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Resumo

Neste trabalko, estendemos o formalismo de Massa Bfetiva e Funcao En-
velope aplicado ao calculo de hetercestruturas para incluir acoplamento entre
vales de pontos distintos da zona de Brillonin. Em particular, estudamos a
simettia do acoplamento I'—X e aplicamos o formalismo desenvolvido ao
problema de Excitons confinados em pogos guénticos '—X acoplados. Ana-
lisamos a transiclo sistema direto/sistema indireto mediada por um campo
elétrico externo e calculamos, em fungio deste campo, alguns parémetros que
580 Importantes para a dinamica excitdmica neste materiais: massa efetiva
perpendicular & interface, dispersio de estadoes, forga de oscilador.



Abstract

In this work we have extended the Effective Mass and Envelope Function
.approximation applied to heterostructures to address the problem of mixing
among different valleys in the Brillouin zone. We have studied specifically
the symmetry of I'—X mixing and we applied the developed model to treat
confined exeitons in coupled [*-X quantum wells. We analysed the transition
between direct and indirect system assisted by an external electric field and
calculated some parameters, ag a function of this {ield, that are important to
excitonic dynamics: effective mass perpendicular to interfaces, dispersion of
states, oscillator strength.
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Notacao e Convengoes

Ne(N;) nimero total de eléirons ({ons) do sistema

Ay
z
WV
n
N

conjunto de valeres de Ay, Ay, ..., A,

direcio de crescimento das heteroestruturas

volume do cristal

volume da célula unitaria

nimere de céiulas unitarias

paralelo & diregao de crescimenio da hetercestrutura
perpendicular & direcio de crescimento da heteroestrutura
vetor de onda de Fermu

constante dielétrica

constante de Boltzmann

temperatura

matrizes de Pauli

velocidade da luz

matriz identidade 2x2

constante de rede (7 5.6 A)

irea lateral da hetercestrutura

carga do elétron
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1 Introdugio

Desde que Tsu e Esaki[l] sugeriram, pela primeira vez, as potencialida-
des dos materiais compoestos de jungdes de diferentes semicondutores, muita
énfase na area de Estado Sélide tem side dada ao estudo das propriedades
Tisicas destes materiais.

Além das aplicagdes em lasers e dispositivos eletrdnicos, as heteroestru-
turas, comeo s30 chamadas, podem ser construidas de maneira a propiciar
as condi¢des necessdrias para o estudo de alguns fendmenos fisicos que, em
matertais naturais, sao mascarados por outros efeitos ou simplesmente nio
ocorrem. Como exemnplo podemos citar o Efeito Hall QQuantico, descoberto
e 1980 por Kiaus von Klitzing ef ol.[2], que acontece devido as propriedades
do sistema quase-bidimensional de elétrons que se forma em interfaces de he-
teroestruturas.

Existem basicamente duas abordagens distintas para o caleulo dos estados
eletronicos nestes materials: modelos microscopicos € Aproximacio de Massa
Efetiva € Funcio Envelope (AMEFE). No primeiro tipe de abordagem, os
estados 830 calculados analogamente a0 case dos semicondntores tipe bulk.
Os estados eletrdnicos sdo definidos a partir dos parametros microscopicos
da estrutura {funcbes e niveis de energia atémicos). JA na AMEFE, cada
camada do material que forma a heteroestrutura é aproximada por um bulk,
com suas funcdes de Bloch bem definidas. O estado eletrdmico é escrito
como uma combinacio linear destas fungdes de Bloch, e os niveis eletronicos
dependern da dispersao de bandas dos materiais hospedeiros.

No nosso trabalho tratamos de heterojun¢des dos semicondutores GaAs,
AlAs e ligas Al Gey_.As. Estes materiais 550 cristais tipo blenda-de-zinco,
n05 quais 0s 4tomos estio dispostos periodicamente como na figura 1.

Como a estrutura € periddica no espaco, sabemos que todos os estados
deste material podem ser descritos dentro da zona de Brilloyin através do
indice n de banda e do vetor de onda k.

Na figura 2 temos a origem do espago reciproca (centro de zona) represen-
tada pela letra I'. Temos também seis pontos que correspondem aos centros
das faces quadradas do octaedro truncado. Estes pontos sao representados
por X. Tanto no ponte I’ quanto em X, temos extremos da banda de condugio
para os sistemas GaAs e AlAs.

Nas dispersoes da figura 3 percebemos claramenie uma faixa de energia
onde n&o existern estados eletrénicos disponiveis { gep). Em torno desta regiao
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Figura 1: Cubo convencional de cristais tipo blenda-de-zinco. Esta estrutura
pode ser vista como uma rede de Bravais cibica de face centrada (fec} com
dois dtomos na base, deslocados wm quarto da diagonal principal um em
relagio ao outro.

§ %=

Fignra 2: Zona de Brillouin da rede fce com alguns pontos de alta simetria
em destaque.
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Figura 3: Bstrukura de bandas para AlAs (A esquerda) e para GaAs (3 direita)
ctn diregoes de alta simetria.

de encrgia temos, acimma, a banda de condugiio ¢, abaixe, a banda de valéneia,
Sem o acoplamenio spin-6rhita do hamilloniano, a banda de valoncia é com-
posla de 6 disperades degeneradas no cenlro de zona, originadas pelos orhitais
ligantes tipo p. Quando consideramos o termo de spin-drbita, parte desta de-
generescéncia ¢ quebrada e a banda de valéncia passa a ser composta de vina
handa de buraco leve ¢ uma de buraco pesado, degeneradas em I', e da banda
de split-off deslocada para energias mais baixas em relagio as duas primeiras.

Vemos que tanto para GaAs gquanto para AlAs, a banda de valéncia possni
maxime no centro de zona. Este falo é na verdade uma propriedade de todos
os semicondutores [11-V. Ja o minimo da banda de condugio acontece em
penios da zona de Brillouin que dependem do material. No cago do (GaAs
este ponto também € o ponto I' e, portante, dizemos que possui gap direto,
No AlAs, o tminimo da banda acontece nos vales X e dizemos que o material
tem gap indireto, Na realidade a banda de condugio dos semicondutores
estd acoplada com as bandas snperiores[] € isto leva & estrutura tipo camel’s
back em torno do ponto X[4], isto €, o minitno ndo acontece exatamente em
X mas em um ponto um potico deslocado em dire¢io ao centro de zena. No
nosso trabalho nao consideraremos este efeito e, portanto, assumiremos que
o minimo acontece em X,

Se calcularmos as funcdes de Bloch destes semicondutores através de um
modelo Tight-binding simples{’], veremos que estas fungdes das bandas de
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valéncia, proximas a T, sio formadas predominantemente pelos orbitais ligan-
tes tipo p. Em consequéncia, as dispersdes destas bandas sio anisotrépicas,
ou seja, a massa efetiva dos buracos depende da diregio considerada. Por
sua vez, as funcdes de Bloch da banda de condugae, em torne do centre
de zona, sio formadas pelos orbitais anti-ligantes tipo s e portanto a dis-
persio correspondente é isotrépica. J& nos vales X, os estados eletrbnicos
sao formados pelos orbitais anti-ligantes s e anti-ligantes p, e as dispersces
s&0 anisotrdépicas. A superficie de energia constante no espago reciproco em
torno de X & um elipsdide de revolucio com ejxos principais nas diregtes
{100} e nos planos perpendiculares.

Nz heteroestruiura, os estados eletrénicos préximos ao gap sao formades
principalmente pelas funcdes de Bloch da banda de condugio e de valéncia.
Estas fungdes em torno de T' sio cotnbinadas e dac origem a nivess tipo
T. Analogamente as func¢des de DBloch em torno dos vales X dao erigem
a nivels eletrdonicos de caricter indireto, tipo X. Em principio nao existem
motivos para supor que as funcées de Bloch proximas deste dois pontos nao
se acoplam na heteroestrutura, uma vez gue elas 80 antoestados do material
bulk e ndo da hetercestrutura. De fato este acoplamenteo existe e pode ser
medido experimentalmente. Através da escolha apropriada dos parametros
da heteroestrutura ou da aplicagio de perturbagdes externas {campo eléirico,
campo magnético, pressao, etc) pode-se aproximar energeticamente ¢s niveis
[' e X e com isso reforcar a influencia do acoplamento I'—X.

Os primeiros trabalhos tedricos sobre o acoplamento I=X foram realizados
por Osbourn|6] e Mailhiot et ¢l.[7] mas, somente cm 1986, indicios experimen-
tais deste acoplamento foram obtidos por Mendez ef al[8] através de medidas
de tunelamento ressonante em dupla barreira, Estes antores obtiveram picos
na curva de probabilidade de transmissio em funcdo da voltagem aplicada
que foram atribuidos ao canal I' — X — T, no qual os estados propagativos
tipo I' sic espalhados na interface para estados tipo A confinados nas bar-
reiras, que por sua vez sao espalhados de volta para estados propagalivos
tipo I'. Depois deste trabalho experimental aparecen na literatura uma série
de artigos nos guais os autores abordavam o acoplamento I'-X por meio de
calculos microscopicos|d, 10, 11].

As primeiras tentativas de descrover este fendmeno dentro da AMEFE
foram realizadas por Ando e Akera[l2, 13, 14]. Neste trabalhos ¢ acopla-
menta I'—X na heteroestrutura & implemenlado através das condicdes de
contorne apropriadas nas interfaces para as funcdes cavelope I' ¢ X. Com-
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parsndo os resuttados deste formalismo com eédleulos de Tight-binding, os
autores puderam extrair os valores das pardmetros de acoplamento. Con-
tudo, algumas caracteristicas do acoplamento nfio eram descritas por Ando e
Akeral, e somente com o trabalho de Aleiner e Ivchenko[15] estes problemas
foram sanados.

Paralelamente zos calculos tedricos, alguns trabalhos experimentais foram
surgindo nos quais se media a intensidade do acoplamento, utilizando para
isso um campo elétrico aplicado sobre ¢ sistema[16]. Pressio hidrostaticali7]
e campos magnéticos{18, 19] também foram utilizados para controlar a in-
tensidade deste acoplamento. Através de medidas absolutas de absor¢io em
superredes, Voliotis et al.[20] estimaram recentemente este valor.

No nosso trabalho consideramos um potencial de interface que acopla os
vales I' e X na heteroestrutura. Conseguimos cbier dentro da AMETFE, ape-
nas considerando a simetria espacial deste potencial de interface, as mesmas
caracteristicas do acoplamento I'—X que aguelas obtidas por calculos mi-
croscopicos. Em seguida aplicamos o formalismo desenvolvido para caleular
o3 estados excitdnicos de uma. hetercestrutura com pogos I' e X acoplados
e caracterizamos a transigdo entre sistema direto (fungio de onda tipo T') ¢
sisterna indireto (fungio de onda tipo X) mediada por uma campo elétrico
externo.

Este trabalho esta dividido em: capitulos da seguinte maneira: no capitulo
2 resumimos as aproximagoes que 530 feitas sobre o hamiltoniano original do
coistal, de modo a tornar tratavel o calculo dos estados eletronicos. Também
introduzimos o concelto de Exciton de Wannrier e desenvolvemos a equacac
efetiva para materiais tipo bulk. No capitulo 3 discutimos o modelo de Kane
que fornece as disperstes dos bulks em torno dos pontos extremos da estru-
tura de bandas. () conheciruento das dispersdes em torno destes pontos do
espago reciprocc € muito util para construir os estados eletronicos da he-
teroestrutura pois, como mostramos no capitulo 4, as equacgtes efetivas das
fungoes envelope podem ser ablidas a partir da matrix de Kane, cojos autova-
lores ddio as digpersdes das bandas. No capitulo 4 apresentames as hipoteses
basicas da AMEFE e desenvolvemos o sistema de equacdes efetivas que sdo
obedecidas pelas funcbes envelope. No capitulo 5 apresentamos o formalismo
que desenvolvemos para incorporar 6 acoplamento '-X no modelo de massa

Come, por exemple, a dependéncia do sinal do termo de acoplamento em fungio do
nimers de monocamadas entre interfaces.



efetiva. O capitulo 6 contém uma descrigio do sistema onde aplicamos o
nosso modelo de acoplamento I'=X para o caleulo do exciton, bem como
resultados e discussdes. Finalmente apresentamos, no dltimo capitulo, as
conclusoes do nosso trabalba.



2 Fundamentacao Tedrica

O cristal & um sdlido composto de atomos ordenados pertodicamente
no espaco. Podemos, a grosso modo, dividi-lo em dois sistemas: sistema
eletronico (elélrons de valéncia) e rede ({ons). Resolver ab-initio a dindmica
do cristal &, no escapo da Mecénica Quéntica, resolver o hamiltoniane do
sistemna considerando todos os seus operadores. Este hamilloniano se escreve

2 PZ

Zﬁ +§sz

1'—1 a=1

(¥ ]+VH[:R}+VE:{I‘ R) (1)

onde Vgg & o potencial de interacdo entre elétrons, ¥j; € o termo equiva-
lente para os fons ¢ Vg; € o potencial que acopla og ions aos elétrons. Na
maioria dos fendmenos fisicos de interesse em Estado Solido, os sistemas
envolvidos possuem urm ntimero muito grande de graus de liberdade (sis-
temas macrescopicos ou mesescopicos), o que lorna intratavel o problema
matemitico de diagonalizacdo do hamiltonianc. Em consequéncia desta difi-
culdade, sugeriu-se isolar os graus de liberdade relevantes para o fendmena de
interesse e tratar o resto do sistema como uma perturbagio. Ainda assim al-
gumas aproximagdes preservam um caracter bastante geral para os problemas
e simplificam de maneira significativa o tratamnento do sistema. Duas destas
aproximagbes mais conhecidas sio: Aprezimacdo Adiabdtica e Aprozimacdo
de Campo Aute-consisiente.

2.1 Aproximagao Adiabatica

Esta aproximacio fol desenvolvida por Born € Oppenheimer para o pro-
blema de moléculas[21] e posteriormente estendida para s6lidos[22]. A apro-
ximacao adiabatica consiste em dividir o hamiltoniano total em sistema
eletrénico e em sistema de ions, tomando como justificativa a diferenca de
massa entre eles. Como a massa dos lons e algnmas ordens de grandeza
superior & massa dos elétrons, um pequeno deslocamento na configuragio
dos ions faz com que oz elétrons se rearranjem em um tempo caracteristico
relativamente curto, durante o qual os ions praticamente nao respondem ac
movimento cletronico. Esta diferenca da dindmica dos dois sistermnas possi-
bilita tratar a evolucdo temporal dos elétrons através de um hamiltoniano
efetivo, onde as coordenadas dos ions entram como pardmetros. Podemos



separar do hamiltoniano em (1) os termos gue contenham as ecoordenadas
eletrdnicas e, no potencial de interag@o Vgy, substituir as varidveis dindmicas
dos jons R por parfimetros Fﬁ{) que especificam a configuracdo dos mesmos.
Escrevendo o operador elelronico efetivo, temos

I Ng p2 _—
[ J— hd 15 #= =
HY ; o + VEB(F) + Vei (¥, Ro) (2)

Uma vez escolhido ¢ conjunto de valores Ry, teremos especificado comple-
tamente HE . Podemos, em principio, diagenalizar este hamiltoniano e obfer

seus autoestados que dependerdo das coordenadas dos {ons. Na pratica, a
sua resolugiio & uma tarefa impossivel pois para cada conjunto de Ry tere
mos uma configuragao diferente para o sistema eletronico. Isto € contornado
na aprozimacdo estdtice onde, a0 invés de resolvermos o hamiltoniano para
todas as configuracdes Ry, fixamos as coordenadas dos ions como sendo suas
posigdes médias, isto &, o cristal assume a simetria da rede de Bravais. Na-
turalmente esta configuracio depende das condigfes termodinamicas {tem-
peratura, pressao, etc.) e também da interag¢do com o sistema eletronico. Na
aproximacao adiabatica chega-se ac mesmo hamiltoninano eletive quando
escolhemos a posicio média dos fons, M, para as coordenadas dos mesmos.

Em posse dos antoestades de HY podemos usé-los para definir o hamil-

toniano dos fons. A fungdo de onda total do sistema, dentro da aproximacéo

estdtica, é escrita como o produto direto das funcdes de onda eletrénica ¥(F)
e ionica O(R}

Bus(F, R) = YalF)0up(R) (3)
onde & e 3 denctam conjuntos completos de antoestados de /7# e do hamil-
toniano efetivo para os fons, reapectivamente. Embora a fung:iﬂngle onda total
possa ser escrita como produto das fungdes de onda dos dois sistemas, vemes
que ainda persiste uma correlagio entre eles pois o eatado dos jons sera de-
terminado pelo estado eletronico, através do indice o. Em outras palavras,
para cada configuragéo eletrénica a teremos um hamiltoniano H% para os

jons, que pode ser deduzido simplesmente aplicando o hamiltoniano total (1)
sobre o estado acimal[23]



i N p? — -
H™ =5 o~ + Vi(R) + (VENR) (4)
i=1 2M;

-onde a interacio com os elétrons estd inteiramente contida no tltimao terme

{Vﬁl’}[ﬁ) = (‘pa|VE1(fﬁﬁ] - VEI(E: Eﬁﬂ‘l’a} (5}

Em geral, apenas os dois primeiros termes a direita da equagado (4) sio re-
solvidos exatamente, enquanto que 0 termo de acoplamento acima é tratado
perturbativamente. A energia total do sistema consiste na soma das energias
dos elétrons e fong, Eup = B + Fi3*. Temos finalmente os dois problemas
separados: primeiro resolvemos H%:,:, e depais, usando as solugdes eletrdnicas

como parametros de entrada, resolvemos ##%. Desta forma determinamos
o9 estados aproximados do problema.

(s argumentos que sustentam a aproximacho adiabatica ou estitica sdo
argumentos qnalitativos que, por si 36, ndo conferem validade s aproxima-
ghes, mas em conjunte com a corroboragio experimental, comprovam a sua
aplicabilidade,

Como estamos interessadoz em estudar apenas propriedades eletrénicas,
abandonaremes a dinimica do sistema idnico e continuaremos na préxima
secdo comn 0 hamiltoniano da equagio (2).

2.2 Aproximacao de Campo Aunto-consistente

Emhora a aproximacio adiabatica tenha simplificado bastante o hamil-
toniano a0 separar a rede dos elétrons, ainda temos o problema de muites
corpos. A interagio coulormbiana entre os elétrons faz com que a dindmica
seja correlacionada, tornando as equagdes extremamente complexas. Muitos
modelos foram desenvolvidos para tratar o efeito de correlagio e atualmente
muita énfase tem sido dada aos fendmenos caracteristicos de muitos corpos.

Ponto de partida para entender estes sisteras sdo os modelos de Hartree e
Hartree-Fock.

2.2.1 Modelo de Hartree

Este'modelo consiste basicamente no ansaiz de escrever a fungio de onda
eletronica como preduto tensorial das funcdes de onda de cada elétron[24].
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Estas funcdes de uma-particula sio obtidas minimizando a energia total do
sistema

=[] ki) (6)
§(U|H|T) =0 (7)

Fara incorporar a ortonormalidade das fungdes |i} no caleulo variacional,
550 introduzidos multiplicadores de Lagrande ¢; e posteriormente estes sho

identificados como auto-energias de nm-elétron®. As fungdes de onda obede-
cemm

{gp— + Vor{r,Ro) + Z tb; |'¢;}} |sh:} = eiltbi} (8)
yuu1

A soma actma € [erta sobre todos os estados ocupadoes, com excecio do proprio

|th:). A energia total do sistema é dada por

== Zw};wq ||nf ;) (9)

{) segundo termo da equacio acima tem, como eleito, cancelar parte da in-
terac@o de pares de elétrons que entra duplamente na somatoria das energias
¢;- A equagao (8) pode ser entendida como um problema antoconsistente, O
potencial de interagio coulombiane que aparece em (8) depende das fungdes
i}, que sdo solucdes da prépria equagio. Escolhide um conjunto inicial
[1hi} 4> calculamos o petencial coulombiane, resolvemos o sistema de equaches
acopladas (ou, equivalentemente, de autovalores), e obtemos um novo con-
junto de fungdes ﬁ."::}l. A operagio se repete até a convergéncia ser atingida,
isto &, a diferenga cntre as somas das energias 7, ) e T, b1 ser insigni-
ficante, onde as somas limitam-se acs estados n de interesse. Desta forma,
obtemos o5 estados eletrénicos na aproximacio de Hartree.

2.2.2 Modelo de Hartree-Fock

s . s oMt :
Sabetnes-qiie particulas idénticas sio indistinguiveis. Formalmente isto
leva & uma restrigio sobre o espago de configuragio das particulas e pode

*Teorema de Kooprman
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ser demonstrado que, para R® ou dimensdes superiores, a fungio de onda,
definida de forma univalente, deve ser simétrica ou antissimétrica em relacao
4 permutacao de particulas[25]. Os elétrons sdo férmions e, portanto, pos-
suem funcio de onda antissimétrica. Esta propriedade de sistemas fermionicos
nao é considerada no ansatz de Hartree (equagao 6). Fock[26],por sua vez,
eatendeu este modelo para levar em conta o efeito da estatistica dos elétrons.
No modelo de Hartree-Fock a funcio de onda é antissimetrizada usando-se de-
terminantes de Slater. Analogamente 3 aproximacio de Hartree, minimizga-se
a energia do sistema e obtém-se a equacdo para os estados W) }

{i"' + Ver(r, RU) + Z{":’L’J ||T¥£’J } I3} + Evt.r(r)le} = ‘Ei'hbi:} (10)

2
com Vy(r) = {t’bj'fri_rﬂwj'-}

A primeira somatéria inclui a intera¢io coulombiana entre o elétron no es-
tado |¥;} e os demais. Este termo é chamado de interagio direta. Ja a
segunda somatdria, que aparece aqui mas ndo no modelo de Hartree, acopla
os diversos estados |1;). Este termo de caracter nao local é chamado de in-
teracdo de troca e surge devido a estaiistica dos elétrons. Slater[27] sugerin a
aproximacio do termo de troca por um potencial proporcional a raiz cibica
da densidade de carga, eliminando desta maneira a complica¢io adicional
devido ab caracier nao-local da interacdo. Substituindo o potencial de troca
por um termo proporeional a p'/? recuperamos a equacao de auiovalor nsual
que, como no caso de Hartree, pode ser resolvida anto-consistentemente.

Finalmente, transformamos o problema original de muitos elétrons em
tm problema antoconsistente de uma particnla. A partir desta aproximagsao
podemos tratar o sistemna eletrénico de forma apropriada.

2.3 Simetria de Translagao: Teorema de Bloch

Dentro das aproximagdes adiabatica e estalica, os elétrons “enxergam”
ions fixos em posicbes de equilibrio que formam a rede de Bravais. Con-
sequentemente, a interacio elétron-iton tem simetria de translacdo por ve-
tores desta rede. Da mesma forma, a interacio eléiron-elétron, que na
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equacao (10) foi substituida pelo campo auto-consistente, sera invariante
tambem sob translagtes da rede. Em 1928, Bloch, analisando estas simetrias
do cristal, conzeguiu explicar qualitativamente a diferenca entre isolantes e
condutores[28]. Ele partiu da anélise de Fourier da equacho de Schrédinper
e mostrou o aparecimento de um gap de energia na estrutura de nivels que
determina, juntamente com ¢ numere de elétrons por célula unitaria, a na-
tureza do solido. Bloch demonstrou que a funcac de onda eletrdnica, sujeita
a potenciais periodices, pode ser escrita como

(i) = v%e"‘”unk(r} (11}

onde .5 {r) € nma furcao com a mesma periodicidade da rede. Este resuliado
& conhecide como Teorema de Bloch, O vetor de onda k aparece como um
nimero quintico no espaco reciproce que, no esquema de zona reduzida,
é definido deniro da primeira zona de Brillouin do cristal. Este vetor e
¢ indice de banda n definem oz chamados estadcs de Bloch |nk} e, nesta
representacio, identificam todos os estados eletrdnicos do ceistal.

2.4 Estados Excitados: Excitons

As equagdes de Hartree-Fock sfio 1iteis para o céloulo apenas do estado
fundamental do ctistal, pois se baseam na minimizacio da energia total do
sistema. Os estados excitados sio, em geral, muito mal descritos por estas
equagdes, principalmente para maferiais semiconduteres, que possuem gap
finito. Nestes maferiais, as excitagbes de mais baixa energia desempenham
um papel fundamental em muilas propriedades do cristal. Historicamente
o estudo destas excitagbes comegou com Frenkel em 1931[29]. Ele propds a
existéncia de estados excitados de sistenmia eletrdnico que nio participavam
da condugio elétrica. Estas excitacdes do cristal 530 chamacdas de excilons.
Os excitons podem ser entendides como excitagbes elementares formadas
por pares de elétrons e buracos gue interagem através do potencial coulom-
biario. O movimente reduzide destes pares de parliculas & quantizado em
niveis hidrogendides enguanto que seu centro de massa se propaga como
umna particula livre,

As equagbes de Hartree-Fock nio prevéem a formacio dos excitons pots
superestimam a repulsdo entre os elétrons ao escrever a funcio de onda como
um inico determinante de Slater, Em um célculo exato, esta fungio de onda
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2 uma combinagdo linear de varios determinantes com todas as possiveis
ocupacoes dos estados de uma-particula. Mas para o cdlculo do exciton
trunca-se a base de estados de muitos-corpos. Apenas estados correspon-
dentes a excitacbes de pares elétron-buraco sio considerados, isto €, ao invés
de tratar a intera¢io entre N elétrons trata-se a interagio entre duas quase-
particulas.

Naturalmente as funcoes de Bloch sio usadas como base de fungoes de
uma-particula, pois j4 incluem parte da interagio eletronica através da apro-
¥imagao de campo auto-consistente. O hamilioniano, na representacio de
operadores fermidnicos, se escreve

1
HY =3 (ahlk)al ae, + 5 3 3 (hikalVkskial alarar,  {12)
fy ke kpkg kgks

Aqui os k's sio abreviagbes dos nimeros quanticos de banda n, vetor de
onda k e spin o. O primeiro termo do hamiltoniano contem potenciais de
uma-particula. Esta incluida af a intera¢io elétron-rede estitica. Q segundo
termo descreve a interacio coulombiana V = e?f|r — r'| entre os elétrons. As
excitagbes elétron-buraco consideradas sio descritas pelos estados

|ev} = ala,|Wo) {13}

onde |Pp) & o estado fundamental do cristal (banda de valéncia preenchida).
Em lev}), um elétron é retirado da banda de valéncia com nimero quintico
ks e colocado na banda de conducgao com k..

Superficie de Fermni:
Q ‘
jev)

| o)

0 elétron fora da superficie de Fermi é espalhade devido a interagio com
os elétrons restantes e, portanto, estas excitacbes possuem um tempo de

13



vida finito, O estado estacionario do sistema sera uma combinacgio destas
excitagoes

\Weze) = D élcv}lev) (14)

A equagio de autovalores pode ser obtida aplicando-se o hamiltonjanc (12)
sobre o estado acima. Obtemos assim

> ¢lev vl H v} = Edlev) (15)
o
{0 clemento de matriz da somatcoria € composto de termos de uma-particu-
la & outros de duas-particulas, que sao calculades no apéundice A. Usando os
resultados obtidos podemos expressar este elemento come

(ev|HYdvY = {a|V]od) — {cv']V]c'v)

n { {clk|c) +Z{ ck|V|c'k) — ckrVikc’}}}
- { | Alv) +Z{ (0'k|V[wk) — (v’klvlkv}}}ﬁw
+ {z k| Alk) + kifj{kmv;ka (kmvwk}}}&uauéﬁ

N (16)

Come o hamiltoniano possul simetria de translacio, o vetor de onda total
é um bom namero quantico. Podemos, em consequéncia disto, resolver o
problemna dentro de sub-espagos determinados por este vetor de onda. O
estado |vc) terd momento total k. — k,*. Apenas estados |ve} e [v'e} que
satisfacam k. — k, = ky — ky 580 acoplados pelo hamiltoniano, Esta relacio
entre os vetores de onda implica em

6{_-’,:_- — Eu’y {1?)

Podemeos com isto reescrever o elemonto de matriz como

205 buracos contribuers com spin ¢ momento negativos em relacio ao elétron.
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{eo| HE vy = {ev'|V]|ve') — {ev'|V D)

{ev
+ { clf|e} +Z{{ck11"|c.’c} {ckIV]kc}}}ﬁurﬂﬁcrc

{vlhlw} + Z{ {ok|V |0k} — {vHVikv}}} LN

kF kr

kp

+ {Z {klh|k} + = ZZ{kk*Wlkk’} {kk‘wwk)}}au-uaﬂ
k

(18)

Cada termo desta equagio pode ser interpretade através da aproximacio
de Hartree-Fock. O ditimo termo desta expressio contém somatorias que
podem ser identificadas como a energia do estado fundamental do cristal £].
(O antepemiltimo termo corresponde & diferencga entre a energia do sistema
com N -+1 elétrons (um dos quais na banda de condugao com miimere quintico
k.) e com N elétrons: EN*l(k,) — EY. Ja o peniltimo termo € a diferenga
EY — EN-Y(k,). Reescrevendo, termos

(o] H vy = {BNP(k) + EV"1(k,) — BN 18y
+ {ev'|V]re) — {ev'|V]|cv) (19)

os indices {c, ¢, v,v'} carregam também o nimerc quintico de spin. Expli-
citando esta dependéncia e assumindo que o potencial V seja escalar, isto €,
nio atue sobre os spins, teremos

(kotokuo, HE|Kolkla!y = {EN¥'(k.) + EV-Yk,) - Eg}gk;kuﬁk;k.ﬁa:méa;a-:
b Bk AV ek 6104 Grune
— (kK VIk kYoot 8ata, (20)

O elemento de mairix pode ser tabelado da seguinte forma, para todos
o8 possiveis valores de spin (o.0y, 000w}
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HY W ot
1t TA4+B B { 0
H B A+B 0 0
H ] ) A L
bt 0 { 0 A

com A= {EMP(k)+ EV7Uk) - EJ Youn, bup, — (heky |V |EDR,)
B = (kE|V|kED

Tendo em vista a tabela acima podemos fazer uma transfomacao de base

nolespaco de spin de mode a diagonalizar parte do Hamiltoniano. Os estados
da nova base sao escritos como,

_ 1
M=0) = AT+
=1y = |1
M=2) = |ID
1
M =8 = —{111) - 141) 21)

Estes elementos M = 9,1,2,3 30 todos antoestados do operador de spin
total 5%. Como este operador comuta com o hamiltoniano?, seus antoestados
serdo também autoestados de H*, (O estade M = 0 cotresponde ao singleto.
Ja M =1,2,3 correspondem as componentes do tripleto. Assim, ao escrever

¢ hamiltontane nesta base, desacoplamos os sub-espagos de spin. O elemento
de matriz é dado por

{kekoy MIH|RE; M) = {A+ 2Bép0}dpn (22)

que Nos permite reescrever a equacio [15) COmo

Ha conservagac do spin total do sistema.
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{BN¥Uk) + ENYE) - B¢ (k) + 3, ¢M (kKO (KK, kiK,) =
k k!

(E + By )™ (k.k,) (23)

onde definimos C¥ (k. k., k.k]) = 2{k.k |V |k.K a0 — (kK. |V ]k k).

E importante notar nestas equactes que somente o estado singleto do
exciton carrega o termo de troca {k K, |V |k.k’}. Em geral, o termo de troca
é muils menor que o termo direto € nio o levaremos em consideragao neste
trabalho. A anélise deste termo pode ser encontrada na ref.[31]. Para os
estados do tripleto podemos escrever gue

AET k) + BNk (k) — 30 oM (ke Mk |V k) =
: Kk,

(E + Ey j¢™ (k.ky) (24)

Nesta etapa & 0til distinguir dois tipos de excitons: aqueles ern que a
interacio de conloinb entre elétron e buraco no meio cristaline ¢ bastante forte
e portanio possuem um raio pouco maior que as distancias interatdmicas, e
aqueles em que o raic é bem maior que esta distancia e, portanto, nic sentem
as varlagoes microscopicas do potencial eristalino, mas sirn um potencial
espacial médio, Agueles s3o chamados de Fzcitons de Frenkel e estes dltimos
de Ezcitons de Wannier. No apéndice B mostramos que, para excitons de
Wannier, a transformada de Fourier da equacio (24) pode ser calculada na
aproximacao de massa eletiva e reescrita como

{EN+1{_£1U-:} + EN_I("'ivh) - } qfr::g-:(rm I‘h.]' = (E + E }i[r:m{r”rh]

(25)
Nesta equacdo a banda de condugao ENTUE,) e de valéncia EN-Y{k,)
aparecem como operadores sobhre a fungao de onda exciténica

€|re — kgl

Verelte,ta) = 3 M (Ko, Jeome o (26)
kuk.,

No caso de heterojuncdes de materiais, a simetria de translacio na direcio
de crescimentoe (z) da estrutura é quebrada. A componente do vetor de
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onda total do exciton nesta diregio ja nio € um bom numero quantico e os
estados estacionarios sfio formados por combinagtes de fungdes de onda com
diferentes K,'s. No entanto, assume-se que & equagdo (25) continua valida
para cada um dos materiais. A desconfinnidade dos potenciais cristalinos
entra nesta equagio através dos parametros efetivos que descrevem a banda

de conducio e de valéncia. A constante dielétrica ¢ também & fungdo do
material.

18



3 Modelo de Kane

Fm muitas aplicacGes em semicondutores, as perturbages externas ex-
citam apenas estados préximos aos extremos das bandas de valéncia e de
condugio {préximos ao gap). Neste caso, modelos aproximativos relativa-
mente simples podem ser desenvolvidos para estudar os semiconduteres.
Estes esiados sio tammbém os mais relevantes para calcularmos os estados
em heteroestrufuras.

Medidas experimentais da estrutura de bandas nos pontos de minimos
e maximos, onde a densidade de estados é relativamente alla, sdo de facil
acesso e caracterizam muito bem os estados correspondentes a estes pontos.
Célculos de Tight-binding semi-empiricos {referéncia [33], por exemplo), ali-

% ados 3s medidas experimentas, fornecem informacdes sobre a simetria das

fungdes de Bloch em toda a zona de Brillouin.

Complementando aproximagoes do tipo Tight-binding, alguns outros mé-
todos foram desenvolvidos para o célculo apenas dos estados préximos a
pontos de alta simetria ou extremos de banda. Um dos métodos mais im-
portantes para este fim é o chamado métode k - pf34], que tem sido u-

sado desde as primeiras tentativas de entender a estrutura eletrénica dos
materiaig[35, 36, 37].

3.1 Meétodo k. p

O hamiltoniano dos elétrons no cristal pode ser escrito comoe

: B
HY = % +V() + 1P - (F X VV) (27)

onde apenas a corregdo relativistica de acoplamento spin-érbita foi incluida{38].
O potencial entre o elétron e a rede estatica, assim como a interagao entre
elétrons via aproximacio de campo auto-consistente, estiio representados no
hamiltoniano acima por V{r). Aplicando este hamiltoniano na funcio de

Bloch {equacgdo 11} e operando explicitamente as derivadas sobre a onda
plana, obtemos

{H' + W (i)} uk(r) = Bunadr) (28)
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el L pz _ﬁ' -
HE e 5 + Vir} + P {(Fx VV)
hk? k-p h? -
Wik) = S + % —F 4m2c2k'[.:r x VV) (29)

(30)

____.x'/:ffk equacio (28] é definida dentro da célula unitaria e com condigdes de
contorne periédicas. HE € o hamiltoniane original, agora aplicado sobre
ugk(r]. Wik} ¢ nma termo adicional dependente de k, que aparece na
equacao devido & aplicacio da derivada sobre a onda plana da fungio de
Bloch. O hamiltoniano em (28) é chamado de hamiltoniano k- p. Lutfinger
e Kohn demonstraram que o conjunto de solucdes {u g (r);in = 1,2,...} desta
equa¢io para um valor qualquer de k forma uma base completa[39]. Qu seja,
podemos expandir as solucdes de (28) para qualquer k em termos da base
gerada pelas solugdes em T, por exemplo. Tratande o termo adicional Wk}
como perturbacio, os estados de Bloch préximos a estes extremos pedem ser
calculados. Em geral, perturbagio de segunda ordem ¢ usada e o tensor de
massa efetiva aparece nas equagoes.

3.2 Matriz de Kane

Em 1857 Kane[40] introduziu um método diferente para resolver a equagio
{28}). Ele utilizou 0 método de Lowdin[41] para tratar a perturbacio W (k).
Neste método, os estados do sistema sdo classificados em dois tipos: ague-
les que sdc fortemente acoplados entre si através da perturbagio, e agueles
fracamente acoplados. Kane cousideron que apenas as fungdes de Bloch
das bandas ['s,['7,['s no centro de zona pertenciam ao primeiro tipo, en-
quanto que o restante das bandas eraimn classificadas como do segunde tipo.
Em seguida diagonalizou exatamente o hamiltoniano (28) no subespago de
Ig, ['7,Tg. No modelo de Kane, a interagao das bandas deste subespaco com
as bandas remotas é tratada como perturbagic. Este método é muito til
para descrever os estados dentro da zona de Brillouin préximos & origem do
e3paco reciproco.

Através do cilenlo de Tight-binding, sabemos que as fungbes de Bloch
no extremo da banda de condugio (valéncia) sao predominantemente uma
combinagdo linear anti-ligante (ligante) dos orbitais atdmicos tipo s {p) do
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Figura 4: Niveis de energia dos extremos de banda sem e com interacio spin-
6rhita. Eg é aenergia de gap do material e A a separagio entre as bandas de
buraco leve/pesade e a banda de split-off. O nimere entre parénteses indica
a degenerescéncia do nivel.

cation e do anion. Quando incluimos a interagio spin-érhita, os estados de
valéncia que sfo degenerados et spin, se misturam, originando autoestados
do pseude-momento angular total J.

{Considerando a simetria destes estados e seus niveis de energta, a matriz
do hamilteniano neste subespago se escreve como na figura 5[42], onde ky =
(ks +1k,)/v2 e P é o elemento de matriz de Kane:

P =~ L(81p.iX) =~ L(SIp,l¥) = ~L(Slp|2)

Pode ser demonstrado que o termo de spin-orbita fora do centro de zona,
que aparece em W (k), & muito menor que as dois outres tertnos de Wik).

Por isto ele foi desprezado no calculo dos elementos de matriz da figura5.
Definindo o termo

ﬁz kz
2m

e diagonalizando esta matriz, obtemos o seguinte conjunto de equagtes que
descrevern as dispersdes E{k) das bandas ['g, 7, T

Mk) = E(k) — (31)
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Figura 5: Matriz do hamiltoniano. O zero de energia é tomado como sendo no
fundo da banda de condugio. Os vetores de base estio ordenados da seguinte
forma:liS 19,13/2,1/2),{3/2,3/2001/2, /2),}iS 1),13/2,—1/2),13/2,~3/2) e
172, —1/2}.

Ak} = —Eg (32)

AMKHMkK) + EgHA(K) + Eq + A} = B2E2PH{A(k) + Eg + 2A/3}  (33)
onde cada uma delas é duplamente degenerada. O primeiro fato a ser ressal-
tado é que as dispersdes independem da orientacio do vetor k. Dependem
apenas do seu médule £ = {k|. Isto significa que o modelo de Kane, na
sua forma mais simples sem inclusio das bandas remotas, leva a dispersdes
isotropicas. Na verdade, os semicondutores I[1-V apresentam anisotropia®.
Outro aspecto falho do modelo de Kane, na sua forma simples, se refere 2
dispersao do buraco pesado {equacic 32), que & igual a dispersic de elétron
livre.

Estes problemas sac corrigidos se incluimos a interacio dos estados do
subespago em torno do gap com as outras bandas. Podemos desenvolver
uma hamiltoniano efetivo, dentro de Tg, Ty, I's, que inclui a interagio com
estas bandas remotas perturbativamente[47], seguindo o modelo de Léwdin.

As dispersdes etn (33) sio uma boa aproximacio para 2 estrutura real na
regizo em torno do centro de zona. A diferenga entre a dispersio real, e 2

*Principalmente nas bandas de valéncia.

22




E(ev$
E.D-
f
-/
m_"
G LA B R x
0&  flo  0s @8 -0& § [0 04 0B
mky [0 Ree  Ioby 4 Leos ety
1 L0
Gads [100) ! Aas 100]
&-—15
N

Figura 6: Comparagac entre as dispersdes do modelo de Kane (curvas pon-
tilhadas) e do cilenlo de Tight-binding {curvas cheias). Valores imagindrios
de %, correspondem a estados evanescentes.

dispersido no modele de Kane, cresce & medida em que aumentamos (k|. Isto
acontece porque o termo adicional Wik}, que acopla g, I'7 e I's, aumenta e
passa a ser comparavel a diferenga de energia entre estas bandas e as bandas
remotas. Consequentemente o acoplamento entre este subespaco e as outras
bandas ge torna mais forte e a truncagem em I's, I'7 € I's passa a nio descrever
apropriadamente as dispersoes.

Na fignra 6, a estrutura de banda do GaAs e do AlAs, dada por Kane, é
comparada ao resultado equivalente obtido pelo método Tight-binding[43].

Vemos que para k's pequenos {reais on imaginarios) as dispersies, dadas
por (33}, sdo mnito boas, De forma que o8 estados proximos ao ponto T sio
bem caracterizados por este modelo, Conhecer bemn estes estados é de fun-
damental importincia ao tratar as heteroestruturas semicondutoras. Nestes
materiais 08 estados eletrénicos sho conatruidos a partir das fungdes de Bloch
dos maleriais hospedeiros, Tanto as solugBes propagativas do bulk, quanto
as evanescentes, contribuemn para a hetercestrutura pois, neste materiais, as

novas condiges de contorno fazem com que ambos os tipos de funcdes de
onda tenham signilicado fisico.
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4 Heterojuncoes

Com o advento das tecnicas modernas de crescimento de materiais {por
exemplo, MBE® e MOCVDY), tornou-se possivel a fabricagiio de estruturas
compostas de jungoes de diversas cristais. Estes novos materiais s50 chama-
dos de heteroestruturas. Nos casos em que a diferenga entre as constantes
de rede dos varios cristais que formam a heteroestrutura é pequena, os de-
feitos cristalinos que aparecem no material, devido ao descasamento destas
constantes, podem ser bastante minimizados. Estes defeitos aumentam a
largura de linha dos niveis eletrénicos {ou equivalentemente, diminuem o
tempo de vida dos elétrons nos estados correspondentes) e com isto preju-
dicam o estudo destes materials,

As propriedades eletrdnicas das heteroestruturas podem ser controladas
através dos parametros das amostras: material hospedeiro, larguras de ca-
madas, dopagens, etc.

3.0
0.5
3
W20 E
> 3
g E
g n
5 =
2 g
o {0 %
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& 2
5
0 1 10
54 5.6 5.8 6.0 6.2 6.4 6.6

Lattfce constants (A}

Figura 7: Gap e constante de rede para alguns semicondutores de interesse.

Os semicondutores GaAs e AlAs possuem pardmetros de rede muito
proximos, com um descasamento em torno de 0.1% (Ver grifico da figura
7). 4o, portanto, excelentes candidatos para compor heteroestruturas livres
de defeitos. De fato, a malor parte da pesquisa realizada em nanoestru-

SMolecular-Beam Epitaxy
*Matalorganic Chemical Vapor Deposition
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Figura & Interface entre GaAs e AlAs. A diregho de crescimento & a {100)
{por convenciio aqui, eixo z). Circulos vazios representzim o &nion comum
As, eirculos cheios os dtomos de Ga e cfreulos hachurados os dtemos de Al

turas utiliza, como materiais hospedeiros, estes materiais e também a liga
Al Gay_.As, tratada dentro da aproximacao de cristal virtuazl. No nosso
trabalho também estudamos sistemas que 540 compostos por estes semicon-
dutores.

A repido espacial de transi¢io enkre materiais gne formam a estrutura é
chamada de heterojuncdo. As heterojuncdes, em amostras de alta qualidade,
podem ter largnra de apenas algumas monocamadas. [Jurante o crescimento
da amostra, existe difusao de atomos de um material para o outro, que se
traduz em flutvacdes das larguras das camadas dos hospedeiros e na formacio
de ilhas na regido de interface. Mas estes defeitos de desordem podem ser
minimizados durante o processo de crescimento através da interrupcio dos
fluxos dos gases que sdo usados para compor os materiais[44]. Desta forma,
amostras com interfaces relativamente abruptas podem ser crescidas peles
métodos mencionados acima. Na figura 8 mostramos uma helerojuncio ideal
eutre GaAs ¢ AlAs

As interfaces quebram a simetria de translacio espacial na direcio de
crescimento, O hamiltoniano da heteroestrutura reflete esia nova simetria. e,
em decorréncia, o teorema de Bloch, na diregio z, nfo é mais valido. Isto sig-
nifica que as fungbes de Bloch dos bulks se misturam para formar os estados
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Figura 9: Rede de Bravais no plano xy. Os vetores unitarios sdo & =
af2(1,1,0) e a2 = af2(—1,1,0). Us vetores da rede sfho A = nya; + ngay,
onde 7y e na a0 inteiros.

estacionarios do novo material. A periodicidade no plano perpendicular a z
se mantém. Isto implica em dizer que os vetores de onda &, e k, continuam
sendo bons niimeros quanticos do sistema. A juncdo da figura 8 define uma
rede de Bravais no plano xy, conforme podemos ohservar pela figure 9.

O teorema de Bloch, aplicade ao plano perpendicnlar, nos diz que o estado
eletrdnico |} pode ser escrito come

(rlo} = %eikL-PekL{p,z] (34)
LOIN
fie (0 + A, 2) = b, (pr2) (35)

nestas expressdes p € o vetor posigio no plano xy e § é a drea perpendicular
da hetercestrutura. A funco &, (p,z) pode ser escrita na base de fungbes
de Bloch {equagio 11) dos materiais hospedeiros

Eelo2) = 30 03T 4Mk)rlnk ok, (36)

M=Cads AlAs n &,

onde aparecctt a somatéria sobre os materials, sobre as bandas e sobre a com-
ponente k; do vetor de onda. A componente perpendicular k; esti restrita
& zona de Brillouin da heteroestrutura (mini-zona de Brillouin).

26



AN

».\ Xx

X

Figura 10: Zona de Brillouin da heleroestrutura (quadrade inlerno} e inter-
seccio da zona de Brillouin do bulk com o plane k-k, (octagono externo).

05 estados da bulk conlides na zona de Brillonin original sio rebatidos
para dentro da ini-zona e, aqueles que caem no mesine ponto k), she mis-
turados na combinaciio lincar em (36). No caso de um pege queintico?, toda
a zona de Drillonin de bulk colapsa para o plane k. k,, manlende invari-
ante o vetor de onda perpendicular de cada estado, Nas superredes®, a zona
de Brillouin é dobrada para a mini-zena através dos vetores da nova rede
reciproca, maniendo novamente os vetores k. inalterados. Desta [orma, to-
dos os estados do bulk sio empacotados deniro da mini-zona de Brillouin da
hetercestrutura {firuras 10 e 111,

Através de argumentos de simetria espacial, percebemos que apenas cs
estatos de bulk com k, = k, = ( seriio acoplados com os estados no ponto
I. Isto acontece em particular com os estados em X, e —X,, no extremo
de zona. A intensidade deste acoplamento &, em geral, fraca. Contudo seus
efeitos serdc importantes quando a separacio em energia dos estados for
pequena. [m alguns sistemas de interesse (GaAs/AlAg, por exemplo) este
acoplamento & forle o suficiente para ser ohservado oxperimentalmente.

Como os pontos X; e X, podem ser unidos por uma reta vertical em k.,
eles tambeém serao acoplados pelas interfaces, no processo de dobramento de

8Sanduiches de materiais,
?Sequéncia periddica de pogos quianticoa.
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Figura 11; Estados dos bulks empacotadoes dentro da mini-zona de Drillouin.

X

X

bandas {ver figura 12}.

E importante notar que, se a heteroestrutura é crescida em uma outra
diregiio, toda a analise feita aqui é valida mmas o acoplamento se darad entre
estados distintos. Por exemple, se & diregio de crescimento fosse {111}, entio
o8 estados no ponto T se acoplariatn com aqueles em L.
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Figura 12: Zonas de Brillouin vizinhas. Alguns pontos de alta simetria sio
mostrados. Na heteroestrutura os pontos I' e X se acoplam, bem como X e

X,.

29



5 Aproximacéo de Massa Efetiva e Funcéao
Envelope

Desde o surgimento das primeiras heteroestruturas apés o célebre artigo
de L. Esaki e Tsu[i}], muitos esforgos tém sido realizados no sentido de com-
preender as propriedades eletrdnicas destes materiais, Os primeiros célculos
tedricos foram baseados na descrigio do sistema a partir de sua composicio
microscopica. O método de Tight-binding empirico foi muite utilizado para
este fim[43, 46}, Nele, a heteroestrutura é modelada come sende um ma-
terial tipo bulk, com uma célula unitéria composta de varics atomos. Os
nivels eletrdnicos da estrutura sio formados a partir dos orbitais atdémicos.
No principio, pelo fate das celulas unitérias conterem um nidrmero muite
grande de itomos, esta abordagem tedrica pareceu limitada s superredes
com periodos curtos apenas. No entanto, Chang e Schulman mostraram
como contornat este problema intrinsico do Tight-binding|47].

QOutro método utilizado também para descrever as nanoestruturas é o
chamado método de pseudo-poienciall48, 49]. Tal como o Tight-binding,
este método parte da descrigio microsedpica do material.

Embora estes métodos microscopices sejam capazes de descrever os es-
tados em toda a mini-zona de Brillouin, eles apresentam, em contrapartida,
algurnas limitacGes que restringem sua aplicabilidade. Eles, por exemplo, sdo
de dificil aplicacio para célculos auto-consistentes em heteroestruturas que
possuam dopagens. Também nio se aplicam, de maneira natural, ao estudo
destes materiais na presenca de campos externos.

Em oposi¢io 4 abordagem microscépica, existe outro formalismo que se
apdia fortemente na descrigio da hetercestrutura através dos parametros
dos materiais hospedeiros. Este formalismo é chamado de Aprovimacdo de
Massa Efetive ¢ Fungdo Envelope (AMEFE). Nele, os estados do material
sdo deseritos em termos das fungdes de Blech em torno de um ponto de alta
simetria da zona de Brillouin dos cristais constituintes (ponto I, usualmente),
Antes de ser aplicada &s heteroestruturas, a AMEFE ji era utilizada em
diversos problemas relativos ao bulk. Luttinger e Kohn utilizaram-na para
descrever os estados eletronicos do bulk na presenca de campos externos|39].
A AMEFE foi também usada para calcular os niveis ligados de impurezas
rasas em semicondutores!?, bem como para descrever o movimento relative

WEste problema, alids, esteve na origem do desenvolvimento da aproximagio de massa
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de excitonstl.

Smith e Mailhiot resumem, em seu trabalho[50], os métodos tedricos geral-
mente adotados para tratar os sistemas de baixa dimensionalidade, em pas-
ticular as superredes. Neste trabalho, os autores ddo énfase & diferenciagao
das duas abordagens possiveis no escopo dos modelos empiricos: calcules
microscopicos (supercell approach) e calculos através da AMEFE (boundary
conditions approach). No nosso trabalho, vamos utilizar a AMEFE.

5.1 Fungoes Envelope

A seguir, deduziremos a forma geral das fungdes de onda para heteroestru-

turas na presenca de um campo externo, que no hamiltoniano sera represen-
tado por U(r)

HA% = HAY(r € A)+ HPY(r € B) + U(r) (37)

Na expressio acima, as fun¢des ¥Y's assumem o valor 1 se o argumento é ver-
dadeiro € (, caso contrario. As letras A e B denotam os diferentes matenais
hospedeires. As varias camadas gue constituem s heteroestrutura sac con-
sideradas como bulks na AMEFE. Assume-se que suas propriedades fisicas
340 determinadas peles estados de Bloch.

Como no modele de Kane[34], o subespaco relevante para descrever os
niveis eletronicos em torno do gap é formado pelos estados proximos zos
cxtremos das bandas ['s,['7 € I's. A expansio da funcdo de onda (r) da
heteroestrutura € entdo escrila como

w(r) =3 % ey re A)+ 3 Zk) RkRY(reB)  (38)

onde 't,fJ:]::B si&o as fungoes de Bloch dos hospedeiros A,B e n=1,I'; ¢ T'5. No
caso de um potencial genérico U{r), mesmo a simetria translacional no plano
Xy € quebrada, e a somatdria sobre os ks incluem termos com diferentes
componentes perpendiculares. Se o potencial depende 26 da coordenada z,
entdo a simetria no plano xy € recuperada € a somatdria sobre os vetores
de onda se reduz & somatoria sobre k,. Ainda, se desligamos a perturbacio

efetiva. .
11¥er Fundamentacao Tedrica, Estados excitados: Excitona.
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U/(r), esta somatdria se restringe a alguns pontos da disperséo dos materiais.
Estes pontos do espago reciproco satisfazem a seguinte relacio:

By, = ERP(A2 k) (39)

onde o termo da direita representa a dispersao da banda deindicene E e uma
determinada autoenergia da hetercestrutura. Os estados de Blech evanes-
centes, que sio solucbes da equacdo (39) com EM-F imaginirios também
entram na somatéria em (38).

Voltemos agora para o problema original com [/{r) genérico, No apéndice
(¢} mostramos que, quanto mais lentamente varidvel € o potencial externo,
menor é o acoplamento entre as funcdes de Bloch. Isto significa que, se
U(r) varia lentamente dentro da célula unitiria, os coeficientes ¢2(k) sdo
significativos somente quando o vetor k correspondente estd situado préximo
20 ponto da zona de Brillouin em tormo do qual construimos os estados
{r)y's. Assuminde, a partir deste ponto, gque estamos tratando de potenciais
externos lentamente vartdveis, podemos substituir a parte periddica w,. das
funcdes de Bloch que aparecem em (38) pelo seu valor em I, sem cometer
erros significatives

uP(r) B () (40)

Usando esta aproximacio na equacio {38), temos

olr) = v,ﬁz{ FAK) **“‘} A (DY (r € A)

Z {Z $a(k) ‘k’} 2 ()Y (r € B) (41)

(s termos entre chaves s envolvem somatérias de ondas planas com ve-
tores de onda pequenos. Consequentemente estas fungdes variam lentamente
ne espago. Definindo a funcéo envelope

FA B{r ¢A Bl :k-r (42)

703

podemos reescrever o estado (r) como
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= v EF*’* Wire )+ EFB B{r)Y(re B)  {43)

Nesta etapa introduzimos mals uma das snposigées da AMEFE. Assumi-
mos que ho centro de zona, os estados de mesma simetria, 1.e. mesmo {ndice
de banda, nos diferentes materiais, sio iguais. Isto equivale & escrever

“fr‘ = “fr (44)

para todos os valores no indice n, dentro do subespaco considerado. A su-
posicao acima se verifica para umn conjunto bastante amplo de jungdes enire
semicondutores II-V e [I- V1. A validade desta aproximacie pode ser testada
indiretamente através do elemento de matriz de Kane®? P, que por sua vesz
é obtido experimentalmente através de medidas da massa efeiiva eletronica.
Na tabela abaixo seguem os valores deste elemento de mairiz para alguns
semicondutores tipicos '

Elemento de Matriz de Kanc {Tabela 1)

GaAs | AlAs Afu,g(;ﬂg_gﬂ.s InP Inis InSh (zaSh
2mP?{eV) | 25.7% | 21.1° 24.%¢ 178 [ 21.11° | 22.49% | 22 58P

a - Ref.]42] b - Rel.[51]

Com excecio de InP, todos os semicondutores listados acima possuem
elementos de matriz de Kane proximos entre si. Esta tabela mostra que
a equagao {44) é valida para juncdes destes materiais. Uma consequéncia
desta suposigao sobre as funcges de Bloch des materiais hopedeiros é mani-
festada diretamente sobre as condi¢des de contorno das fungdes envelope nas
interfaces. A fungio de onda total do elétron deve, claramente, ser continua

A — B
¥ infer face - tnter fare {45}
o que pode ser reescrito como
S AFHE) = FEO Y} wap(r) =0 (46)
™ inter face

1?Eate elemento de matriz foi definido na segao Modelo de Kare.
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Nesta equacio, a igualdade em (44) j4 foi nsada. Como as funcdes u.r’'s sdo
linearmente independentes, a inica possibilidade de satisfazer identicamente
a equacio acima é ge impusermos a continuidade das fungdes envelope. Isto
&

Fl(r) = FJ(r)

pata cada banda n. Podemos usar a equacio (44) e escrever a funcio en-
velope, definida em toda a estrutura, como Fu(r) = FA(r)Y(r € A} +
FB(r1¥{r € B) de modo a simplificar a expressio da fun¢io de onda eletronica:

(47)

inier face treter face

@lr) = VO3 Fa(ruar(r) (48)

que é, finalmente, a expressao final na AMEFE. A func¢ao de onda total €
escrita como o produto de uma fun¢io lentamente variavel no espago (funcao
envelope} por uma rapidamente variivel (parte pericdica da fungéo de Bloch).
Embora a aproximacio em (44) tenha levado & expressdo final para ¢(r},
ela n&o ¢é essencial, Smith e Mailhiot desenvolveram outro formalismo de
massa efetiva e funcio envelope em que esta condicdo é relaxada[50, 52].
Contude, os resultados obtidos por este formalismo nio dilerem significati-
vamente daqueles obtidos assumindo a condigio (44) que, por levar a um
formalismo mais simples, & amplamente adotada.

5.2 Equacoes Efetivas

Resta agora deduzir as equagdes efetivas para estas fungdes envelope.
Podemos obié-las minimizando a energla total do sistema

(HY = (el B p) = [ drot ) H () (49)

que define um funcional {H} sobre as possiveis F,'s e F's. A minimizacio
deste funcional esté sujeita & restricdo de normalizagio da funcio de onda

(wle) = [ dr e (m)p(r) (50)

Esta condigio pode ser incluida em {H} através da introdu¢do do multipli-
cader de Lagrange E. ) nove funcional {H") se escreve como
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(HY[F, o] = {p| HE ) — Elole) (51)

que pode ser minimizado usando-se ¢ célcule variacional usual

SHY o Sl _ slple)

§Fx §F: O 6F:

M

(52)

Esta dltima equacdo ja lembra uma equacioc de autovalor em E. Na verdade,
pode-se mostrar que a minimizagio de (49), sujeita 3 condigio {50}, é maie-
maticamente equivalente a um problema de autovalores, onde o parametro
de Lagrange é identificade como sendo os autovalores{53]. Os funcionais
envolvidos na expressdo acima sao calculados no apéndice D e reescritos
abaixo

ey = [&r SR (53)

(ol H @) = fdsr { (2)F:F, +F*§' Fo+ E: UF}

+ fdﬂ? Zzpnﬂ' {Fypka) (54)

Nesta equagdo, os pardmetres dos materiais hospedeiros aparecem através
de E.r(z), extremos de banda no centro de zona, e através dos momentos

de dipdlo puy. Substituindo estes resultados na equagio (32) e prosseguindo
com o calculo variacional, temos

{2— + (2] + U[r]} 1"] + — Zpﬂn' pFu(r} = (l‘) (55}

para cada indice de banda n. A expressio acima representa um conjunto de 8
(T'e,I'z e I's) equagdes diferenciais acopladas envolvende as fungdes envelope,
o potencial externo lentamente varidvel e os extremos de banda E.r(2). A
equacio acima poderia também ter sido obtida da matriz de Kane através da
substitni¢do do vetor de onda pelo operador correspondente. Este fato revela
a importincia do modelo de Kane para a descricio das heteroestruturas.
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Podemos aprimoerar o cilculo dos estados préximos ao gap considerando
o acoplamento do subespage [g,I'v € I's com as bandas remotas. Este
acoplamento & considerado perturbativamente, tal como no modelo de Kane,
Seguindo o métode utilizado por Bastard{42], reescrevemos ¢ hamilioniano
em (37) j4 incluindo a excursio sobre as bandas remotas. () desenvolvimento
subsequente é similar ao apresentadc nas equacdes anteriores. FProcedendo
desta maneira, pode-se mostrar que a expressie (55) se reescreve como

{% + Enr(z) + U(r]} Fu(r) + g {lp,m. PFu(r) + 5 Z i;fg F, (r}}

nn’

= EF,(r) (56)

0 dltimo terme & esquerda desta equagio surge como consequéncia da

interacfio com as bandas remotas. Aparece aqui 0 tensor de massa efetiva
M2 definido como

nnt 1

11,2 v (eleeal)
M_ri,f e LA DS W E- E“F(z)
FE é uma energia média entre as bandas do subespago em torno do gap. A
equacao final (56} € valida para toda a beteroestrutura. As informacdes rmi-
croscépicas dos materiais hospedeiros estdo todas contidas nos parametros
Eur(z)e M=% que agora sic escritas como funcdes de z, descontinuas nas in-
terfaces. Da forma que a equagio (56} foi escrita, percebe-se imediatamente
que o hamiltoniano efetiva para as funcées envelope nao esta propriamente
simetrizado. O termo que envolve ¢ tensor de massa efetiva nao estd eacrito
de maneira correta, pois nele aparecem componentes do momento linear e
do tensor de massa efetiva que ndo comutam entre s1. Para analisar apropri-
adamente este Mltime termo, & Util quebrar 2 somatdria em componentes

(57)

T

PuPs - PaPz Palz PP PaPﬁ
ZM&.S( ] +Z{Ma$ ] Mza: }_I_Z } {58}

an' nn"'

A simetrizacdo dos operadores acima nao € 4nica e alguns trabalhos surgi-
ram na literatura a este respeito[54, 53, 56]. Este problema esta relacionado
com as condigdes de contorno impostas as fungdes envelope. Adotando o pro-
cedimento padrio (ver referéncias acima), a expressao (58) se escreve comeo
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Y

(}Pz+}:{?a I}( ]pz+pz—1'(;jpn}+ %T] (59)

nn' wH

que, substituindo na cquagicr {55) acima e considerando a propriedade de
tensor de massa efetiva, M32, = M8, [57, 38, 59], obtemos finalmente

{;mﬂi,{ M=) + Enr(z) + U{r)} F.r)+ Z &;%Fn-{r) +

1 PaPg
Z{Z Pe fm‘{ }Pz+Pz nn'[) ] ﬂ‘ Z nn‘( :]F )}

— EF,(r) (60)

Esta é a forma geral das equacdes efetivas para as fnngdes envelope do
subespago I's,I'r e T's. O problema matematico se resume a resolugao de
um sisterna 8%8 de equagdes diferenciais de segunda ordem acopladas, cujas
soluches estao sujeitas is condi¢hes de contorno em {47) e a outras condigdes
adicionais que podem ser obtidas através da conservacio de fluxo na interface.
MMais uma vez, estas condigdes nio sao Unicas.

No caso em que apenas um certo grupo de bandas do subespaco € requisi-
tado, pode-se reescrever as equacdes em (60) de forma que apenas as fungdes
envelope relativas s bandas deste grupo aparegam. Bastard0] expressou
estas equacbes em fermos das funcoes envelope dos estados da banda de
condugéo e mostrou, mediante aproximacOes convenientes, que as condiches
de contorno apropriadas para estas fungdes sfio as mesmas que as do madelo
de bandas parabdlicas de Ben-Danicl e Duke[61].
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6 Acoplamento '-X no Modelo de Massa
Efetiva

No capitulo anterier mostramos que, se consideramos apenas potenci-
als lentamente varidveis na escala atdmica, os estados da heteroestrutura,
dentro da aproximacfo de massa efetiva, sio formados apenas por fungoes
de Bloch préximas de um determinado pento de alta simetria da zona de
Briilonin®® (A justificativa segue como no apéndice C). Contudo, na anilise
das heterojunc¢des, vimos que ndo existem razoes de simetria gue proibam o
acoplamento entre os estados dos vales I' e X,. Isto significa que o hamil-
toniano postulado em (37), com transigdes abruptas de um material para
outro, ndc inclui os potenciais regponsaveis por este acoplamento. Como a
separacio no espaco reciproce dos pontos [' e X, é de 27 /ag, o polencial W
de acoplamento I'—X deve ter uma meia largura no espago real em torno do
pardmetre de rede ay.

Em uma heterojungic de GaAs e AlAs, por exemple, devido 4 diferenga
de ionicidade das liga¢hes quimices dos materiais, as cargas se acomodam
proximas & interface de tal modo a formar dipélos elétricos muito intensos, O
potencial destes dipélos pode ser separade em componente de longe alcance,
que daré origem ao off-set de banda, e componente de curto aleance, gue é
significativo somente préximo as interfaces. E justamente este dltimo termo
que, ao ser considerado dentro do modelo de massa efetiva, acoplard os pontos

I' e X,. Este potencial de acoplamente foi inicialmente proposto por J.-Y.
Marzin[62].

6.1 EBEquacoes I-X

Para tratar o acoplamento I=X no formalismo de massa efetiva, incluimos

na equagio (37) este potencial de curto alcance e reescrevemos o hamiltoniano
COITH

HE — {f4Y(r ¢ A)+ HPY(re BY+ W + Ufx) (61)

A figura 13 representa esquematicamente cada um dos termos acima
(excluindo-se o campo externe U).

120u em torno de T, ou em torno de X, por exemplo.
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Figura 13: Desenho esquematice des termos na cquagao acima, sem campe

externo. A primeira curva corresponde ao potencial usual na AMEFE:

VAY{(r € A)+ VPY(r € B). A segunda represenia o termo W de curto

alcance e a Gltima, o potencial real que s elétrons da lheteroestrutura sen-
ten:.

No caso de heterojungdes ideais, as interfaces GaAs/AlAs ¢ AlAs/GaAs
sho estruturalmente idénlicas’, enquanto que o potencial de curto aleance
associado 208 ¢dipdlos muda de sinal de uma interface para oulra

0O potencial W & significativo apenas nas regides préximas s helero-
jungbes e muda de sinal conforme passamos de GaAs/AlAs para AlAs/GaAs,
A primeira curva da figura 13, que corresponde ao potencial usnalmente
adotado[50], jA inclui o termo de longo alcance através do oll-sel das bandas.

Usaremos como base as fungbes de Bloch dos materiais hospedeiros para
calcular os estados eletrdnicos da hetercestrutura e trataremos o problema

somente da banda de condugio. Assim a fungio de onda pode ser escrita
COmMo

2(r) —Z';SA pA(rY (r € A) +Z¢B{k SrY(re By (62)

Apora, como estamus incluindo a mteragaﬂ de curto alcance W, as cocfi-
cientes ¢*F(k) sao significativos nao em torno de um s6 ponte da zona de

1Na realidade o8 4tomos de Al se difundem nais que o8 de Ga durante o processo de
crescimento das amostras e, portanto, as interfaces nio sko exatamente simétricas,
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Figura 14: Curva ﬁqquematlca. dos coeficientes ¢4 P(k) (curva sdlidas),
¢28 (k) (curva pontilhada) e 437 (k) (curva tracejada).

Brillouin ([’ ou X), mas, em principio, também para valores de k afastados
deste ponte. Dado que os pontos I' e X, da banda de condugéo estac ener-
geticamente proximos para sistemas de GaAs e AlAs, o acoplamento entre
eles, mediado pelo potencial W, serd reforgado.

Vamos supor agora que os ¢1F(k)’s sio significalivos somente nas regides
proximas de ambos os pontos, ' e X, de tal forma que possamos escrever

$MPk) & P (k) + ¢” (k) (63)

com ¢i*P(k) centrados em I' e ¢42(k) centrados no ponto X,, conforme a
figura esquematica 14.

A partir da equacao (63) podemos reescrever a fungio de onda (r) como

plr} = Zfﬁ*ﬁ( P)YPEA)+E¢x(k k(r}Y(r € A)
Z rEBHZéxk) K(r)Y(re B) (64)

Aplicando o hamiltoniano H¥* na expressio acima, obtemos
HHp(x) Z¢&F WaY + 3 e (k) EL(k)phy™
k
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+ 2Rk EZ(k)paYE + Zéx )EB(k)pBYB

o % ot (W + Ul Y4 + E SAK)(W + UpAYA

+ Y ¢R(kH{W + Ui Y? + Z #8 (K){W + U}pEY5(65)
onde, nos quatro pri;eims termeos a direita, aparecem as dispersoes da banda

de condugao dos bulks. Multiplicando a equagao por ¢*(r) e integrando em
todo o volume da heteroestrutura, temos a energia total do sistema

(e|HEp) = E: “(k)gr(k +Z¢x (k) E2 (k)
+ Zﬁf’ (k)i (k ¢ck‘|W+UIWd{>

+ z ¢ (K)o (k) (aa W + Ulwa)

Kk’
+ Dot (K)ex (k) (il W + Ulwg)
k!
+ 3 6% (K)o (k) (heW + Ulpd)
kk'
+ termos equivalentes do material B (66)

Assumimos, a partir deste ponto, gque o potencial de curto alcance W
tem paridade impar em relaciao as interfaces (ver figura 13). Deste modo
os elementos de matriz (4., |W|i4.), com k e k' ambos proximos de I ou
préximos de X, sdo nulos por simetrial®,

Como os coelicientes da expansao da fungao de onda sao significativos
apenas para vetores de onda proximos de I e X, pode-se ulitizar a aproxi-
macao usual de massa efetiva

T R | S T L . L
Yk = 'ﬁe ok ”ﬁﬁ ek,

Y Como foi discutido na introdugao deste trabalho, as fungdes de Bloch em torno de I
sao formadas por orbitais anti-ligantes tipo s dos cations e inions, enquanto que as fungdes
de Bloch praximas de X sio formadas por combinacdes lineares dos orbitais anti-ligantes

§€ps. Em virtude disto, os produtos upWur e uy Wuy sio fungdes impares em relagio
as interfaces.

41



o ] ;1{.,-1" :ku]‘ AH !k I

= *Laf
WY E'"kl:l 5 Weka

e substitui-la na equacio anterior. Na expressio acima, kyp = I' {ou X,) ¢
k = k, + ko. Aqui k, é o vetor de onda com origem no ponto I' (on em X.).
Com esta translacio do vetor de onda, podemos reescrever as somalorias da
o i AB
equacao (66) em termos de k, de tal modo que todos os coclicientes, ¢

(67)

AB . ErT e : . .
e ¢y, sejam maximos nos zeros de seus argunmentos. Procedendo com a
substituicio, obtemos

(el o) = Lo IR EAT +16)
24 E{;e-f“{w SR EAX, + K

+ Z -::ﬁ (k)¢ { {4."1|f r'[k’_kJ]rf

k. k!
+ 3 3 (e (o) (il [0 Bt g )
kekt
+ 3 ()R (k) LIW + U)o DTy )
ko der
+ 30 o (k) (ke ) (b, [(W + D)= apdh)
ke k!
+  termos equivalentes do material 13 (68)

No caso em que a perturbacao externa varia lentamente na escala atomica,
mostramos (ver apendice (') que
AL R AB g OO .
(B | Vel r 4By — (AR |y il e Ay o (69)

o que simplilica a equaciao (63). Temos ainda que caleular os elementos de
|‘|‘|E‘|1|'.|':/ 1ol 1"1.”1{'3 ﬂlf‘-.“.-lﬂ. {'!f'lllil.&'i‘l(). I':- ]3(}.‘-_;5:;\"("' 'Ill_[:l.‘-t"l'ﬂ[' f.Illf" 1"‘.‘-:'..51,'1‘ (1||Hr]=.il'|ﬂr|f".‘-\:
valem

; Y -
(PalWe = ITyi®) & S0k ~ k)

i AR L -
(P |Ue =TS & —0(k, — k)



v l‘r ! -
(Wl ITpld) & Sk (ke — k) (70)

onde {/(k) é a transformada de Fourier do potencial externo U(r) e Vi (k)
é a transformada do potencial que acopla I' e X,

]r,"[x_ﬁl.-{r] — ”{r;fF W I-}';.z'l",”_:l__(rf]ll_l_.-'”_r:xl[IJ} Ir'i—i'-l

A integracio acima é leita sobre uma célula unitiria centrada na posicao r.
Se usarmos as equacoes (69), (70) e (71) para reescrever a energia total do
sistema, leremos

l:f,?“f”ﬁha) — L(pﬂ”‘ l{'r}{,tr ] ”1“14 ka}

1 Z¢A (kL) (K)EN X, +Kk)

ka
- —Zma‘*k’ (K, )0 (K, -
k k!
+-*E¢ "(KL)o% (k)0 (K, — k)
k, ki
| ; ;
+ = 3 a7 (K% (k) Vix (k, — k)
k, ki
* :_ S @7k (k) iy (K, — KL
k ke
4+ Lermos ('cf1|i1l,-ﬂ_hlm_(._.q do-material B (72)

Analogamente ao procedimento f!o f<1|1ffn|u anterior, ninimizamos esla
cncrgia em [uncao dos coelicientes l’"J| \ (k). 1 claro que a funcao de onda
total (r) esta Lambem sujeita a :t}rsfirwn df* normalizacao

(ple) =% {6 (1) + o4 (K)ot ()}

+{of ()PP () + 8 ()R ()} = 1 (73)
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que pode ser incorporada através do multiplicador de Lagrange . Definimos
entdo o novo funcional

Fl{epR ()} {8y (k)Y = (elH" ) — Elplp) (74)

A, .B* :
que, quando minimizamos com respeito a ¢’ i (k) e c_:!:j’f (k), nos lornece

AP () EAB(T 4 k) Zhv.‘” Tike—K.) + %8 IVx (k. —~ k)]

JI.i'i' k }Lvri H{'_i{ _I_i{.f + sz 'i}i;HE (k _k.n' 1 mi-lfjtkr]':,lrxl,\kr. -I.{‘r.jjl'

= B¢y (k) (76)

que representam um sistema de (‘E|11:1,(55E“1 lineares acopladas para cada um
dos maleriais. Como os coelicientes "'3'| 2k, ) siio relevantes apenas para k,'s
pequenos, podemos expandie 9B —I— k) e EYE(X. k) em torno de
k, = 0, ¢ considerar somente os termos ale segunda ordem. As dispersoes da
banda de conducio possuem minimos nos pontoes I' e X, e consequentemente
o termo linear da expansao é zero. O termo de ordem zero @ igual ao indo da
banda nos dois pontos do espaco reciproco, enquanto que os coeficientes dos
termos quadriaticos sio identificados como as massas eletivas nos maleriais

; h?
E'P(P+k) = EP°+ —p(k + &+ &2)
2my
. \ f” : I
AR, b = BBy R L) )
o x| ey

Substituindo as dipersoes acima nas equacoes (75) e (76), ¢ reescrevendo
o problema no espaco real, através da translormada de Fourier, temos

Irz 3 . 1 Vs -
2]‘_”4 Hvﬁ .'H i UI{I‘} f.-‘#n.ﬂ[r} = \'.l','lfl:r}!'_ﬁ'}tﬁ{l‘:l — [ .Ir'|t1'H{l'] {JHJ
I
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R?  0? — B . AB
“omAB 82 oamh Vit E + Ur) ¢ Fy 7 (r) + Vix (r) F7(r)
x| XL

= EFg8(r) (19)

onde ja introduzimos as fungoes envelope, definidas como no capitulo ante-
rior:

FM () = ﬁz did P (k! )T (80)

%) = qu‘ P (ky e (81)

As equacoes (78) e (79) sao validas para cada um dos materiais indepen-
dentemente. Se considerarmos que as funcoes de Bloch de mesma simelria
nos diferentes materiais sao iguais, isto ¢,

uly, = uly, (82)
entéo, definindo Fp x(r) = Fx(r)Y 4 4 Py (e)VYP e Fpx(r) = Ef YA 4+
I YE, podemos reeserever E'LH COUALONs r‘l’:‘Liv;m COMO

" Vix Fy(r) Iy(r)
- = [ 8
( Viy 12 ) ( Fx(r) ) =\ Exe) e
com
: wg 1 8 h
I R g AL ¥ - I
- 2 dzmV(z)dz  2ml(z }Tl+}|{'}—| )
: wa 1 a h*
HE e e e S Rty
X THE 1= ¥ () + Ex(z) + U/(r)
Vix(r) = [ @ X ()W, (¢ 81
rx(r) f B Pl () Wy, (x) (81)

Nestas expressoes os operadores de energia cinética ja loram simetrizados'™
A equacao (83) deline o hamiltoniano que governa o acoplamento I'=X na

" Ver capitulo anterior.



heteroestrutura. A fungio de onda intal, comn ag componentas 1" e X, & escrila
no nosso modelo como

() = Fripar(r) + Fx(rjyx(r) (85)

onde as [uncoes envelope sio continuas na interlace, devido as condiches em

(82).

6.2 Amnalise de Y7y

Come foi explicado anteriotmente, o potencial de curto alcance W é signi-
ficativo apenas nas interfaces da heteroesirilura, o qiee implica que o acopla-
mento =X se ddi nestas regites. Quande saimos de ina interface para outra,
W nmnda de sinal {ver figura 13}, Além disto, a fase que aparece no termao de
acoplamento Vry troca de sinal sempre que caminhames i nidmero impar
de monocamadas, pois

Kot = (ligtT o i {86}
onde substituimos r = ni{es/2)2. Agui n ¢ o mimero de monocamadas e
larpura apf2 na diregio z.

No nosso maodele simularemaos o potencial de curto alcance W por deltas
de Dirae nas inkerfaces. Os sinais das delias sio escolbidos de acordo com a
anadise leita acima. J4 a intensidade dessas deltas sao parimetros que podem
ser oblidos experimenlalmends, ou alravés da comparacao deste fortalizmo
cont calenlos microscopicos. Tamos entao,

” e R ) . .
X = ; WU(:E]Q[E:‘}&{E — ) {B7)
ontle recserevemos of coclicientes e termos do pardmeteo adimensional £y,
A funcio y{z;) Torneee os sinais relalivos das inteclaces e funcio do nfinero
de camadas entre elas, ¢ £(z;) representa a siinelria de W, isto &, ninda de
sinal de wma interface GaAs/AlAs para oulra de AlAs/Uads,

Em resumo podemos dizer que, no nosso madelo, o acoplamento '— X
¢ meluide através do polencial de curlo alcance W, gque ¢ am polencial de
interface. Somente pela anafise da siimetria deste potencial, o da lase om
(86}, conseguimos obter a dependéncia correla do sinal de Vry, om Mncio
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do niimero de monocamadas entre interfaces, conforme sugeretn o8 calculos
microscopicos.

Uma das primeiras tentativas realizadas para descrever o acoplanentle
X dentro da aproximagio de massa eletiva foi realizada por Ando ¢ Akera
em urna série de traballos{12, 13, 14] que depois foram aprimorados por
Aleiner e lvchenko[15]. Ando e Akera também assumiram que o acoplamento
era mediardo por um potencial de inierlace. Atraves do que eles chaaran
de "matriz de inlerface”, relacionavarn as lungies envelope ¢ suas derivadas
dos tnhateriais gue formam a heterojuncan. Os clemenlos desta mialriz sio
arbitrarios mas, por argumentos do conservagao de lluxe, podem ser reduzidos
a um certo nimero de termeos independenies. Comparande com a caleulo de
Tighl-binding sps* para cadeias limeares, Ando o Akera puderam ecstimar
estes clementos da mairiz. Contudo, em sens resullados, a dependéncia da
[ase: cont o ndmero de monocamadas nfo aparecia. Fata depepndencia das
condigoes de conlornoe cotn o ntumeto de monocamadas entre interlaces [ot
iniroduzida ror Aleiner e [vchenko an considerar a simelria das lungoes de
Bloch no ponto X, Istes anlores tammbén incluivan o tetime £{z;) através de
argumentos de simetria das condigées de contorno ohedecidas pelas {unghes
envelope, mas ndo justificaram sua origem. A expressao em (87) corresponce
exatamente ao potencial apresentado por Fu o Willander em sew Lrabalho[63],
que representa a forma final na Hieratura, até o momento, do acoplamenio
=X dentro da aproximacio de massa eletiva,

E importante salientar guoe, no modelo gne utitizatmos, mna ver estabele-
citdla a lase e uma interlace, a qual & o dove ser arbitrara, a lase nas onlras
interfaces sio delerminadas naturalinente, semn precisar inlroduzi-las oo for
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7 Excitons ['-X

Em heteroestruturas, os elétrons & buracos podem ser confinados, devido
a modulacao do potencial, em repides espaciais pequenas ao longe da diregao
de crescimento de tal modo que o overlap entre eles aumente. Islo se tradus
em um aumenio também da encrgia de ligagio dos excitous nas heteroesiru-
turas, em commparacio com o bulk. Este aumento da inleracio elélron-huraco
lem consequéncias nas propriedades dlicas desles materiais, que a baixas tem-
peraticas sio complelamente dominadas pelos efcilos excitonicos[31]. Desde
o lrabalhe pioneiro de Dingle[64] muito se lkeam pesquisado sobre excitons
em heterocstruburas, Os pritmeiros caleulos destes excitons assamiam que os
portadores estavam sujeitos a barreiras infinitas(Gh, 66]. Greene e Bajaj[67]
melhoraram o cdlenlo dos excitons ao relaxar esta condigio e barreiras inlini-
Las. It contrapartida, cles ndo considerarat a deseontinuidade de massa ¢
constante dieléirica de um material para outro. Todos esles efeitos foram in-
chuidos por Tran-Theai et all68]. Atraves da intepgracio numdrica da equagio
de Schrodinger para os excilons, esies antores mostraram que os eleilos doe
descomtinuidade sao mals significativos para pocos estreitos {menores que B0
A}. Contudo, a dilerenga entre os resultados dos caleulos, com ou sem esta
descontinmidade, € somenle quantitaliva,

Cutro aspecto interessante em heleroest enburas se relere ao acoplamento
dos excilons lornados por buracos leves com os cxcitons de buracos pesades,
sale acoplamedo refllete a esbrutura de banda de valéncia dos semicondatores
que, no ceniro de zona, & degenerada. As dispersoes do buraco pesada () o
lraraco leve (LI se enconlrain ne ponto I' no makerial bull. Fsta mistura dos
diferentes ipos de excitons loi caleulada, vo coniexto das heteroestralieas,
de diferentes manciras (Sanders e Chang[69], Bauer[70], Dkenherg[7 1,0l ).

Todos os Lrabalhos mencionacdos se referem a excitons em helerocstruboras
dotipo 1, onde a descontinnidade de bandas & tal que ambos, huraco e elétron,
seenconlram eonlinados no mesmo material, Fm o sistemas do Lipo 11, ox
portadores eslio separados espacialhinente, o que signilica nin overlap pegueno
entre as funcoes de onda o eletvon e do buraca. ¥ principio, o overlap
pegrene deveria levar a wina energia de ligacdo muito mienor que no caso
tte heteroestruturas do tipo L Porém, em inniios sistemas Lipo H, o excilon
formade tem caracter indivreto, isto &, ¢ estade do elétron nao ¢ formado
o Lorno do ponto I' {como no caso dos buracos), mas em torno de nny <los
pottos X, no exiremo da zona de Brilloumn, MNeste pontos, a tmassa efeliva do
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elétron no plano das inlerfaces é maior que no ponto I'. Iista massa efetiva
grande diminui bastante a energia cinética do excilon, o que contribui para o
awmento da energia de ligagio do par eletron-buraco. De [ato, é de se esperar
que, em hetercestruturas do tipe I1 com barreiras cstreitas para buracos, a
energia de ligacao do exciton indireto seja da mesma ordem de grandeza gque
a de excitons diretes, Zimmermann e Bhnberg[72] mosttaram qne, em um
poco quantico simples (pogo para buracos e barrcita para elélrons X}, esta
energia de ligacdo & forte o suliciente para localizar os elélron do continio
nas interfaces do poge. Os aulores ulilizaram calculo variacional em win poco
eslreito de 20 A,

Iim heterpesiruturas onde hid o confinamento de elétrons ' o olélvons
X, o8 excitons correspondentes [dircto ¢ indireto, respeclivamente) podens
s acoptar como cleito da mastuca I'=X doz estados eletranicos. Mais que
tss0, esle acoplammenio pode ser monitorado através de wim campo externoe
(campo elétrico, geralmente) gque distancie ou aproxime os niveis 1" e X, ¢
com islo enfraqueca on reforce a mistura. Mevnadier ef @b [16] realizaram,
pela primeira vez, um gistema cujo cardcler direlofindiveto pudesse ser ajus-
tado pelo campo elétrice. Alraves de medidas de ololuminescénoia, clos
obsorvaram o anti-cruzamento das Hinhas relativas aos excitons direio e indi-
reto.

o wmna série de trabalhios, A, Zrenuer ¢ colaboradores[7T3, 74, 75, 7]
estaddaram estroiuras de pocos I' ¢ X acoplados ogue aprescnlavam Lambem
estas caracterfaticaz de transicio sistema direto/indireto via campo aléirico.
Em todes os Lrabalbos cilardes aciina, os antores itbihzaram ode medidas de
fotoluminescéncia o fotolnminescéneia resolvida no tempo para caractoerizar
a Lransigao =X,

(s anttores ulilizarnm esla propriedade de transigao do sislema para estn-
tlar a condensacio de Bose-Einstein[Th, T6]. Sabe-se que, no linite de laixas
concontraches, os excilons se comportam como bosons rigides[T8]. lsto sipg-
ifica que existe wma etnyperatora critica (< T abaixo da quat o estado
fundamental excitéonico ¢ ocupado macroscopicamente, Alingiv experimen-
tahnente as condigdes de conceniracio o temperaliva para a condensacio
nao ¢ tarcla ficil e, apenas em alguns poucos sistemas [sicos este olyjelive
foi alingido.

No caso de cxcilons diretos, a condensagio ¢ diffcil de ser atingida pois
o tempo de vida dos portadores [olo-criados ¢ muilo curio ¢ a recombinagao
acomlbece antes que o sislema de clétrons ¢ buraces tenham tempo de ler-
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malizar com o banho térmico. Antes da temperatura eritica ser atingida, o
elétron e o buraco recombinam radiostivamente. No case de excitons indi-
retos no espago reciproco, este tempo de vida dos portadores € maior pois
a transi¢io & proibida por conservagdo de momento. Na verdade a recom-
binagio pode acontecer se for agsistida por fénons cu algum outro mecanismo
que compense a nio conservacao do momento na kransigio Otica. Para ex-
citons indirctos também no espago real, a recorubinagdo é ainda mais diffcil
devido & diminuicio do overlap das fungdes de onda. Consequentemente, a
termalizagio pode ser obhtida o a condensagio observada, e principio.

No artigo citado[76], L.V. Butov e colaburadores aplicaram wm cam o
elélrico na estrutura de pocos quinticos acoplados para controlar o earacior
dircto/indircto do sistema ¢, com isto, puderam alingir as condigbes crilicas
necessarias para a condensacao dos excitons, A amostra deles & composta
de um pogo " de Gas (30 A) segnida por um pogo X de AlAs (40 A). O
pocos om séric estio colocados entre camadas cspessas de Ay 4aGlagsads. A
fignra 15 contém o perlil de potencial da amostra.

Parametros usados nos caleulos (Tabela 2)

Gada A I’u,4gl{::rﬂ-:}_52 As A ] As

Pecfil I' (eléiron) (ineV) | -7 0 557
Pechil X {elélron) (ineV) 22 =123 =203
Perdil 1" (buraco) (meV) | -1966 2243 2543
nit fm {.0GER 0. 1066 0.150

il fm 1.0 [.10 {1.8%

et [ (19 (.22 0.25

g frn 0.51 0.61 0.71

mi ' fn 0.11 0.11 0.1]

T constante diclétrica 12,44} 11.015 9.3

Mo nosso eslicdo solire exeitons =X, nbilisanos esle sislenna conto exem-
ple. (3 tormalismo pata acoplatnento '=X desenvolvido no capitulo aidertor
foi aphicado para caleutar os nivels eletrditicns nesta estrnbnra. Trabalhanos
ua aproximagio diagonal do exciton, isto &, nio incliimos a tistura enire o
buraco pesado e o buraco leve nos estados excildnicos. O off-sel de banda
adolado neste frabalho & de 63.5 % (condugan). Fsie valor fol obtido por
A, Zrenner]td], alravés da andlise do ponto de transicio entre sislema di-
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Figura 15 Perfil de potencial da estrubnra s presenga de am campo eféleico
exlerno (na figura, posilivo por convencao). A curvasdlida se relere an pertil
das extramos das handas de conducao o de valéncia no ponto 10 A curva
iracejada ¢ o (ndo da banda de conduciio ne ponte X O poco 1" de Gads
tem largura de 30 A e o poce X de AlAs tem 40 AL Maiores detallies sobre a
amostea ver veleréncia [T5].



reto e indireto, que é extremamente dependente deste parametro. Os oulros
parametros da amostra sdo 0s mesmos utilizados na ref.[80] e estio listados
na tabela 2.

Comeo vimos pela equacio (87) do capitulo anterior, podetnos expressar
o acoplamento I'-X através do paramctro adimensional f1x. O valor deste
patdmetro foi estimado por Ande e Akeraf13]. Fstes autores caloularam o
estrutura cletrénica de heterojuncdes de GaAsfALCai_ As na aproximacio
de Tight-binding sps* para cadeias lineares. Dos resullados oblidos extrairan
a cependéncia de fry com A concentragio x da liga. Obliverain {py = i, =
gz, onde o [alor q é wn parametro mteinsico do acoplamento =X e, seenndo
Ando e Akera, vale aproximadamente 1. No nosse traballe, fizemos un
estudo dos estados excitinicos em funcio deste fakor ¢.

Apenas a desconlinuidacde de massa na direcao z ol constderada, As mas-
sas efetivas no plano 2y loram calenladas através de nma médhia das massas
dos diferentes matleriais. I5sta média foi ponderada pela densidade de proba.
hilidade das lungoes de onia dos elélrons & dos buracos confinados na direcin
z. Analogamente, foi usado wm valor médio para a conslante diclétrica, Fate
valor Toi ponderado pelo overlap entre elétron ¢ buraco. Uma vez que os-
tamos partienlarmente interessados nos aspectos qualitalives do efeito do
acoplamento 1" — X' em excilons, essas aproximagoes nan devern allerar as
conclusors do nosso Lrabalho e, pela simplificacdo que elag introdnzem, sao
jnstificadas.

7.1 Hamiltoniano do Exciton I'-X

Partiremos da equagao (20} deduxida para excilons de Wannier, MNesta
cquagae aparecen as dispersoes das bandas de condngao e valéncia nas quais
o vetor de onda k for substiluido pelo operador —:%7. Além destes ternos,
aparces Lambam a interacan coutombiana entre o elébron ¢ o buraco, No caso
de heleroestruloras, oz parimetros das bandas qne aparceem na cguacio
citada sao dependantes do malerial, slo & sqo Tungdes das coordenadas,
Podemos usar wma nolagio gue explicile esta dependénaa ¢ eeserover o
hamiltoniana da segninic forma:

- . . et "
% = W ¥ (e po) + i (ri, pr) 1V~ —— (58)
Cre. — Ty



Q) primeiro termo & direita é o hamiltoniano do elétron. Al estd incluido
o acoplamento I'—X das bandas. 'Irataremos esle aceplamento dentro do
mesmo formalisme em gue foratn desenvolvidas as equagbes I'=X no capilulo
anterior. Este hamiltoniano pode ser representado matricialmenle como

rx v HY W :
‘Hc (rexlh}— V[.‘X hrx [H”

T
N hlz a 1 5‘ h? .
T = —_— 7¢ -'JI )
o= 2 sl ez, er?u + Iz}
' o L8
x _ Kae L4 2 ,~
o= 2 iz, mlf'l‘ Dz, 2n¥ Vi 4+ hxi(z)

inter f ‘211 )
H")( _ Z fi [};[:3*:]

£

HEANERLIESE]: (40)

2yt

A descontinuidade do funda da banda de condngio aparcee em £T(z) ¢
¥z

0 sepundo termo da equagcio (83) & o hamiltoniano do buraco. A handa
de valencia sera Lratada Lambeém na aproxtinacas parabobica. Cotin o poco
para buracos ¢ estreiio ¢ as barrciras allas, a dilerenca de massa efeliva
enlre o buracos pesado e leve na direcao de confinamento leva a nma grande
dilerenga em energia enire os estados cotrespondentes do pogo, jusiificando
a aproximagao diagonal. Assit, o hamiltoniano do buraco pode sor escrito
CONO

RE a1 i e
2 iz, mﬁ Az 2?715‘_

Iy = — Vi, + P {41}
que naturalmenie e diagonal em '—X .

O 1llime termo da equacao (33) representa a tnleragio coutennbiana entre
elélrons ¢ buracos blindada. Alem de acoplar as coordenadas destas partien-
las, eale termo acopla tainbem a coordenada z com as coordenadas o ey do
plano. Definido o hamittoniano do exciton, partimos agora para a huaca de
seus auloestados. Esles podom ser escritos cone

(T}

PTG _ rye
e, v,) = ( Fe(r 1) (92]



Estas componentes da fungio de onda excitonica satislazen a utn sistema e
duas equaches diferenciais acopladas

o 13 ®ela .
o e Ty Bz 4 BMa ) PO 4

2 9z, ml Bz, 2 84, m“ Az

?- EQ {_,2
—2 SRS v2 B Irw“a 4 Vi !i' e '; Fei 0
{ Il oL 2mh M e, - rh|} b 43)

- - - - _ - - - .’;x f‘h Jiezc
2 Oz, ?fnﬁ" dz. 2 dzp mﬁ iz, + (ze) + B an b 1 F57° 4
he il o2
_ r v'z _ vﬁ _ j e V- I- peES _ f LT 4
gm T 2mbk M e, — +¥rx A (94}

Para simplificar as cquacies acima, podemos fazer uma transformacao
canonica dos operatdores no plano ay. Definindo a transformagio

p = l‘u Ty,
?p = {;":i_-"ﬁ {,d‘?' 1L — (rvh['}
R = arg, — ﬁr-'tJ_
L
= — NE Hn
Vi = e {V¥er F Vi } (5]

termos que p e Vo, assim como Roe Vi, sdo canonicamente conjngados,
.o [(p V] = R,V = —1. As constantes o e f sio arbilrdrias com
a tinica condicio de que o b J # D para que a transforinacio scja bom
definida. Nos calenlos escolhemos o + 73 = | de Torma que o jacobiano da
iranslormagio seja igual & 1. O operador p equivale & coordenada rednzida
do movimento do exciton, enguanto que R & uma eoordenada de "centro de
massa” geteralizada no plato 2y, No caso do proablema I'=X | a massa do
clédron neste planc n&o possui wm o valor, mas dois: massa I' ¢ massa X,
Iim decorréncia disto, nio & possivel escolher o proporcional A "massa do
elétron™, como wsualimenie & feito. Assim, a coordenada R ndo representia



exatamente o centro de

massa do exciton, mas, por abuso de lingunagem, a

chamaremos desta forma no desenvolver dos nossos cilculos.
Usando estas novas coordenadas, podemes expressar

2 2
T o= R g
2ml 4 ik R
TR | € i3
= Tyt ?2—.&.2 — - ¥V
‘ [ n n I h A
2 lm ' 1t mh
Bl a? g 4 )
R R AR S ) (96)
2 \mb o omt
e
2 22
T = _h_ z "r*_ .
T 2mf Tt ot TR
RET 1 L P a
= T3 \mT Vo= — ViV,
ey omht m m
ji? cv? 32 -
2 | me m i
Os operadores 77 e T'Y aparecem no sisiema de equagdes acopladas (43) ¢

(M) que podem ser recseritas como

Ko LD
2 (}.&, aril ﬂz
{T\r -

e e
2 dz.m ”}" gz,

{jﬂx -

it 1y é

2 th H: i LL;,

(.'2

+ () + .*;"'(;nH} FEe +

f \/;:5_-]- {*— "f]ll

}}lm I 1|Yl;r:'r(‘_j‘;lr'r ({jHJ

a1
2 rjz.-,ll 'J'i'l” d&-h

+ f;‘k{ér + !u’;[zh]l_[_} j;‘i&.’r_‘ +

Ii‘..2

E\/ﬂz + {Zc - z;,:l";

} FEC b Vg b = S (99)
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0 operador Vg comuta com o hamilteniano excitdnico. Esta propriedade
vemn do fato de que ne plano ¥y ndo existe potencial nenhum que quebre a
simelria translacional'™. Em ontras palavras, o centro de massa do exciton
se comporta como uma particula livee no plano xy. A fungio de onda da
equacao {92) pode ser escrita como

: Hatll S-S
Fe:z:c(rﬁ rh} - E:K-R EI . ( iy < lea P] {100}
: L
€_.‘|f {NE,ZI;, p]

Substituir as componentes da lungcéo de onda nas equacoes (98) o (99} pela
expressao acma & equivalenie o subsiituir o operador ¥y por sen aulovalor
—: K. Procedendo assim, as equagoes resultanices nos dio, como solugoes, as
novas componeittes 55 e £89 O hamilioniano (88), agora definido sobre
estas componentes, pode sor reeserilo da seguinte maneira:

177 = [ (5 4 iz 1 + V(|1 — 2], p) (am
onde
Ta a 1 " :
1 + £(2) Vix
H.|x — ¥ Az, ml 82 L2
! 53 SN N Y
i) =~ L LD gy 103
ilen) = = m 7 Zy { 1)
f

L 0
VE(z — 2], p) = ) EHYF_M'] X _ o2 (104]
o ez — 2y )R

Os termos 71 & 1% contém o operador e dipolo ¥, gie nos levaria a
pensar que os diferenles antoestados do operador de momento angalar «o
plang ry se acoplam. Coma estamos tratande de bandas gue tém simelria
cilindrica, esbe acoplamento nio pode aconkecer. Portanto deve exislic uma
transformagao wiitdra gue climing o operador ¥, do hamillontano.  sta
transotiagio pode ser escrila como

' A Interagho couloinbiana depende aponas das conrdenadas relativas.

i



Ut oo girkp g

COIm

g m:mi — ﬁmr
C = T
mi + ml
amt — gml ,
fly = ———— {106
?J‘?.J_ -+- Ll

Aplicando esta transformacio sohre o hamilloniano {101}, temos

e =y Ut = 17 (z) + ()™ 4 V(|2 —2bp) - (07)

s doia prineiros termos da equagao acima comnmtam com o operador 4 e,
portanto, permanceent inallerados. J& o dllimo, que envolve o operador ¥,
se transforma da seguinte ianeira

_ T
1;K{1-‘5c - Z,lrl-u p]l = h - hh} "jf.’.?'n.' -_— # {]us}
ey PPt lza—zp)?
com
L K[ 1 . WK
L E{‘I‘I] pl®z gl i o — v.& T
rEdrd el + et o T Bl o et
. . Tl | . IR
X gkt _ PV Lo R
i t 2 | md + mh ] } 2mef + ) )

Nestas equagoes o keemo proaporcional a ¥ naturalimente desaparecey.
Prasseguimos agora com a tesolugan do hamilloniano da eguacio [1OT).
Como a modulacio de polencial na direcao de crescimento da estrndura. &
muite maior que o valor medio do potencial coulombiane entre elétrons o
huracos (alguns meV's), csperamos gque o conlinanento nos pogos domine a
dinimica do sistemna na direcio z. Devido a isto, podemos usar coto base do
espago nesta diregao os nivels locahizados dos pocos. Ja para a coordenada
de movimento reduzido g, consideraroinos fungdes com simetria <o dlomo

uT
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de hidrogénio bidimensional. I claro que as solugbes cstacionarias do nosso
problema ndo sfo eslas fungdes, mas sim combinagdes lineares destas, inclu-
sive das fungdes ionizadas do continuo. Ao invés de incluir somente os esta-
dos ligados do potencial coulombiano bidimensional, consideramos tambem
o contribuigio dos estados do continuoe, o que anmenla significalivamente a
convergdncia dos resultades para o estado [undamental do exciton. Isto ¢
feito através da base variacional[81, 82, T0)

pricasy LY o
S L (110)
(2hn] 4 Dyl

d-}m.-‘l.g{.p} =

A solucho é buscada através de uma combinagio lincar de lungdes do tipo
da equagio (110). Neste caso, temos dois tipos de pardinetros variacionals:
Ai's e o8 coeficientes lincares de cada [ungie. Em geral, fixa-se o valor inicial
Ao e o final Ay e constroe-se o8 outros A;'s como wima progressao geométeica
nesle imtecvalo. Fm prineipio, Ag ¢ Ay scerimin pardmelros variacionais. Na
pralica, os antovalores sio bastanle eslaveis em relacio a Ay e Ay € por isso
o3 mankivernos fixos. Desta forma, os tmicos parainelros variacionais sao os
coeficientes lineares. Neste caso, pode-se mapear o problema variacional emn
urmn problema de autovalores generalizado, nma ves que a base {rquacao 110)
nao é ortogonal. Alguns dos antovalores terdo energia de ligagio positiva,
Fstes sfo dependentes da base e simulam poliremente o conlinue excildnico,
No entanle, a presenca deles & necessaria para deserever o aroplamentio enire
os estados excitdnicos.

Em oresumo, a fungao do exellon expandida ta base delimida acima, se
SRCTOVE

. (-.EK-R. |||‘I‘ -
LS O th) = - Z ﬂ(“"”')ﬁf"n{:h} ’ f\. : .j P.{p} {1
- ihe 'h’ ]

otde 2,{21) 840 as solicoes conlinadas do hamilloniane do buraco, o ve-
tor com componentes f1 o[58 solucio de #5020 o dop), vam e =
ImrAp,mAg, L) 830 as [nncoes variacionais da couacao (110). No nosso
problema analisamos apenas o subespago nr = § (orbitais ), pois & nele que
esla o eslado Muindamenlal do exciion ¢ os estados oticamenle ativos para
{ransigoes de primetra ordein na aproxtimacas dipolar. Escolhemos 6 valo-
res para os Mg no intervalo entre 50 A e 800 A, seguinde wIna progressao

A&



geoméirica. Este nimero ji nos d4 uma boa convergéncia pata o estado de
mais baixa energia (erra de =2 0.1 meV}.

Utilizamos os 4 estados confinados que aparecem na resolugdo de f1%(z,)
para a base em [111}. Para oz buracos temos 2 estados confinades do pogo,
mas apenas 1 foi utilizado na base. Estudamos o acoplamento desles niveis
dos pogosi® e verificamos gue ¢ muito pequeno, jusiificando a escolha de
apenas uma. solugao para os huracos.

7.2 Confinamento nos Pocos

Trataremos aqui dos termos H ¥{z.) e Hy(23) do hamilloniano excilénico.
O método utilizado para diagonalizar esies dois operadores ¢ o mesmo: ma-
triz de fransferencia. Desenvolvemos nesia secao apenas as equagoes para
HY¥(2.) pois o caso para buracos & completamente anilogo, com a sim-
plificacio adicional de ndo cuvolver acoplamacnio = X', Az equagdes das
componentes da fungio de onda eletronica se escrevem como

a5 8 . ) N .

—— —— il - - A I = [ ! 2 (12
S B + 8 (2] ¢ S (20) + Ve J () vf (2} (112)
X N S

X X T o X r
A T N EYAY R + ey [T = Bf (2 (113
Edzcmﬁ‘dzr {r] ,b{tj _r;.{.-] fh[f ]l

Come o polencial de acoplamento I=X esta sitnplilicado por numa delba de
Dirac nas intevfaces, podemos busear as solucoes enr cada uma das camadas
da heteroestrutura independentemente. Fstas soluches sdo

i Ab iz —mt L p3bp-ikhia—a)
i T et s g b =ik (-
B2

I

(114)

once o indice 1 se refere A crmada. Fstag solictes estdo snjeitas s segnindoes
cordigies de contorno nas inteclaces ls:

1. =) = A=)

HOuwantm Subband Interference. Ver rel [R21.
Ykstamos na aproximago diagonal para as lbandas de valénein, com dispersio
paraliilica pata o bngacos posndao,

w1
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Figura 16: Estados confinades da. direcao z com acoplamento [=X desligado.

A esquerda temos o perfil de potencial I e as componentes fI das solugdes.
A direita o perfil X e as componentes f;¥

1afr 1 dff Prex (=) X X
2 . ——= — —m = N Z;
! iz, 1 mi dz, | Qayri USONCOUAEY
v Lx -, —_ X .
3 R, = B,
boaf L afd | Buexlz) e, -
SR I i 2 e re

lmpondo estas condigoes, 1ais a normalizacio da {inc¢ido de onda, quan-
Lizamns as enorgias possiveis dos estados confinados no nosso sistenrs, esol-
vendo desta maneiva o problema. oblivemmos quatro cslados confinacdos. Na
figura 16 seguem as Tungoes de onda. destes estados sem o acoplatnenio I'=X

Vemos pelo figura 16 que o estado findamental do sistemna & indirelo
e a luncao de onda eletrdnica esta confinada na camada de AlAg (pogo X).
Apenas uma solugéo tipo I aparece na estrulnra®. Quando ligamoes o acopla-

A massa I’ de eldiron & muilo keve e 4 camada do Gads mnito oslreita, enquante que

Gl
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Engrgy (maV)

SO0 | E = 4 &00
400 ¢ - = 4 400
200 200
O Q
N
200 |__ 4 -200
=400 t+ - 00
-600 — , . , 600
. N 10 (=10 110 40 10 a0 110

2z position (A) Z position (A)
Figura 1T: Fstados confinados com acoplamento 12X . Novamenie i esquerda
temos o petfil [ e & dircita o perfil X. Nivels qua eram puramente I on X
agora sao wma mistura de ambas componentes, Nos caleuios que geraran os
graficos acima, utilizamoes o {atar ¢ = L0 {t-x = ¢z).

menlo, a fungao de onda passa. o senliv o poteneial de inlerface e o estado
tunclamental passa a ter cotmponente 1 (ver Ggura 17).

Pstes 230 08 niveis de pogo incluidos na base para a diagonalizacio do
exciton. Os estados confinados do linraco sio as soluches do pogo qridntico
siples e nao serdo disculidos aquis Bmbora tenliamos Teilo os catenlos para
a heteroestrutura particular descrita acima, o métado qne estamos ulilizando
nos pornile tralar qualquer modulagio de polencial na divecao =,

7.3 Diagonalizacao o Hamiltoniano

Fimn posse dos autoestados de M (2} e Hpp(zy), temos bem definida a
base (equagio 111) na qual diagonalizaremes H" Parasimplilicar a notagio
definiremos |abc), tal que

a massa X & hem maior, Assim aparecein 3 astados tipo X conlinados.

6l
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iK-It -
{zoznpR|abe) = ﬂwﬁpa{zhj ( f"r};“) )*ﬂﬂ{p) {116)

&

onde a indexa o3 niveis do burace no pogo, b os niveis {I' ¢ X misturados)
de elétron e ¢ cotre sobre a base em (110). Com esta nolagao, 4 equagan <o
autovalor

I ey 1) = BF™(r,,13) (117)

pode ser reescrita como

S alabe) ™ abe} = 3 afabe) F]abe) {118)

irhe ube
onde aqui expressamos #7(r.ra) ua base |abe). Projelando esta couagao
sobre o estado |&'Fe), temos

> alabe)a'V'e [ abe) = 3 ala'be) () £ {114

ahe [
O tenno & direita nio ¢ diagonal pois a hase cscolhida ndo & oriogonal. A
expressio acima equivale a nma equagdo matricial sobre o vetor &, oirjos
componecnies 830 os corliciontes afabe)'s

=4 = BSa (120)

=T . 1t . -
S & a talriz de overlap da base (595 = &, mafe’|e}). Pl cquacio carae-

teriza nm problema de anlovalores goneralizado. Feita esia branslorinacan,
podemos diagonalizar o haunltomano niilizando os mctodos ustiais,

7.4 Campo Elétrico

Ciorng [or explicado, consideraruos mn campo clérico ex{ermno na nosso es-
Erudica. pava moanitorar o cardcler divelofindirelo das Lransicoes excitdnieas,
Nos nosso caleulos, o canpo foi inclaido perturbativamente. Junlamente com
o potencial coulombiano, cle foi diagonalizado no subespago deserito na se¢ao
anterior. Escollictnes o mesmo intervalo de campo elérico gue o utiliado
por Butov et al.[76], isto &, campos entre . 115 e 230 kVoltsfem. Dentre desla
faixa de valores se encontra o ponto de cruzamento dos excitons direlo ¢ hli-
reto. A figura 18 contém urn diagrama do perfil de potencial da estruturs ua

2
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Figura 18: Reaultados de lololnminescéneia de Butov el ol A cneva 1 o
oblida excitando a amostea com uma densidade de poiéneiaigoal a SOW fer®
e a curva 2 com SO0 /em?. As inedidas foram realizadas a lemperatura de
A0 mEK, Acima, & esaquerda, o perlil de handas na presenga do eampo. Por
convenciio, vollagem negadiva {cnnpo posilive). A direila, no canto superior,
na pasigdes e enargia das beansicdes direla e indirela em Iingio da voltagem
aplicada.

presenga do carpo, bein cotno os resultados experimentais do artigo acinma
citaco.

As larguras de linha obmervadas nas inedidas de folohiminescéneia acima
Len orvigem prineipal nas flulnagies laterais das largnras (43 does pogos. K
pogos eslretlos, este eloito ¢ hastanle sipnificalive, vma vez gue a posicio em
encrgia dos niveis depende aproximadamente de L2

Podemos consialar pelos resuliados acima gue a posicio da lransicho
indireta varia linearmente com o campo (ou vollagem). Fste Stark Shift linear
se deve ao falo de que os elétrons X e os buracos estio localizados em camadas
distintas. A variacio da posigio nesta transicio indirela & aproximadamente
igual & queda de potencial entre os pogos adjacentes de GaAs e AlAs. lsto
potque o efeito do campo clétrico em pogos estreitos afeta muito ponco os
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Figura 19: Tranzicoes banda-handa (@ esquerda) e estado lundamental — es-

tados excildomeos (& diretta), em fincio do potencial exlerno ¥, O parametro

de acoplamento g vale, nesies caleulos, 0,2,

niveis de energial?y] o 03 niveis excllonicos| 78]

Para a transi¢ho divela, observainos o deslocamento vsual para nenores
encrgias, conforme aumentamos o campo. Conludo, como o poco 1° & muiio
exlreito este destocamento & bastante pequeno e se aprosenta no grafico acina
quase como uma reka horizonial,

Na segao seguinke apresentamos os resullados dos excilons na estrulura
deserita acima. Uiilizamos o formalismo desenvolvido neste capitulo.

7.5 QResultados e Discussoes

Na figura 19 Lemos as energias de transicho em Iungdo do polencial apli-
cado na estrulura, Gralicanos tanlo as transicoes banda-banda quanto as
Lransighes excildnicas, para ¢ = L2,

Como o acoplamento I'—X acontece enlre os niveis elelrénicos formados
a partir da banda de condugio, cle ji aparece mesmo nas transighes sem
a interagdo clétron-buraco (grafice & esquerda}. Ai aparece a dependéncia
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dos niveis do pogo {1 tipo [ e 2 Lipo X} ent [ungio da vollagem, Oz efeitos
do acoplamente sio significalivos nas regides de vollagem onde os niveis sc
cruzaria.

No graflico  direita da ligura 19 temos os estados exciténicos tipo s do dis-
toma. 1Da mesma forma que no caso banda-banda, percehbemos gue o sistemna
passh de cardcler direlo para indireto, conforine anmentamos posilivamenie
a vollagem aplicada, G ponto de cenzamenio, ealeudndo sem o aroplimento,
vale aproximadamentie .26 volts (22 30 Kv/em). Prara polenciats menores
aue esle valor, o eslado exeildnico de mais haiga enevgia & predoninante
mente tipo X (TaX 1), o para polenciais maiores & predominaniement e Lipo I
(1s]'1). Na tegiae proxima o anli-cruzaimenlo, ¢ estado @ wina mistora forke
desias duas componentes, Para polenciais negativos, tentos, aldm do estado
Ligado 1sX1, oulres quatre estades, também predominantemente Lipo X, que
representam oz orbitais 25,38, ... e o contintto do nivel 1X. Logo achina em
anergia, nesla mesma regiao de vollagem, encontraimos o esiado 1sX2 ¢ sen
continno. Enconbramoes também o orbital IsE'] imerso no continue dos exel-
lons IsX1 ¢ 1sX2. lstes continnes estao representados por uma hase himta
de funcdes e, portanto, aparecem discrelizados.

0 acoplamento do cxcifon dircto 1sI'l com os estados ionizados 18X e
15X2 nio & bem descrilo pelo nosse metodo, pois utilizamos funghes locali-
zadas para a base da coordenala p. Fste prohilema de acoplamento enire
nivels diserelos com niveis do continne & bastanle conliecido, o leva a um
commportamento pecultar da curva de emissiao ¢ abzorcao do sistloma®,

Na figura 20 mostramos os resillados do mesmo calenla, mas para ¢ = 1.0,

Agora o estado 1=’ esta fortemente acoplivlo con o continne de 15X e
IsX2, o que signilica gue para esle valor da parfanetro g, a Torea de oxcilardor
cla branstcio "direta”™ dive estar hastende disiribaida entee vsles oalados,
Porémn, em sen trabalho[76], Bilov of af. consegniram segiviv a posicio dos
pives de folohuntesedncia deata dransicio, gue tinha moa larguaren de linha,
a meia atarn sithcweilemende pegiena, de modo a se destaenr do Tuneo,
Islo sugere que o parviimetro ¢, gque quanlilica o acoplmnento =X deve ser
ELRILICREIE)

Como i Toi dilo, o valor deste parfimelrs ainda nao esta bem estabele
cido na hteratura. Bngquanto Ande o Akeva[13] obtiveram g & 1.0, oulros
atores[20], através de medidas de absorcdo e superredes, eslimaranm ¢ no

U kessonancia de Fana, Ver rel[84).
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Figira 20: Transighes handa-banda e exciténicas e fnedo da vollagen ¥,

para ¢ = L0,
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Tigura 21t Separtagiio entre os estados [s1'1 ¢ IsX1 em funcao de g. A
voltagem escolhida foi a do ponto de transicio, semn acoplamento U= X, de
sistema direlo para indirveto.

intervale 6.1 — 0.2, Nos nossos caleulos podemoes estimar este patametro pela
separacio energética dos eatados 1sl'l ¢ IsXL.

Yomos pela lignra 21 gue até ¢ = 0.8, a relacio entre a separacio ener-
galica dos eslados e o parfinetro ¢ ¢ aproximadamente lincar. Acima deste
valor, o estado 1sX1 comeca & entrar na regiao do coubinuo 15Tl e a curva
tende a satnrar para um valor provinw a enerpia de ligacho do exciton direlo.

De acordo com o argnmento exposte em relacio as figuras 1% e 20, o valor
real de g deve estar o algum ponto entre 0,1 o L5, o que equivale a dizer
que o acoplamento =X & da ordem de algnns meV’s,

Lm seguida, caleulamos o energia de ligacio do exciton 12 e luneio «da
voltagem externa.

E palente, tmnbém nesie grafico da ligura 22, a transicdo enlre sistenia
direto e mdirelo. (Juanto mais proxime de zero esld o pardmetro g, mais
abrupta @ esta transigio. No regime direto, o elélron £ o hurace estio con-
linadeos na mesma regido espacial {poco de GGaAs), fazendo assim com que a
superposican das lungoes de onda correspondenies, mediada pela interacao
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coulombiana, seja grande. Comoe o pogo I' & baslante estreito e as barreiras
altas, a energia de ligacio do exciton direto é relativamente grande: aproxi-
madamente 14.5 meV?2,

Para voltagens negativas, o estado apresenta caricter indircto e o excilon
temn energia de ligacio em torno de 9.5 meV, que também € alte comparado
ao valor do bulk. Einbora o elétron e o burace neste caso estejam localizados
em camadas diferentes, a energia de ligacio do excilon formado por estes
pottadores ¢ compardvel ao valor no caso direto. Como ja dissemos, isto
acontece devide & massa porpendicular no ponto X, que é pesada. A indreia
grande do elétron suprime parte da energia cinélica do movimento reduzido
do par elétron-buraco e reforga a intera¢do coulombiana entre eles, lsto leva
a um aumento da energia de ligacio do exciton.

0 raio do movimento reduzido do exciton acompanha o compotriamento
da energia de ligacdo {ver Rgnra 23). Quanto mais ligado esta o par de
particulas (islo €, maior a encrgia de ligagio), menor ¢ o raio exciténico nma
vez que a correlagao alétron-buraco ¢ maior,

Para voltagens acima de um certo valor, o exciton é direto com raio
proximo de 75 A. Conforme diminuimos a voltagem, o raio do exciton ls
aumenta pois & energia de ligacio diminui, com huracos e elétrons separa-
dos. Como pode ser visto, a curva 1o satura a meidida que diminugimes a
voltagem. axiste onire efeito que domina o compotiamento do raio exa-
téntco para voltagens mais negalivas. Devido & diferenca de sinal da carga
do eletron ¢ do buraco, eles se movimentam em senlide contririos um em
relagio a0 oukro na presenca do campo externo, Se o campo lor negativo
{ver fignra 15) entéo cle separara ainda mais o buraco e o elétron X, di-
minumdo a energia de ligagio do par &, consequeniemente, anmentando o
raio cxcildnice.  Isto explica o laio da curva acima nio saturar conlorme
anmentamos negalivamente a vollagem aplicada,

Para caracterizar a dinamica dos excitons na nossa eskrulura, temos gie
conhecer bem a dispersfio dos estados no plane xy, onde o excilon se movi-
menta livremente, Assoctada a cada nivel do movimento reduzido existe uma
dispersac hidimensional de estados propagativos do cenbto de imassa. Abaixo
segue esla dispersfio para dois valores de voltagens proximos ao ponto de
transigdo sistema direto/indireio.

20omparada, por exemplo, & energia de ligagio do excilon ho bulk de GaAs, que é em
torne de & mel

69



100 T v Y . . .

o5

20

as

Rajo exgtonico (A)

80

Fa=

70 s ; : -
-2.0 -1.5 -1.0 -5 0.0 0.5 1.0

vV, (Volts)

Figura 23 Raio excildnico (7941 727 do exeiton 1s em fungdo do polencial
externe, A cneva pontilhada fol calenluls com ¢ = 0.2, a de tracos curlos
cotm o = 19, lracos lougos com g = LR ¢ curva sélida com ¢ = L0,



Energia (meV)

1790 1790
1780 4 1780
1770 4 1770
1760 1 1760
1750 4 1750
1740 4 1740
1730,.00 0.02 0.04 006 0.0 0.02 004 0.06 ' 20

Ko (AT Ko (A
Figura 24: Dispersio do velor <e onda do eentro de massa para V, = .25
(a esguerda) e V, = 0,30 volls (& direita). No gralico, Kear ¢ o mdadulo do
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Pela figura 24 podemos ver que, para ¥, = 0.25, o eslado excitonico
de mais baixa energia ¢ o 18Xl (predominantemente tipo X}. A primcira
dispersic gue aparece no gralico & esquerda é deste estado. Ja a segunda, esla
associada ac estado 1s['1, no qual o excilon possui wna massa perpendicular
mais leve e, portanto, a dispersao correspondente é mais cdncava, O eleilo do
acoplamenio neste valor de voltagem pode ser percebido apenas pelo anti-
crazamento bastante race da dispersan 1sl'] comn os estados do contiono
1sX1. As dispersdes sdo aproximadamente parabohcas.

No grafico & diretta da figura 24, estamos com urn valot ¢de campe cin que
o cstado de menor energia ¢ o 1sI'l. O estado 18X1 foi deslocado para cima
(ver figura 19). Por cansa da diferenga de massa entre esles dois estados, e do
son posicionamento relalivo, as duas dispetsdes correspoidentes deveriarm se
cruzar em algum valor de /. lslo ndo acontece devido ao acoplamento 1'—X
qiie aparece tamhém agqui. () ernzamento se transforima em anti-cruzamento,
coma pode ser visto para i om torno de 0,02 A, As duas dispersdes, neste
valor de campo, so tornam nio parabolicas por causa do acoplamenio, Na
figura 25 podemos visualizar melhor esie comportamento.

MNo grifico & esquerda, as duas dispersdes (sern acoplaruento) amda nao
se cruzaratn <, portanto, quando ligamoes o acoplamenio, elas simplesmenie
se repelemn. No caso do grafico & direita, estamos em um regime de campo no
qual as dispersies, sem o acoplamento, sc cruzam. Ao ligarmos o acoplamento
as dispersoes se anti-cruzam, tornando-se nio paraholicas.

Ouiro pardmetro de relevinaa para a dindmica do exciton, e que pode sor
exlraido das curvas de dispersao, & a nassa eletiva do movimento do exciton
no plane xy. No reghne indireto, o tempo de recombinagio radioativa do
par elétron-buraco & wuito grande (22 500 ns)[75] e o aexciton Lom fempo
de se difundir paralelamente na amosira. No sen movimento no plane da
interface, ele teny nma probabilidade alla de ser capturado pelos defeitos que
extstom[Th], como pode ser comprovado pelag larguras de Foha da coeva de
fotolumineseaneia|T6], devido & Muinagio lateral das espossiras dos pocos, A
ntassa eleliva do movinienlo ne plano oy & relevanie para caledlar a encrgia,
e confinamenio do exciton nestes deleitos. Na ligura 26 Lemos une gralico
com a massa média do estado Ls de menor encrgia, em lungio de V),

O ajusle parabdhice da dispersao [on [eito etn umn inlervalo de energia gne
val do [undo da dispersao até 5 meV acma. [Nste @ o inlervalo Lipico 1o
gqual a dilusan demina a dinamica do exciton para excitagées ressonanies.
Para energias mais altas de oxcitagio, o espalhamento por fonons Sdicos ¢
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Figura 27: Forca de oscilador da transigan estado himdamental & estado Ls,
e fungac de V. Curvas para § =02, ¢ =05, ¢ =08 e g= L.l

predominanic e [az com que os portadores relaxens rapidamente na dispersao,
até que a difusdo se inicie. Neste processo, o ajuste parabolico deveria ser
feito em um intervalo de 36 meV, Mo enlanto, as massas hos ois casos
apresentam valores semelhanles e ndo mostraremos aqui o illamoe caso.

Tim seguida calculamos a forca de oscilador da transicao entre o estado
{undamental da estrvutura e ¢ estado exciténico 1s de menor enetgia, (3
calento do elemento de mattiz do oporador de dipolo elélnieo foi realizado
segiindo o trabalho de Elliol[853]. Nao vamoes congiderar a forga de oscilador
da transicio assiiida por [dnons. Toda a lorca de oscilador considerada &
aquela obtida na aproximacio dipolar, on seja, aponas a componente | da
funcae eletrénica em = conldribui para a forga de osctlador.

Ohservamos nma queda de até 4 ordeny de grandeza quando o exciton
sai do regime direto para o indireto. Isio se deve a [raca componente I da
fungio de onda exciténica neste caso. By consequineia disto, o tempo de
vida des excitons correspondentes aumenta significativatente, cotno ja loi
adiantado.

Finalmente, nas figuras 28 e 29 apresentamos alguns graficos que cerli-
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Projecao dos niveis

V. (Volts)

Fignra 28: Projetor dos dois primeiros niveis do cléiron em luncio de ¥,
pata diversos valotes de ¢. A correspondéncia enlre estes valores de q ¢ as
curvas ¢ a mesma utilizada nos grilices anteriores.

ficam que a base de fungdes escolhidas pava o problema nos daoe uma boa
convergéncia para as solugdes. Para cada nivel do pogo (clétron ¢ buraca)
podernos definir um projetor que, quande aplicado ao estado 15, nos lornece
nma medida da componenle do nivel nesie estado de mais haixa energia,
Na ligura 28 temos o gralico deste projetor para os dols pruneires niveis do
elétron no pogo

Para analisar as carvas acima é import ante lembirar que os niveis dos poces
14 sA0 uma mistura '— X, islo &, a8 curvas nao represenlam dirolatnente a
transicac I'—X, mas siin como os diferentes niveis de acoplan.

Para valores negativos de vollapens, o primeinn nivel do poga, prodomi-
nanlemente tipo X, contribni fortemente para o estado Ls. Porlanto as curvas
snperiorces, nesla regian de ¥y, se referem as nivel 1X, enquanto que as inferi-
ores sao os projetores do nivel (I Conforme atmentamos ¥y, os dois niveis
invertem de papéis: os projetores de 117 aumentam e ¢ estado ls passa a ser
predominantemnente direlo.

Um fato que chama atengio na curva acima é que, proxime de ¥, = 0,
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Figira 29: Projetor do segundo nivel de buraco pesado para ¢ = 0.2,

o estado 12 & formado praticamente apenas do nivel 1X. A nedida que nos
afastamos da regido em torno do zero de voltagem, & contribmgéo do segunde
nivel anmenta. Isto sugere que o acoplamento entre os difcrentes nivets &
resuliade nio do potencial coulombiano, mas sim priovitariamente do campo
aplicado que polariza o sislema.

A soma dos projetores dos dois primeiros nivels é aproximadamente ignal
a unidade, A participacio do terceiro e quarto niveis é desprezivel pois estio
bastante separados em energia dos deis primeiros (vor ligara 17), Isto & o
indicativo de que a inclusio de outros nivers mais energélicos (do continne do
poco, por exemplo) nao afetaria os resnltadtos oblidos o apresentados agui.

Inclutimos também o segundo nivel do buraco cm nossos cileulos e grafi-
camos seu projelor na gora 29,

As conclusdes que tiramos desta figura sho as nicsmas da lignra anterior:
a base escollida {4 niveis de elétron ¢ 1 de burace) ¢ sulicienle para assegurar
uma boa convergéneia dos resultados. Testes semelhantes foram realizados
aumeniando-se a base de fungdes hidrogendides tipe 1s do movimento re-
duzide e os resultacdes obtidos foram muite préxitmos que no caso da base
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com B fungdes, com discrepancia em energia da ordem de apenas 0.1 meV,

78



& Conclusoes

Mostramas neste irabalhio como incluir o acoplamento I'—X deniro da
aproximacao de Massa Ffetiva ¢ Fungdo Envelope. Apenas considerando
a simelria do potencial de interface introduzide por J.-Y. Marzin[62], con-
seguimos obter todas as carcateristicas do acoplamento previsias por modelos
microscdpicos. Os reanltados estio contidos basicamente nas equagins (&3],
(84}, (85} e (87) do capitulo 6.

No problema do exciton confinado nos pogos 1'—X acoplados, caracie-
rizamos a transicio entre sistema direto/indireto, mediada pelo campo ex-
tarno. Pela anélise das figuras 19 e 20, e pelos resullados experientars da re-
feréneia [76], apresentamos um argumento qualitativo sugerindo que o valor
do parimetro adimensional g (que quantifica o acoplamento T—X'} deve estar
entre 0.1 ¢ 0.5, de acordo com Voliolies e colaboradores{20]. Conforme o
sistema muda de tegime inditeto para regime divelo, o valor da massa efe-
tiva no plano 2y também se altera. Este parfimctro & bastante importante
para se calcular os niveis de energia dos estados localizados nas flulnaghes
dos pogos, e por isso [0l calculade neste trabalho (ver figura 26). ouotro
parametro imporlante gue calcularnos é a {orga de oacilador da transicio
estade fundamental-estado excitonico s, Mostramos que, como era espe-
cado, este pardmetro cai substancialmente quando saimes do regime dircto
para o indireto [figura 27). Com isto o tempo de vida dos elétrons e buracos
atmenta, e o exciton se dilunde paralelamente na amostraf75, 76) até ser apri-
swnado pelas (luluagdes nas interlaces. Como a localizagao do movinrento de
centro de massa cxcilonico @ imporlante na esirubura descrita neste trabatho
{(pols as ilutuaches laterais sio prandes o o8 pocos bastanie ealreilos), um
passo sezuinte no problema setla considerar o efeite do acoplamento '=X
nesta localizacio,
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9 APENDICES
A Elementos de Matriz (cv|H|c'v")

Caleulamos aqui os elementos de matriz dos operadores de nma-particula
e duas-particulas na base de excitacdes |ev) = ala,|Wy). Fstes resultados sao
usailos no desenvolvimento da equacao efetiva dos excitons,

A.1 Operadores de uma-particula

A= Z{ﬂ:|ﬂiﬁ:'}a!__mka (121)
e
(ev]|Alev’y = 3 (k| AR (Wolalacalapal.ay | W) (122)
k!

Podemos simplificar a expressao aciina se usarmos a algebra dos operado-
res fermionicos para levar ELI e, sobre o estado fundamental, Como todos
os niveis da banda de valéncia estao ocupados e os da banda de conducao
vazios, os termos al|Wq) e a.|W,) serdo nulos. Neste procedimento, as con-
tragoes realizadas enfre os operadores gerarao termos adicionais nos quais
podemos identificar novamente operadores que, aplicados a |y}, se anulam.
Desenvolvendo a algebra, temaos

1.

-

gty — B f‘:';\r,.alﬁn

—!—h,rr.ﬁ,.r,,n.,r;m.f — B ,-.HIE{J\H‘J' JfJ' + ! frlm\rezr,a it

a;r_-”-:ﬂ_l-ﬂ-ﬁ"'ﬂl-'ﬁ'tlr — fJ‘J.-.-fq-_e_-'*"”I-”'r-‘ + b0

con HE‘L’|H(‘-I!E{"[T'II."!E'IH‘,

soobait ) '

(evfagaplcv’) = :‘};L.,.ﬁ,-_.ar.a{lll“|r1,1__nz,r|llf“} -+ f‘?,r“-{"lf[]|r?.Lt’r.IrI,r_.re.'-,:r|i|fu>
_";:'u’!"rh.f-"u{h'ulil]”,l_-”'rl'|I"DIIJ} + f‘-‘ ﬂrf(H zr':"l"n|”1-""k* “L’u)
—E}'(:a(.{li'u|alak:rr.ﬂ:af,jlb‘u} + (Wylala ﬂkaai,a,,mr|'llfu

Usando o principio de Pauli e considerando o fato de que, no estado

fundamental |Wg), toda a banda de valéncia estd ocupada e toda a banda de
conducao vazia, eliminamos alguns termos da expressao acima e oblemos,
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{cv|ﬂlak;|c’t;’) = Spolpio Oty — Oy fprubc’e + éﬂiﬂéﬂfﬂakfk<w0|ﬂiﬂk|1‘l‘rn}

Substituindo o termo acima na equagio (122) chegamos finalmente ao resul-
tado

N

l:rmf;’“r:’t"} = (e|A|e) by — (v'|Alv)bue + (ilul-:{'i‘_..'1l.2{.l|li'|."1[.llli:} (123)
R

nesta expressao a somatoria corre sobre os estados de uma-particula ocupados
no estado fundamental no cristal.

A.2 Operadores de duas-particulas

B= Z E{'I*"!"‘*'2|"r’)H-'-':‘-';*:-I}”Lf‘-'ft--;“k-“krs (124)
-L'[ll-:: ll\.'_'lkq

(ev] Ble'v") = 3 > Akiks| Blhskd){(Wolala “.k rr;r_ agapata,| W) (125)

keyka kaky

Da mesma forma que para os operadores de uma-particula, usamos a
dlgebra para deslocar al e a. para a direita ou para a esquerda de forma a
atunar sobre o estado fundamental. O resultado é

lev| Ble'v) = (ev'| Bloe) — ('] Bld'v)
K

A+ ey Z{f‘.ﬂ'| Bk — (k| B|ke)
k

Kp
Fbe Y ('R Blkv) — (0'k|Blok)
k
K g
5,<6HZZ RE|BlkEY — (BE|B|EE) (126)
I
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B Excitons de Wannier

Neste apéndice desenvolvemos a equagao efetiva para excitons de Wannier
a pattir da equacgio (24). Primeiramente reescrevemos o problema no espago
real, aplicando a translormada de Fourier:

SAENF (k) + BN (k) )M (K el Tk

k.l

= 3 2 oM (k) (ke |V [kl e T
kokey kel

= (BE+EY) T ¢M(lk,)elkererkoms (127)
k. k.
Definimos a fungao eletiva como sendo

ﬂffIn{I‘C1 rh] — Z ¢-W{ktk”‘}eikmra—-ikul‘h “23]
k. k.

O elemento de matriz do potencial coulombiano se escreve como

[a_-.z ' 5 f.—i'k.- -T—fkl_J-l‘J-l-z'kl P o ] L
! ! . : - it
ek VKK, = Fffu! rdr R g
xuy (r)ug, (r}rrlu'{r'jw.ﬁh,(r’} (129)

Excluindo a regido proxima da origem, o termo 1/r—r'| varia lentamente
no espaco. Mas este é justamente o potencial que acopla os ¢'s relativos aos
diversos k. k,’s. Sabemos que em geral, quanto mais lentamente variavel ¢
o potencial, menor é o acoplamento entre as ondas planas (no caso, Inngoes
de Bloch) que formam o estado estacionario do sistema. No limite em que
o potencial & homogéneo as solucoes da equacao de Schrodinger sao ondas
planas, isto é, nao existe acoplamento entre elas, Esperamos entao que os
coeficientes ¢M(k_k,) sejam significativos somente préximos a um ponto do
espaco reciproco, em torno do qual o estado exciténico é construido. No caso
consideraremos este ponto como sendo a origem (I'), embora o desenvolvi-
mento no caso geral seja analogo. Estas consideragdes sugerem a divisio das
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integracoes em r e ', que estiao definidas em todo o volume do cristal, em
somas de integracoes sobre as células unitarias da rede. Neste procedimenio,
a fungio 1/|r — r'| pode ser aproximada dentro de cada célula por nm valor
médio. As ondas planas que aparecem na equagio acima também podem
ser aproximadas uma vez que os termos relevantes para a somaloria, isto
é, ¢’s significativos, sio apenas aqueles em que os vetores k., k., ko, ko sao
pequenos (préximos de I'). Ou seja, as ondas planas variam lentamente no
espago. Reescrevendo a equacio (129), chegamos a

etk R—ik I 4k Rk, TV

|V ¢ = J ry Doy Bty By
Ulke, kyy ke ko) = f Or uy, (rhug, I:r}f d"}r*uz (r")ug, (') {(130)
S0 ' : i A

onde {1 ¢ o volume da célula unitaria. Inserindo esta expressao na somatoria
correspondente da equagao (127) temos

£ 1 v ik, R—ik,, R’ ; : .
e Y O GG O ST Ll el e
N? pR IR — R| k, K, k. k.

XL-F{I{“’ kz'-. kr:'-u k.«-"'] I‘;] :]

Neste ponto fazemos nma outra aproximacao: assumimos que para valores
de k., k., k.. k, proximos da origem, a parte periodica das [uncoes de Bloch
sao independentes de k e podem ser escritas como:

up (r) = wuplr)
ug (r) = wug(r)
g, (') = ug(r)
ug,,(r') = wp(r') (132)

Ao substituir estas equagoes na expressao (131) vemos que Uk k. ko ko) =
1, pois a parte periodica da [uncao de Bloch esta normalizada na célula
unitaria. Deste modo a expressao (131) se transforma em

r:-2 1
Z |R Ha

RR-’

| Z IM(kcrknrjEik“r-R_ik""R'aﬁrzé(rn — ij:ll-f = i",.';} =
k. k.
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2 j I 'Ez iy
|r rh| z qé.l'"’f(1-{(9-_IIC,I_.-:lﬁtl'f,::r"l'.‘nr—I]:{l.l.l"[‘h = m ez?(r¢‘ rh:I (]Ild]
e TR kL A

c

O primeiro termo da equagio (127) pode ser calculado usando-se o pro-
cedimento abaixo. Consgideremos a seguinte expressao:

3 E(k)g(k)e™”
k

Se expandimos a funcao (k) em série de Taylor
2 1
Ek)=) —(an k™
il
e substituimos no termo acima, temos
Zf (k)T = 3 Z —(a, - k) p(k)e™” (131)
n=0 k !

que pode ser reescrito como

Ti=(}

{Z %[an - q'«?}“} T o(k)e®T = B(—iV) Y d(k)eT (135)
¢ k k

Assim,

Y E(k) (k)T = E(—iV) Y d(k)e’** (136)
k ke
Aplicando este procedimento para as duas dispersoes V! k Je V=1 (k, )

da equacio (127), chegamos & algo proximo da equacao (25):

.2
{ I N+1 L_fvr:] + P—'I-I‘. _]{ +th} = |'E‘ I r L} i } qj;lﬂ{. |:: LEER A ] =7 { I+ "‘[:\I 1lll’l'rfllfr {rl"? F"-'}
e Lk

Fsta abordagem para a equacao efetiva do exciton foi primeiramente de-
senvolvida por Wannier[30], e é valida para um série de maleriais no quais
as aproximagoes em (132) sio razoaveis. Na equacio (25) aparecem o hamil-
toniano eletrénico EVt1(—iV) e o hamiltoniano do buraco E¥-1(+iV). A
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interacio coulombiana que aparcce na cquagio [oi obtida considerando-se
apenas os elétrons de valéncia interagentes. Na realidade esta interacio ¢
parcialmente blindada pelos fons do cristal e pelos eléirons de caroce. O
campo eletrostitico do elétron e buraco polariza o meic idnice e consequonia-
mente sofre uma atenuagac. Para excitons de Wannier, o periodo da 6rbita ¢
suficientemente longo, de mode que os ions respondem ao movimento do par
de cargas blindando a interacio com constante diclétrica estatica e, O cleito
da interagio com a rede pode ser introduzide diretamente ne polenaal de
interacio entre eléirons: simplesmenie acrescentamos a constanie dicléirica
ao potencial coulombiane do hamiltoniane original. Isto nos leva a seguinte
equagao final

K]

BN =i9,) + BV (4iV5) - oy Wltrema) = (B 4 BN (re v

irn - rh.]

C Acoplamento entre Funcoes de Bloch

Na presenga de urn campo externo, as fungides de Bloch do cristal se mistu-
ram para gerar os rslados cstaciondrios do hiamiltoniano perturbade. Varios
fatores determninam a intensidade desla mistura: simetria do sistema néo
perlurbade e do campo externo, scparacio em energia dos nivels do hamil-
tontano original, ste.

0 elemento de malriz da perturbacao enire funcdes de Bloch nos dé
uma medida do acoplamento entre estas Nigbes. Nas equacdes o sepuir,
mosiraremos que a iniensidade deste acoplamento csta diretamente ligada &
variagio espactal do potencial externo. O elemento de acoplamenio entre os
estados 'k} ¢ nk) ¢ dado por

K|k} = 'ﬁlffda?' ¢ T W) e T a0
o= f—i{—fd“ﬂr.h ct‘[k—kr}-r{;’(r}'u,;;k,[r}f.-,ﬂk{r] (137)

Como o produto () lem a mesina periodicidade gne a rede de Bra-
vais, a sua expansio de Fourler envolve apenas os vetores da rede reciproca
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w10 () (r) }: i (K) e T (138)

que, ao ser substituido na equacio (137), nos fornece
(n'K|Unk) = }1.32 R (K f Fr Ufr)elk-k+Kpr (139)
K

aintegral acima nada mais é que a translormada de Fourier £/{k] do poteneial
externo, calouladaem k -k + K

(KN k) = }: WPAKHI (k — K+ K) (140)

Se a fungdo U(r) varia lentamente no espago, sua transformada de Fourier
U (k) serd significativa apenas nas regides do espago reciproca proximas aos
pontos onde I/ é maxima. Isto quer dizer que apenas alguns velores da rede
reciproca contribuem para a sotnatdria cima. Além disto, sc a diferenga k—k'
for grande, o elemento de matriz {n'k'|I7jnk} serd desprezivel.

D  Funcionais da AMEFE

Desenveolvemos neste apéndice os funcionais utilizados no catculo da equagao
efeliva para as funcoes envelope.

D.1 Funcional {p|p}

A funcio de onda eietronica na heteroestrinra @ expandida em ternos das
Funches envelape do subespace Us, 1= ¢ Uy, como pode-se ver na equacho (18],

G I pag Fa LY B I ag
Usando esta expressio podemos escrever {iple} como

wley =033 f O A R (141)
n

A ntegral acima, delintda emn lodo o volumne da heleroestrutura, pode ser
decomposta em wma soma de integraiz sobre cada célula unitiria. Como as
[uncoes envelope variam muito pouco nas células unitarias, podemos retira-
las da inlepracio e escrever
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(o) = AL DT FLRIR) [ € sctar (142)

gt

onde aparece a somatdria sobre as células unitéarias. Como se sabe, as partes
periddicas das fungoes de Bloch sio ortogonais, o que significa que a mtegral
acima ze reduz a f,.,. eata delta de Kronecker nos permite eliminar umma das
somatdrias sobre as bandas e reescrever a equagao como

(ple) = QT T FHRILR) (143)

A somatéria discreta sobre os velores da rede pade ser transformada em uma
integral extendendo-se a fungio F,(R) para todo o espago, tal como definida
em (42)

(olie) = [ & i) Pufr) (141)

que ¢ a expressao utilizada na equacao {55).

D.2 Funcional {o|H7¢p)

O hamiltoniane H7, definido em cada uma das camadas (equagio 37),
possui contribuigdes de energia cindtica, intoragio corn a rede e acoplatuento
spin-orbita. Explicitando estes Lermos, escrevemos

2 fi ~
J e % + {vs"i J- 4??32{‘2]3 (7 = v*[ﬂ]} Yiee A)

i
{'UE + rlﬁ'.l.ﬁf“zp |[|:J' = Vo j} Y{I‘E B} + U{I‘]I {1*{-5}
Aplicando esie hamilioniane sohre a funcio de onda @{r), oblemos

H(r) = VA S B () (r) {146)

Para evitar equacées longas, consideraremos utn por um os Lermos do hamil-
tonianc. Temos asgim as expressdes
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2

4m2e?

u pla(r) - puar

2 Y unc(£) = Frdotar(e) + e (1) - () + REMEL PO (4
p- (6 x Vo' B)Fu,r F, -ln:?cﬂp (6 % VorBu,r
h A, B Al

+ ymcyrt (6 x Vo) F, (148)

ane sao utilizadas para expressar

HASE o -

_I_

_+_

o pz A .F'J. = A
F, {&E + v(r) + 41;1%2]:-{& x Vv ]} u,rY(r€ A)

2
Fa {.ﬁ%i i) -'.lm;czp (7 % ?”B}} uarY(r € B)

h
il (@ x Ve )Y (r € A)F,
h

Am2e2
P

Unp E—HF +

Upl am

U p- (7 x VvP)Y(r € B)F,

e b Py U (149)
[

As expressoes enlre chaves podem ser identilicadas como os proprios
hamiltonianos das camadas que, agora, estao aplicados sobre as fungoes

periodicas apenas.

(Como estas funcoes sao autofuncoes do hamiltoniano,

aparecem daqui as energias E'F das bandas no centro de zona. Uma vez
que as derivadas espaciais das funcoes enevelope sao bem menores que as
das fungoes de Bloch, os termos de spin-drbita que envolvem a aplicacio
do operador de momento sobre as F's podem ser desprezados. Com esia
simplificacao e delinindo

podemos escrever

Er(z) = EAY(r € A) + EPY(r € B) (150)

j Er Fraute HI® Faty = j dr Er(z2) P Pttt
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3 L] ITJE -
+ fd r F ,:.« EF" U o tn
j' Pr F2U(r) Fattpthar

+ f Pr THPIR  UnrPUar (g
m

As integrais acima podem ser simplificadas se consideramos mais uma vez
que as fun¢oes envelope (e as suas derivadas) variam lentamenete no espago.
Esta propriedade, mais a ortogonalidade da fungoes u,r's, nos permitem
escrever que

2
f &r Frr Y Fougr = / &r P {.f.r;,-[z} + -33— + U[r]} ok

" fdg -Pf" f{,p, U PUnr (152)

O primeiro termo a direita na expressao acima é diagonal nos indices
de banda. Ja o segundo acopla as funcoes envelope de diferentes bandas
do subespaco 4, 1'; e I's. O acoplamento se di alravés do momento de
dipolo das [uncoes periddicas. Este termo, que denotaremos ppe,, contém
informacgoées microscopicas dos malteriais hospedeiros. Usando a expressio
chegamos finalmente ao funcional

H et AL - P‘l
(lH" @) = fdar B {J‘w[z} + B + I.f(r}} Fa
: Fi{pun - pF } &
+ fri“r zg (153)
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