do tempo
de recombinacdo radiativa sugere que existe um aumento na proporgéo de
excitons livres com a temperatura. Nossos resultados indicam que, a baixas
temperaturas, o processo de recombina¢ao radiativa € dominado por excitons
localizados. A origem desta localizagdo deve-se provavelmente a flutuagbes
locais do potencial geradas pelas micro-rugosidades. A Eq.(22) usada para
ajustar os dados assume explicitamente um processo termicamente ativado, o
qual, por consisténcia, atribuimos a delocalizagdo de excitons. Portanto,
interpretamos E, como a energia efetiva que os excitons localizados tém que
vencer para recuperar sua mobilidade usual, restrita pelas micro-rugosidades.
Quando a energia térmica é suficientemente alta, excitons localizados podem
vencer esta barreira de potencial e tornar-se méveis. Uma vez que o exciton
torna-se livre, ele pode atingir interfaces entre ilhas vizinhas e entdo ser
transferido ou recombinar né&o-radiativamente em centros de recombinagéo
nestas interfaces. Isto significa que a perda ativada termicamente, i. e, o
segundo termo da Eq. (22), pode compreender ambos o0s efeitos: recombinacgéo
nao-radiativa e transferéncia de excitons entre ilhas. Da mesma forma, o
primeiro termo desta equagdo também pode conter as contribuigées dos dois

processos. Porém, como a baixas temperaturas dominam excitons localizados,
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espera-se que a transferéncia seja pequena a baixas temperaturas.
Consequentemente, o termo constante da Eq. (22) deve refletir basicamente
uma taxa de recombinag&o nao-radiativa constante. Como podemos ver na
Tabela 4.1, esta taxa depende fortemente da eficiéncia radiativa a baixas
temperaturas.

Podemos escrever, entdo, a taxa total de transferéncia de excitons a

partir da ilha d como:

1 F xRy, exp(—E, / KT) (23)
Ttd

onde F representa a fracdo de excitons termicamente ativados que sofrem

transferéncia para as outras ilhas.

A analise dos processos de decaimento para a ilha d, ndo nos fornece
informagao sobre o valor de F. Esta informacéo sobre a contribuicdo relativa
dos processos de recombinacéo ndo-radiativa e transferéncia para os excitons
delocalizados, pode entretanto ser obtida, analisando os dados para a ilha c.

Esta analise sera o assunto da préxima subsegéo.

4.5.3 llha c: dependéncia com a temperatura dos

processos de relaxagcao

A equacdo de taxa para a densidade de excitons na ilha ¢ (Eq.(2)) é
analoga aquela da ilha d (Eq.(1)), porém com um termo adicional que
corresponde a taxa de transferéncia de excitons da ilha d para a ¢. Esta taxa
de transferéncia aparece ponderada pela densidade de area da ilha ¢ em
relacdo as ilhas b e a. O termo adicional resuita em uma exponencial extra,

negativa, para o decaimento de PL da ilha ¢, conforme Eq. (14). O efeito da
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transferéncia da ilha d para a ilha ¢ €, portanto, parcialmente cancelar a taxa de
decaimento na itha c.

A analise quantitativa dos processos envolvidos no decaimento de
excitons na ilha ¢ € bem mais complexa do que a equivalente apresentada para
a ilha d. Isto porque esta analise depende nao s6 dos parametros da ilha ¢, mas
também da descricdo da dindmica dos excitons na ilha d. Fizemos esta analise
ajustando a Eq. (14) as curvas de decaimento de PL da ilha ¢ apresentadas na
Fig. 10. Este procedimento foi feito utilizando os parametros obtidos para a ilha
d na secgao anterior e utilizando dois parametros de ajuste: 1. e F. O parametro
F definido na seg¢do anterior representa a fragéo de excitons ligados que apés
tornarem-se moveis sdo efetivamente transferidos para ilhas vizinhas. O
parametro 1. , dado pela Eq. (8), corresponde a taxa de perda total para a ilha c,
incluindo recombinagado radiativa, recombinagéo nao-radiativa e transferéncia
para as ilhas de menor energia.

Realizamos uma série de ajustes para valores distintos de F e mantendo
1. como parametro de ajuste. Utilizando como julgamento os valores obtidos
para o desvio quadratico médio, concluimos que os ajustes obtidos podem ser
considerados bons para F variando no intervalo de 0 a 30%. No caso limite em
que o parametro F & nulo, ou seja, quando n&o ocorre transferéncia da ilha d
para a ilha ¢, as equagdes para a dinamica na ilha ¢ tornam-se iguais as da ilha
d, resultando também em um decaimento mono-exponencial. Neste caso, 1. é
dado diretamente pelos tempos de decaimento de PL apresentados na Fig.
4.11. Por outro lado, no caso em que esta fragcédo é diferente de zero, o termo de
ganho relacionado com o processo de transferéncia resulta no decaimento com
duas exponenciais da Eq. (14). Na Fig. 4.15 sao apresentados os valores
obtidos para 1., considerando os dois casos limites para a transferéncia: F=0%
e F=30%.
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Fig. 4.15: Tempos de decaimento 1. em funcdo da temperatura obtidos para
F=0% (A) e F=30% (A).

Vemos na Fig. 4.15 que o comportamento de 1. é sensivel a transferéncia
de excitons da ilha d para a ilha ¢. No caso limite em que F=30%, o
comportamento de 1. torna-se mais similar ao comportamento de 14,
apresentado na Fig. 4.11. Este efeito € uma indicacdo de que o atraso
observado no decaimento de PL com a temperatura da banda ¢ em relacéo a
banda d, pode ser devido a transferéncia. Além disso, como veremos a seguir,
os valores obtidos para a energia de ativacdo sdo bastante sensiveis ao
parametro F.

A dependéncia com a temperatura para a intensidade integrada de PL
para a banda ¢ pode ser obtida a partir da Eq. (7), a qual resulta em uma
expressdo similar a Eq.(16) para a ilha d. O termo adicional relativo a
transferéncia de excitons da ilha d implica, entretanto, em uma taxa de geragéo

de excitons dependente da temperatura. |. e.,
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Ire(1) = 11+ 80 (1) 25 @3)

onde |, € proporcional a r.G; e (t(T)/t(T)) corresponde a eficiéncia radiativa a
temperatura T. Podemos escrever a constante I, em funcdo de parametros
definidos a 4K:

I, = IPLC(T=4K)
O (T = 4K)(1+ g4,5.(T = 4K))

(24)

De maneira analoga a andlise feita na seg¢do anterior para a ilha d,
podemos escrever os tempos de recombinacgao radiativa (t,.) € de perda nao-

radiativa (tenc) €m fungdo de resultados experimentais, a partir das Egs. (23) e

(8):

_ (1)
Trc(T) - 10(1 +gd—>c(T)) IPLc(T) (25)
o (T) = (1) (26
D {1_ pgoT) } !
]0(1 +gd—>c(T))

onde a taxa efetiva de perdas ndo-radiativas, que compreende a recombinagéo

nao-radiativa e a transferéncia para as ilhas de menor energia, € dada por:

1 1 1

=—Bysapa *+ Yardba) *+
Tefe  Trc Thre

(27)

Substituindo entdo os dados obtidos para 1.(T) (Fig. 4.15) e para lp. (T)

(Fig.4.8) nas Egs. (25) e (26), podemos obter os tempos de recombinagéo
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radiativa e os tempos de decaimento nao-radiativo efetivo para a ilha ¢. Estes
tempos dependeréo da eficiéncia radiativa a 4K e do parametro F.

As Figs. 4.16 e 4.17 mostram, respectivamente, as curvas obtidas para
T(T) e 1e1c(T), No caso limite em que a transferéncia de excitons da ilha d para

a ilha ¢ n&o ocorre (F = 0 %).
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Fig. 4.16: Tempo de recombinagao radiativa, 1., em fungéo da temperatura para
F=0%.

O comportamento das curvas obtidas para o tempo de recombinacgio
radiativa € muito similar aquele obtido para a banda d. Entretanto, o intervalo de
temperatura para o qual 1. € basicamente independente da temperatura se

estende até temperaturas relativamente maiores (~ 150 K).
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Fig. 4.17: Tempo de decaimento ndo-radiativo efetivo (terc) em funcdo da

temperatura para F=0%.

Para analisar os resultados obtidos para 7te(T), utilizamos um
procedimento analogo aquele adotado para a banda d, isto &, fizemos um ajuste
dos resultados obtidos para t.s(T) pela Eq. (22). Obtivemos, neste caso, uma
energia de ativacdo da ordem de 50 meV, como mostra a Tabela 4.2. Este valor
também é aproximadamente independente da eficiéncia radiativa a 4 K,

entretanto € muito maior que aquele obtido para a banda d (17 meV).

Tabela 4.2: Parametros ajustados considerando 0% de transferéncia da ilha d

para a c para diferentes valores da eficiéncia radiativa a 4 K.

(T =4 K) Ri(ns’)  Ry(ns’)  E,(meV)
0.1 0.8 28 47
0.5 0.5 67 56
0.9 0.1 77 55
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Finalmente, considerando o segundo caso limite de F=30%, nossa
analise leva aos seguintes resultados. Os tempos de recombinagdo radiativa
sdo muito semelhantes ao caso de F = 0%, apenas ligeiramente maiores. Os
valores obtidos para a energia de ativagido a partir da analise de 1 (T) séo
sensiveis ao valor do pardmetro F. Como vemos na Tabela 4.3, a energia de
ativacdo obtida para F = 30 %, aproximadamente 23 meV, torna-se mais

proxima do valor obtido para a ilha d (Tabela 4.1).
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Fig. 4.18: Tempo de recombinagcdo radiativa, t., em funcdo da temperatura

considerando F=30%.
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Fig. 4.19: Tempo de decaimento ndo-radiativo efetivo, 1, em funcdo da

temperatura considerando F=30%.

Tabela 4.3: Parametros ajustados considerando F=30% para diferentes valores

da eficiéncia radiativa a 4 K.

71o(T = 4 K) Ri(ns”)  Re(ns’)  E.meV)
0.1 0.9 16 29
0.5 0.5 11 24
0.9 0.1 5.5 18

Uma analise quantitativa das demais bandas de PL torna-se inviavel

devido ao grande numero de parédmetros desconhecidos. Esta analise

dependeria ndo s6 dos parametros relativos as novas bandas, mas também de

todos os parametros relativos as bandas de maior energia, resultando num erro

acumulado muito grande.
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4.6 Discussao e conclusoes

Nosso estudo sobre a dinamica de excitons nas ilhas de InAs, a partir das

propriedades Opticas, nos levaram as seguintes conclusées:

1) a baixas temperaturas, a dindamica & dominada por excitons
localizados.

2) apenas uma fragdo dos excitons delocalizados sofre efetivamente
transferéncia para outras ilhas.

3) com o aumento da temperatura ocorre a delocalizagdo de excitons.
Este processo pode ser descrito por uma energia de ativacdo que foi estimada

por nosso modelo como sendo da ordem de 20 meV.

Evidéncias de localizagao de excitons a baixas temperaturas sdo obtidas
a partir dos resultados de PLE, onde observamos um Stokes Shift entre a
absorcédo e a linha de emissdo, como também dos dados de magneto-optica
versus temperatura, onde observamos um aumento dos desvios diamagnéticos
com a temperatura. Além disso, o comportamento dos tempos de recombinagéo
radiativa obtidos para as ilhas d e ¢ também é consistente com a localizagdo de
excitons a baixas temperaturas.

Para concluir sobre a questdo da transferéncia entre as ilhas, precisamos
analisar todas as informagbGes obtidas em conjunto. Temos as seguintes
evidéncias experimentais de que a transferéncia de excitons entre ilhas é néo
nula: (i) o ligeiro aumento das intensidades de PL para as bandas de menor
energia antes da queda com a temperatura (Fig.4.8); (ii) a conexdo entre ilhas
observadas por PLE. A analise dos decaimentos de PL para as ilhas mais finas
(c e d) indicaram que a fragdo dos excitons delocalizados que séo efetivamente
transferidos para outras ilhas (F) esta entre 0 e 30 %. Observamos, no entanto,

que o valor. obtido para a energia de ativagdo de delocalizagdo do exciton na
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ilha ¢ depende sensivelmente do parametro F: variando de 50 meV para F = 0%
até 23 meV para F = 30%. Existem varios argumentos fisicos que nos levam a
crer que a energia de ativagao de delocalizagao do exciton na ilha ¢ deve estar
mais préxima do valor limite de 23 meV; ou seja, que a fragdo de excitons
transferidos deve estar mais proxima do valor limite de 30 %.

Os argumen'tos fisicos mencionados acima sdo os seguintes. As bandas
de PL para todas as ilhas apresentam larguras semelhantes, da ordem de 30
meV. Isto sugere que o mecanismo de delocalizacéo, e portanto a energia de
ativagdo do processo, ndo deva ser muito diferente de uma ilha para outra.
Lembrando que o valor da energia de ativagdo obtido através da analise da
banda d foi de 17 meV, e que o Stokes Shift obtido para a banda e foi de 22
meV, concluimos que o valor limite de 23 meV para a banda ¢ € mais razoavel
fisicamente. Finalmente, o préprio valor da energia de ativacdo de 50 meV

parece muito alto comparado com a largura das bandas de PL.
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Capitulo 5

Localizagao de excitons no poco quantico

com espessura modulada

5.1 Introdugao

Neste capitulo apresentamos evidéncias de confinamento lateral em um
pogo quantico de InGaAsP modulado, cuja estrutura foi descrita em detalhes no
capitulo 3 [1]. O pogo quantico de InGaAsP com espessura modulada apresenta
dois tipos de regides que se repetem periodicamente: uma com ~25 A de
espessura e extensao lateral de ~1500 A e outra com espessura de ~40 A e
extens&o lateral de ~150 A.

A regido mais espessa do poco é cercada em ambos os lados por regifes
mais finas. Lembramos que a energia do estado fundamental de um poc¢o ideal
de 40 A de espessura é substancialmente menor do que a de um pogo ideal de
25 A. No caso das nossas amostras, os dois tipos de pocos tém extensées
laterais limitadas e estdo espacialmente conectados. Para a geometria da nossa
estrutura é esperado que haja confinamento lateral para o estado fundamental
[2,3]. Na Fig. 5.1, mostramos a fungdo de onda calculada para o estado
eletrénico fundamental da estrutura’'. Na Fig. 5.2 temos a mesma fungdo de
onda mostrada na forma de curvas de nivel. O maximo da fun¢do de onda
corresponde ao centro da regido de 40 A de espessura, diminuindo rapidamente
a medida que se aproxima da fronteira com a regiédo de 25 A. Fica bastante

evidente nesta figura o forte confinamento lateral do estado eletrénico

' A estrutura real foi, neste céiculo, aproximada pela estrutura inserida na Fig. 5.2. Esta a;)roximagao foi baseada nos
resultados de TEM mostrados na Fig. 3.4.
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fundamental. Naturalmente, o confinamento na diregdo de epitaxia € mais forte
do que o confinamento lateral. As energias das transi¢ées correspondentes ao
estado fundamental e ao primeiro estado excitado, obtidas através deste
célculo, tem uma boa concordancia com os valores experimentais. O valor
experimental para a separacgéo entre as duas bandas de emissdo é ~ 34 meV e
o valor calculado para a estrutura, usando diretamente os parametros
geométricos obtidos por TEM, é de 31 meV.

Neste capitulo vamos discutir resultados obtidos usando a técnica de
magneto-Optica para investigar o grau de localizagdo espacial dos excitons [4-
8]. Os resultados serdo entdo comparados com calculos do desvio

diamagnético, para um pogo quéntico e um fio quéantico ideais.
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Fig. 5.1: Funcéo de onda calculada para o estado eletrénico fundamental. O

eixo z desta figura corresponde a dire¢céo de epitaxia.
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Fig. 5.2: Visdo da fungdo de onda para o estado fundamental em curvas de
nivel. O esquema inserido nesta figura corresponde a estrutura usada no

calculo.

5.2 Caracterizagao oOptica: PL versus temperatura

Nas medidas de PL em fungdo da temperatura a excitagao foi feita com
um laser de Ar* (5145 A) e a temperatura da amostra foi controlada desde 2 até
300 K. Os resultados obtidos para a evolugdo com a temperatura dos espectros
de PL s3o mostrados na Fig. 5.3. E evidente, nesta figura, que a intensidade
relativa das duas bandas depende fortemente da temperatura. Inicialmente a
intensidade da banda de maior energia diminui com a temperatura em relagio a
banda de menor energia, praticamente desaparecendo em torno de 50 K, e

aumentando depois para temperaturas maiores.
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Fig. 5.3: Evolugdo com a temperatura do espectro de emissdo de um pogo
quantico de InGaAsP com espessura modulada (amostra # A). A banda de
menor energia (@) corresponde a emissdo da regido mais espessa do pogo
quantico (fio) e a banda de maior energia (o) corresponde a emissdo da regiéo

mais fina (pogo).

Na Fig. 5.4 mostramos a dependéncia com a temperatura das
intensidades integradas para cada uma das bandas. A dependéncia com a
temperatura pode ser dividida em quatro regibes caracteristicas. A seguir os
resultados apresentados s&o qualitativamente interpretados, usando os

conceitos aprendidos no capitulo 4.
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Fig. 5.4: Intensidade de fotoluminescéncia integrada para cada uma das bandas

de emissao em fungdo do inverso da temperatura.

e No intervalo de temperatura |, as intensidades de PL sdo aproximadamente
constantes. Nesta regido a dindmica deve ser dominada por excitons
localizados e todas as taxas de recombinacdo devem variar pouco com a
temperatura, resultando em uma intensidade de PL aproximadamente
constante. Lembramos que neste caso, tanto rugosidades das interfaces
como variagdes locais da composi¢cdo da liga de InGaAsP podem gerar
flutuacbes locais da barreira de potencial que resultem em uma localizagéo

dos excitons.
e No intervalo de temperatura Il, a intensidade da banda de maior energia

decresce fortemente, enquanto a banda de menor energia apresenta um

pequend aumento na intensidade integrada. Neste intervalo de temperatura a
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delocalizacdo de excitons comega a ser termicamente ativada. Uma vez que
0os excitons tornam-se mobveis, a probabilidade dos excitons serem
transferidos das regiées mais finas para as regides mais espessas da
estrutura deve aumentar. O processo inverso €& energeticamente menos
favoravel. Naturalmente, nenhuma conclusdo quantitativa pode ser obtida
nesta analise porque espera-se que as taxas de recombinagédo também se
alterem neste intervalo de temperatura e possivelmente, de uma maneira

diferente para as duas transigdes.

No intervalo de temperatura Ill, a variagdo das intensidades de PL é
caracterizada por um aumento da intensidade da banda de maior energia e
uma diminui¢do da intensidade da banda de menor energia. Para estas
temperaturas, a energia térmica dos excitons deve ser suficientemente
grande para que o processo de transferéncia de excitons do QWW para o
QW comece a se tornar significativo. Este processo envolveria uma energia
de ativacédo (termalizagdo de Boltzmann) que deve corresponder a diferenca
em energia entre estes dois estados (~ 34 meV, segundo os resultados
obtidos para a separacéo entre as duas transi¢gdes no espectro de PL). Esta
transferéncia deve resultar num aumento relativo da emissdo do QW.
Entretanto, novamente é dificil estimar, apenas com base nestes resultados,
os diversos efeitos de variagdo das outras taxas envolvidas na eficiéncia total
de PL.

Finalmente, no intervalo V de temperatura, as intensidades de PL para
ambos os estados decrescem com o0 aumento da temperatura. Neste
intervalo, varios processos nao-radiativos devem se tornar bastante
eficientes, entre eles o processo de emissao de excitons do po¢o quantico
modulado para a barreira de InP. O resultado esperado, e observado, € uma

forte diminuicdo na intensidade das duas bandas de emisséao.
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5.3 PL versus campo magnético

5.3.1 Resultados experimentais

Nas medidas de magnetoluminescéncia, a amostra foi imersa em Hélio
super-fluido (2 K) no centro de um magneto supercondutor. Os espectros de PL
foram obtidos utilizando-se um cabo coaxial de fibras épticas para levar o laser
até a amostra e também para coletar a luminescéncia a partir dela. A excitagdo
foi feita por um laser de Ar’. A amostra foi montada em um suporte que
possibilitou-nos variar a orientagéo das estruturas tipo fio em relagdo ao campo
magnético.

Quando o campo magnético foi orientado na diregcao paralela a diregéo
de crescimento, as duas bandas do espectro de PL sofreram um desvio para

mais altas energias, conforme ilustra a Fig. 5.5.
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Fig. 5.5: Espectros de PL obtidos a temperatura de 2 K para o pogo quéntico de
InGaAsP/InP. A linha sélida corresponde ao espectro obtido a campo magnético

zero enquanto que a linha pontilhada corresponde a um campo de 13 Teslas.
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As medidas de magnetoluminescéncia foram feitas com o campo
magnético aplicado em varias dire¢des com relagdo a diregdo de crescimento
do pogo quéntico e variando-se a intensidade do campo até 13 Teslas. A Fig.
5.6 mostra os desvios em energia dos centros das bandas de PL, em relagdo ao
espectro obtido a campo zero, para diferentes configuracdes do campo
magnético. As diferentes orientacbes do campo magnético estdo indicadas nos
desenhos inseridos.

Quando o campo magnético foi aplicado em duas diregdes ortogonais no
plano (100), na direcdo das estruturas alongadas tipo fio e na diregdo
perpendicular a elas, os deslocamentos das energias para ambas as bandas
foram basicamente despreziveis (< 1 meV para 13 T). O caso em que o campo
foi aplicado no plano (100) na direcdo perpendicular ao fio esta mostrado na
Fig. 5.6. Este é o resultado esperado para qualquer estrutura apresentando um
forte confinamento ao longo da diregédo perpendicular ao campo magnético.
Neste caso, o efeito do potencial de confinamento domina sobre o efeito da
quantizacéo de Landau.

Por outro lado, quando o campo magnético foi aplicado paralelo a diregéo
de crescimento, as duas bandas de PL apresentaram um deslocamento em
energia ndo desprezivel. Este deslocamento, como vemos na Fig. 5.6, é
diferente para as duas bandas de PL. A banda de PL associada com a transi¢céo
de maior energia mostra um deslocamento maior do que o apresentado pela
banda de PL associada com a transi¢gao de mais baixa energia.

Dois efeitos podem, em principio, contribuir para este resultado: o efeito
de confinamento da fungdo de onda e um efeito puramente geométrico. O fator
geométrico origina-se do angulo de ~ 20° que o terraco inclinado (plano (411))

apresenta em relacdo ao terrago de maior extenséo lateral (~plano (100)).
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Fig. 5.6: Desvio em energia dos centros das duas bandas de PL em relagcio ao
espectro obtido a campo zero. As figuras inseridas nos graficos mostram a
configuragdo do campo magnético correspondente. Os simbolos abertos

(s6lidos) referem-se a banda de menor (maior) energia.
Apresentamos também na Fig. 5.6, os desvios das bandas de PL

observados quando o campo magnético foi girado de 20° em relagéo ao eixo de

crescimento. Escolhemos intencionalmente esta configuragéo para que o campo
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magneético ficasse aproximadamente perpendicular ao terragco mais inclinado da
estrutura. Observamos que esta pequena corregdo do angulo atua de forma a
aumentar o deslocamento da banda correspondente a transicdo de menor
energia e a diminuir o deslocamento da banda de maior energia, quando
comparamos estes resultados aqueles obtidos com a campo magnético paralelo
a direcéo de crescimento.

Uma interpretacédo simples para este efeito € que a rotagdo de 20° do
campo magnético em relagdo a direcdo de crescimento (dire¢do z) resulta na
direcdo mais favoravel para a formagéo das 6rbitas ciclotronicas para o estado
associado com a transi¢do de menor energia (regido mais inclinada). Por outro
lado, apds esta rotagdo, somente uma componente do campo magnético
(B;=Bcos20°) favorece a formagao das orbitas ciclotrénicas no plano x, y (plano
do terrago menos inclinado). Isto deve resultar em uma diminuigdo do
deslocamento da banda de maior energia.

Analisando cuidadosamente os resultados apresentados na Fig. 5.6,
podemos chegar a conclusbes muito importantes sobre os estados eletrénicos
em nossa estrutura. Estes resultados sdo, por si mesmos, uma evidéncia do
carater quase unidimensional do estado correspondente & transicdo de mais
baixa energia. Esta evidéncia é sustentada pela argumentacdo de que o
comportamento apresentado pelos desvios diamagnéticos, em fungcdo da
orientacdo do campo magnético, somente pode ser explicado se a fungdc de
onda correspondente ao estado de menor energia estiver fortemente localizada
na regido inclinada do pogo quéantico modulado. Se a fungdo de onda deste
estado estivesse estendida sobre o terragco maior, esperaria-se que este estado
apresentasse um comportamento, com a rotacdo de 20°, andlogo aquele
apresentado pela banda de maior energia. Com estas evidéncias passaremos a
nos referir a regido do pogo quantico mais inclinada e mais espessa, como “fio
qguantico” (QWW) e a regido mais fina como “pogo quantico” (QW).

O efeito geométrico mencionado acima € basicamente cancelado quando

comparamos 0s desvios em energia, obtidos para cada uma das bandas de PL,
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quando o campo magnético é aplicado perpendicularmente ao plano dos
terracos correspondentes. Por esta raz&o, na Fig. 5.7 apresentamos os desvios
para a banda de maior energia (QW) obtidos com o campo magnético aplicado
na dire¢&do-z e os desvios para a banda de menor energia (QWW) com o campo
girado de 20° em relagdo a diregdo-z. A diferenca entre as duas curvas nesta
figura é relativamente pequena quando comparada com o0s erros experimentais
(ambos sdo ~1 meV). Observamos, no entanto, que o0s pontos experimentais
correspondentes aos desvios da banda de menor energia permanecem sempre
menores do que aqueles obtidos para a banda de maior energia.

A andlise da Fig. 5.7 nos da uma evidéncia adicional do confinamento
lateral do estado fundamental. O comportamento esperado para QWs ideais
com espessuras equivalentes as duas regides do pogo quantico modulado,
seria um desvio diamagnético ligeiramente maior para um pogo de 40 A
comparado com um pogo de 25 A [9,10]. No entanto, o resultado experimental
apresentado acima é justamente o oposto. Isto prova a existéncia de um efeito
adicional que resulta num comportamento diferente daquele esperado para
pogos quénticos ideais. Este efeito é atribuido ao confinamento lateral do
estado fundamental (QWW), que dificulta a manifestacdo da quantizacdo de
Landau na dire¢io para qual ocorre o confinamento lateral, resultando em um

desvio diamagnético menor para este estado.
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Fig. 5.7: Desvio em energia dos centros das bandas de PL em fung&o do campo
magnético. Os simbolos abertos correspondem ao desvio diamagnético para a
transicdo de menor energia e os simbolos sélidos referem-se a transicao de

maior energia.

5.3.2 Comparagao com a teoria

A Fig. 5.8 mostra os desvios em energia calculados para um QWW ideal
com 40 A de espessura e extenséo lateral de 150 A, e para um QW ideal com
25 A de espessura, com campo magnético aplicado perpendicularmente a
direcdo de maior confinamento. Esta situagéo corresponde aos resultados
experimentais apresentados na Fig. 5.7. O calculo considera o potencial
eletrostatico da estrutura ideal e a interagdo Coulombiana entre elétron e
buraco na presenca de um campo magnético, levando em conta todos estes

efeitos na mesma ordem de aproximagéo.
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Fig. 5.8: Desvios diamagnéticos calculados para um pogo quantico ideal com 25
A de espessura e para um fio ideal com 40 A de espessura e 150 A de largura.
No calculo considerou-se estruturas de iInGaAsP/InP com a mesma composi¢cio

apresentada pela nossa estrutura.

Comparando os resultados experimentais com os correspondentes
tedricos observamos que existe um bom acordo qualitativo para a dependéncia
relativa dos desvios de energia dos estados do QW e do QWW. Ou seja,
apesar do QWW considerado no calculo ser mais espesso na dire¢ado de maior
confinamento do que o QW, os resultados tedricos também resultam em um
desvio menor para este estado, evidenciando o efeito de confinamento lateral
adicional desta estrutura comparado com o QW. No entanto, os valores
absolutos obtidos teoricamente sdo maiores que os desvios observados

experimentalmente. Esta discrepancia pode ser atribuida ao fato de que no
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calculo considerou-se interfaces perfeitas e desprezou-se quaiquer efeito de

localizac&o dos excitons devido as flutuagdes das interfaces.

5.4 Discussio e conclusodes

Neste capitulo, analisamos os desvios em energia dos dois estados do
poco quantico de InGaAsP/InP com modulacéo em espessura, em fungédo do
campo magnético para diferentes orientagcbes do campo. A dependéncia
anisotropica com 0 campo magnetico dos desvios diamagnéticos das duas
bandas de PL mostrou-se uma forte evidéncia de confinamento lateral.
Concluimos que esta estrutura apresenta um estado fundamental tipo fio
quantico e um primeiro estado excitado tipo po¢o quantico.

Os dados experimentais obtidos para os desvios diamagnéticos mostram
uma concordancia qualitativa com um calculo tedrico. Porém, quanto a
magnitude dos desvios, os valores experimentais sdo da ordem de duas vezes
menores do que os obtidos pelo calculo. Interpretamos esta discrepancia
considerando que a baixas temperaturas, os excitons devem ser localizados por
defeitos relacionados com as interfaces. A analise de PL versus temperatura é
consistente com esta localizagdo. Vale a pena destacar que, neste capitulo,
quando nos referimos a localizagdo de excitons, estamos analisando a sua
contribuicéo para o desvio diamagnético e, portanto, a dimenséo de referéncia é
o raio da orbita ciclotrénica. Uma fracdo dos excitons vai estar localizada em
escalas inferiores a orbita de Landau, e ndo vai contribuir para o desvio
diamagnético. Uma outra frag&o vai estar localizada em uma escala comparavel
a 6rbita de Landau e tera um desvio menor do que o caso ideal. E o restante
tera extensdo espacial suficiente para contribuir com todo o desvio calculado. A
diferenca entre os valores dos desvios obtidos experimentalmente e aqueles
obtidos teoricamente refletem portanto um efeito da média das contribuigbes

correspondentes a estes trés casos.
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Capitulo 6

Conclusoes

O tema central deste trabalho foi o estudo das propriedades épticas de
heteroestruturas quéanticas com caracteristicas especiais relativas as
rugosidades apresentadas pelas interfaces. Dois tipos de estruturas foram
estudadas: estruturas apresentando “ilhas” e estruturas apresentando “fios”.

O primeiro tipo de estrutura foi obtido com pogos quéanticos de InAs/InP.
Esta amostra apresenta uma rugosidade na interface aleatéria e relativamente
alta se comparada com a pequena espessura média do pogo quantico (valor
estimado por SIMS de 3.6 monocamadas). Mostramos que as rugosidades nas
interfaces afetam fortemente as propriedades Opticas dos excitons. As multiplas
linhas de PL desta amostra foram atribuidas a ‘“ilhas”, cada uma delas
correspondendo a uma diferente espessura efetiva do pogo quantico,
determinada pelo nivel médio de rugosidade local. Rugosidades com escalas de
variacdo espacial menores do que as responsaveis pela separagcdo em bandas
sd0 responsaveis por um outro efeito: o de localizagdo do exciton dentro de uma
ilha a temperaturas suficientemente baixas. O efeito de localizagéo foi
investigado através de experimentos de PL, PLE e magneto-6ptica. Observamos
um Stokes Shift (~ 22 meV) entre a linha de PL e a de PLE, que foi associado a
energia de ligacdo media dos excitons ligados a defeitos em relagdo a energia
do exciton livre. Observamos também um aumento dos desvios diamagnéticos
das bandas de PL com a temperatura. Este efeito foi explicado com base na
ativacdo de excitons livres pelo aumento da energia térmica.

Para estudarmos a dindmica dos excitons, combinamos as técnicas de PL
cw e PLRT em funcdo da temperatura. Os dados experimentais foram
analisados a partir de um sistema de equacgdes de taxas. Neste modelo, as

taxas representam o comportamento médio das excita¢des, que podem ser tanto
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excitons localizados, excitons livres ou portadores livres. Obtivemos a
dependéncia com a temperatura para a taxa de recombinacdo radiativa
diretamente a partir dos resultados experimentais. Analisando o comportamento
das taxas obtidas com a temperatura, concluimos que os excitons localizados
dominam a dindmica a baixas temperaturas. A medida que a temperatura
aumenta, ocorre a delocalizacdo de excitons com uma energia de ativagédo que
foi estimada pelo nosso modelo como sendo da ordem de 20 meV. Este valor
concorda com o valor medido do Stokes Shift. Concluimos também, através
desta analise, que apenas uma fragcdo dos excitons delocalizados sédo
efetivamente transferidos das ilhas mais finas para as mais espessas e que o
efeito de delocalizagdo dos excitons também deve contribuir para um aumento

da recombinagao nao-radiativa.

O segundo tipo de estrutura estudada foi obtida com pocos simples de
InGaAsP/InP. Os parametros de crescimento usados, neste caso, levaram a
uma flutuacéo peridédica na espessura do pogo. Este padrao de modulagéo tem
uma coeréncia ao longo da direcao [01 1] relativamente longa (até ~ 3um), de
modo que podemos considera-lo como fios ao longo desta direcdo. A geometria
da estrutura foi caracterizada por técnicas de microscopia. O espectro de PL
apresenta duas linhas de emiss&o. A linha de maior energia foi associada a um
estado estendido, tipo QW, e a linha de menor energia foi associada a um
estado localizado na regido mais espessa, tipo QWW. Um calculo do estado
fundamental desta estrutura mostrou a localizagéo da fungéo de onda no QWW.
As energias obtidas neste calculo tém um bom acordo com as posi¢gbes das
bandas de PL. O confinamento lateral na regido mais espessa foi investigado
por medidas de magneto-6ptica. Observamos desvios diamagnéticos diferentes
para as duas bandas de PL, incluindo diferentes comportamentos em fungéo da
orientagéo do campo magnético aplicado. A analise da anisotropia dos desvios
apresentados pela§ diferentes bandas mostrou fortes evidéncias do

confinamento lateral do estado fundamental desta estrutura. Um calculo dos
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desvios diamagnéticos para estruturas ideais representando nossa estrutura
explicou qualitativamente os resultados obtidos. Quantitativamente, chegamos a
um erro da ordem de um fator 2 entre os valores calculados e os medidos. Este

erro foi atribuido a efeitos de localizagdo dos excitons a baixas temperaturas.
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Abstract

This work was centered in the study of optical properties of quantum
heterostructures with special characteristics related to interface roughness. These
structures present ‘“islands”, obtained from InAs/InP quantum wells (QWs) and
“quantum wires” (QWWs), obtained from InGaAsP/InP QWs. The techniques used here
were photoluminescence (PL), excitation photoluminescence (PLE), magneto-optics
(MO) and time-resolved photoluminescence (PLRT).

We have studied the InAs/InP samples combining information of PL, PLE, PLRT
and MO. We have investigated the exciton dynamics in the InAs islands by analyzing it
using a rate equations approach. We have shown evidences of i) exciton localization at
low temperatures due to local fluctuations of the potential generated by interface
roughness; ii) thermal activation of free excitons and iii) free exciton partial transferring
to thicker islands. |

We have studied the InGaAsP samples using the PL and MO techniques. These
structures present a single quantum well with thickness modulation. Typical PL
spectrum exhibits two emission lines. The higher energy band was attributed to an
extended state, “QW-like”, and the lower energy one was attributed to a state localized
in the thicker region, “QWW-like". The lateral confinement in the thicker region was
investigated by analyzing the anisotropy of the diamagnetic shifts presented by the
different PL bands. These studies show strong evidences of lateral confinement of the

ground state of the structure.



