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Resumo

Nesta tese, estudamos a relaxagao de spin de excitons em pogos quanticos de
semicondutores.

Iniciamos o estudo com um calculo da dispersao do centro-de-massa do exciton
no plano do po¢o quantico, incluindo o acoplamento entre as bandas de buraco leve
e pesado no Hamiltoniano de Luttinger. ¥studamos a mistura de estados de spin de-
corrente do acoplamento entre os excitons, discutindo a importancia do acoplamento
na relaxagdo de spin do exciton.

Na sequéncia, estudamos a relaxacao de spin através da medida da polarizacao
da fotoluminescéncia em pogos quanticos de semicondutores. Utilizamos as técnicas
de fotoluminescéncia e a fotoluminescéncia de excitagio com luz circularmente pola-
rizada, nos modos continuo e resolvido no tempo. Neste trabalho, abordamos duas
situagoes fisicas. Na primeira situacao, investigamos uma amostra onde a localizagao
excitonica é forte, e a relaxacao de spin é completamente determinada pela dinamica
dos excitons localizados. Os resultados mostraram que a localizagio do exciton leva
a uma relaxagdo do spin excitonico lenta. Na segunda situagao, estudamos estados
excitados na presenca de um gas de elétrons. Na amostra estudada, o nivel de Fermi
se encontra pouco acima da segunda subbanda de condugao. Os resultados eviden-
ciaram uma conservagao do spin dos elétrons com energias proximas a do nivel de

Fermi, a despeito da presenca do gas de elétrons no sistema.



I
Abstract

We study the exciton spin relaxation in semiconductor quantum wells.

First, we calculate the exciton in-plane center-of-mass dispersion within the Lut-
tinger Hamiltonian approximation. We study the coupling among the different exci-
ton spins and discuss its importance in the exciton-spin relaxation.

Next, we study experimentally the spin relaxation in semiconductor quantum
wells through measurements of photoluminescence polarization. We perform both
continuous-wave and time-resolved circularly-polarized photoluminescence and pho-
toluminescence excitation. We treat two different systems. In the first one, we investi-
gate a sample that exibits a strong exciton localization. The excitonic spin relaxation
is dominated by the localized exciton dynamics, which induces a slow spin-relaxation
process. In the second system, we study excited states in the presence of a high-
density electron gas. The Fermi level is just above the second conduction subband.
The results show that the photo-created electrons near the Fermi level conserve their

spin despite the presence of the electron gas.



Conteudo

Resumo i
Abstract i1
Conteudo iv
1 Introdugao 1
2 Dinamica Excitonica em Pogos Quanticos 8
2.1 Introdugao . . . . . . . . . . .. e 8
2.2 Formagdode Excitons . . . .. .. .. .. ... ... .. ... ... 9
2.3 Relaxagd@oetermalizacdo . . . . .. ... . ... ... ... .. ..., 11
2.3.1 Relaxagiodefase . . . . .. ... .. ... ... ... ... 11

2.3.2 Relaxacdodemomento . . . ... ... ... .. ... ..... 12

2.3.3 Relaxagdodespin. . ... ... ... ... .. .. ... ... . 13

2.4 Recombinacao Radiativa . . . . . ... ... ... ... . ... ... 19

3 Dispersao do Centro-de-massa Excitonico em Pogos Quéanticos 22
3.1 Introdugao . . . . . . . . . . .. e e e e e 22
3.2 Excitons Acoplados . . . . . . ... .. . . ... ... . 25
3.2.1 Desenvolvimento tedrico . . .. .. ... .. ... ....... 25

iv



322 Curvasdedispersao. . . . ... .. .. .. ... 32
3.2.3 Tensao: transicao excitonica indireta . . . . . . .. .. . ... 43

3.3 Mistura de Spin no Exciton Acoplado . . . . . . .. ... ... .... 46
4 Relaxagao de Spin do Exciton: Efeito da Localizagao 53
4.1 Introdugdo . . . . . . ... ... . ... ... e 53
4.2 Regras de Sele¢dao das Transigées . . . . . . .. .. ... ... . ... 36
43 Experimental . . . .. ... .. ... 59
4.3.1 Amostra . . . . . .. L e 39
4.3.2 Técnicas Experimentais . . ... . ... ... ... ...... 60

44 Resultados. . . . . . . . . . L 71
4.4.1 Espectroscopia em continuo: pol'arizagé,o de spin excitonico . . 71

4.4.2 FEspectroscopia resolvida no tempo: dinadmica de relaxacao do
gpin excitonico . . . . . .. ... Lo 77

4.5 Discussoes e Conclusdes . . . . . . . . ... 84

5 Polarizagao de spin na proximidade do nivel de Fermi em pogo do-

pado tipo-n 87
51 Introdugado . . . . . .. . . . . . ... . e 87
5.2 Amostra e Técnica Espectroscopica . . . . . ... ... ... .. ... 89
5.3 Resultados . . . . . . . . .. ... ... 91
5.3.1 Dependéncia com a energia de excitagao . . . . .. .. .. .. 91
5.3.2 Dependéncia com a energia de luminescéncia . . . . ... ... 97
5.3.3 Dependéncia com a poténcia de excitagdo . .. ... ... .. 100
5.3.4 Resultados para amostra passivada . . ... .......... 102
54 Discussdeseconclusdes . . . . . . ... ... .. ... ..., 104

6 Conclusoes 106



Bibliografia

vi

108



Capitulo 1

Introducao

Em um cristal semicondutor puro, o estado excitado de mais baixa energia € o estado
excitonico fundamental. Este estado surge a partir da excitacdo de um elétron da
banda de valéncia para a banda de conducdao. A interagao Coulombiana entre o
elétron na banda de conducao e os (N-1) elétrons na banda de valéncia {onde N é o
numero total de elétrons no sistema) é responsavel pela formagao de estados ligados,
com energia menor que a energia do “gap” do material semicondutor, que sao os
estados exciténicos[l]. Este é um problema de muitos corpos que pode ser tratado
de maneira simplificada utilizando-se o conceito de buraco para representar os (N-1)
elétrons de valéncia em uma descrigdo de massa efetiva[2]. Dentro desta formulagéo,
o exciton & uma quasi-particula formada por um elétron e um buraco, ligados pelo
potencial de Coulomb. O movimento do centro-de-massa (CM) do exciton é livre e
descrito por uma onda plana com vetor de onda IE’.CM. O exciton €é, portanto, um
estado extendido ﬁo cristal. Apenas o movimento reduzido do par elétron-buraco
apresenta estados ligados.

A partir da idéia proposta por Esaki e Tsu em 1970[3], toda uma nova série de
estruturas de semicondutores comecaram a ser investigadas. O crescimento epitaxial

de camadas monoatomicas permite a formagio de interfaces livres de defeitos entre
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semicondutores diferentes com a mesma estrutura cristalina. Entre estas novas es-
truturas, destacamos os pogos quanticos (“quantum wells”-QW), onde uma camada
de certo material semicondutor com espessura da ordem de dezenas de Angstrons é
crescida entre camadas de outro material semicondutor com “gap” maior. A descon-
tinuidade do “gap” nas interfaces da estrutura pode ser interpretada, no modelo de
fun¢ao envelope[4, 5], como formando um pogo quantico de potencial para os estados
de condugido e valéncia. Quando o pogo para og estados de condugao se forma no
mesmo material que para os estados de valéncia, entao dizemos que a heteroestrutura
é do tipo I. O confinamento espacial de elétrons e buracos em QW tipo I acarreta
em um aumento da energia de ligagido do exciton[6]. Este efeito faz com que os es-
tados excitonicos sejam os dominantes nas transi¢oes opticas fundamentais, mesmo
4 temperatura ambiente{7, 8] e sob influéncia de campos elétricos externos perpen-
diculares ao plano do pogo[9,10]. Fortes transi¢des excitonicas sdo observadas nos
espectros Opticos a baixas temperaturas em amostras de alta qualidade inclusive para
subbandas excitadas, a despeito da degenerescéncia destes estados com o continuo
exciténico em subbandas de menor energia[ll]. Os espectros de fotoluminescéncia e
sua evolucao temporal sao determinados pelas propriedades dos estados excitonicos
e pela dinamica de formacao e relaxacao dos excitons{12-15].

A quebra da degenerescéncia das bandas de buraco leve (“light-hole”-1h) e pesado
(“heavy-hole”-hh) em k, = 0 induzida pelo potencial do QW[16,17] leva & formagao
de duas familias de excitons, uma para o exciton de buraco pesado e outra para o
exciton de buraco leve[18]. Cada familia possui vérias séries de excitons, associadas
a diversas subbandas de elétrons e buracos {pesados ou leves).

Observou-se inicialmente que uma descrigio parabdlica para as bandas de buraco
leve e pesado no plano do pogo fornecia uma boa descrigao dos estados excitonicos

para Koay = 0 [6,10,19,20]. O acoplamento entre as bandas de buraco leve e pe-



sado leva a uma forte nao-parabolicidade nas dispersdes das bandas no plano do
pogo[21,22]. Embora a energia de ligacdo do exciton seja pouco afetada pela nao-
parabolicidade das bandas de buraco[23-25], o acoplamento entre estados do movi-
mento relativo com diferentes simetrias é fortemente afetado pelo acoplamento entre
as bandas de buraco[18,26-30]. Como resultado, transi¢des opticamente proibidas
passam a ser permitidas, devido ao acoplamento entre as diversas simetrias[30-33].

A dispersao do CM do exciton no plano também é fortemente afetada pelo acopla-
mento das bandas de buraco. Boa parte da nao parabolicidade das bandas de buraco
é transferida para a dispersdo exciténica[34-37]. Diversos resultados interessantes
e praticos surgem do tratamento do exciton nao parabdlico, tais como a formagdo
de estados excitonicos de transi¢do indireta[34,36] e a mistura de estados de spin
do exciton[37]. Estes efeitos devem influenciar na dindmica de relaxagdo de spin
dos excitons em pocos quanticos de semicondutor. O acoplamento entre os estados
excitonicos leva a um acoplamento entre os estados de spins diferentes, permitindo
a relaxacdo do spin a medida em que os portadores ou o exciton relaxam para os
estados de mais baixa energia. A maneira como o acoplamento do CM do exciton
influencia na relaxa¢ao do spin depende de cada sistema fisico em particular.

Com o surgimento de técnicas espectroscépicas com alta resolugio temporal, di-
versos problemas envolvendo a dindmica excitonica em QW de semicondutor vém
merecendo grande aten¢do atualmente. Entre eles, citamos: a dindmica de formacao
do exciton, com momento do centro-de-massa Kgp # 0, e sua relaxagio para estados
com I—QM = 0 [14, 15, 38, 39}, o acoplamento do exciton com modos eletromagnéticos
confinados em microcavidades de semicondutor, que d4 origem ao exciton-polariton
de microcavidade[40-46], o surgimento de transi¢io excitdnica indireta[47], a loca-
lizagdo do exciton em rugosidades das interfaces do QW[48-51] e a relaxacio de spin

do exciton[39,52]. Na maioria destes problemas, os processos envolvidos dependem



fortemente da dispersao do CM do exciton no plano do QW. O calculo das curvas
de dispersdo do exciton acoplado no plano €, portanto, de fundamental importancia
para o estudo da dindmica excitdnica em heteroestruturas de semicondutor.

Na primeira parte desta tese apresentaremos os resultados do calculo da dispersao
do centro-de-massa do exciton no plano do pogo quantico, levando em conta o aco-
plamento entre as bandas de buraco leve e pesado no Hamiltoniano de Luttinger[53].
Analisamos como o acoplamento entre os excitons pode modificar a dinamica ex-
citonica em sistemas quasi-bidimensionais. Em particular, analisamos a mistura de
estados de spin decorrente do acoplamento entre os excitons, discutindo a importancia
do acoplamento na relaxagao de spin do exciton. Na segunda parte serao apresen-
tados resultados experimentais acerca da relaxacio de spin em pogos quanticos de
semicondutores.

A relaxacao de spin é um dos diversos processos basicos envolvidos na complexa
dinamica de relaxagao e recombinagao de portadores livres e excitons em heteroestru-
turas de semicondutor[39], o que tem levado o tema a ser objeto de crescente interesse
nos ultimos anos[39, 52, 54-92|.

A despeito do esfor¢o realizado na direcio da compreensao e determinagao dos
mecanismos de relaxac¢io de spin excitonico e de portadores em heteroestruturas
de semicondutor, o tema permanece ainda em discussdo, com diversas questoes em
aberto, basicamente devido a forte dependéncia dos processos de relaxacdo com as
amostras estudadas[93]. O grau de localizagado dos portadores varia de amostra para
amostra e pode ser o responsavel pela vasta gama de resultados observados na lite-
ratura.

A localizagdo espacial de excitons e portadores em defeitos de interface modifica
a dinamica de relaxacio de momento e deve alterar a dinamica de relaxagao de spin.

Os estados localizados de excitons sao formados a partir de estados exciténicos com
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diferentes valores de I?CM. Isto implica em um acoplamento diferenciado entre os
spins dos excitons localizados em relagdo aos excitons livres. Até o momento, nao
existe um modelo teérico abordando 2 problematica da relaxagao de spin de excitons
localizados. Nosso calculo do exciton acoplado introduz novos resultados importantes
para o entendimento da mistura de spin nos estados excitonicos. Entretanto, o pro-
blema do exciton localizado envolve uma complexidade fisica além da abordada em
nossos calculos. Para uma interpretacio quantitativa dos resultados experimentais,
uma teoria para a relaxacao de spin de excitons localizados incluindo o acoplamento
entre os excitons seria necessaria.

Os efeitos de localizacao espacial dos excitons na relaxacio de spin comegaram a
ser investigados muito recentementé em amostras que apresentam um deslocamento
Stokes (“Stokes shift”) entre os espectros de fotoluminescéncia ( “photoluminescence”-
PL) e excitacio de fotoluminescéncia {“photoluminescence excitation”-PLE} da or-
dem de poucos meV. Trabalhos recentes apresentaram estudos da dinamica de spin
em fun¢do das condigbes de crescimento, da temperatura da amostra, das energias de
excitagao e detecgdo, e da densidade de portadores fotoinjetados em amostras onde
a localizagdo excitonica é fracal67,76,79,83,85]. Os resultados nao sao conclusivos,
possivelmente devido a marcante contribuigdo dos excitons livres na dinamica de
excitons fracamente localizados.

Nesta tese, estudamos experimentalmente a relaxacao de spin de excitons. As
técnicas utilizadas foram a PL e a PLE com polarizagao circular da luz nos regi-
mes continuo (“continuous wave”-CW) e resolvido no tempo. Um dos problemas
abordados foi a situagao onde localizacdo excitonica é forte, e a relaxagdo de spin
é completamente determinada pela dinamica de excitons localizados[87]. Qutra si-
tuagdo interessante explorada envolve os estados excitados na presenca de um gas de

elétrons. Neste caso, a blindagem enfraquece a interagio Coulombiana e a relaxacao



de spin é dominada pela relaxacao dos portadores. Para tratarmos este caso, estuda-
mos a relaxa¢io de spin em um poc¢o quantico dopado tipo-n. Na amostra estudada, o
nivel de Fermi encontra-se um pouco acima da subbanda de conducgio correspondente
ao segundo estado confinado dentro do QW. Este sistema permite o estudo da re-
laxagao de spin em duas situagoes distintas: alta concentracio de elétrons no primeiro
estado confinado, e baixa concentracao de elétrons no segundo estado confinado.

Esta tese esta organizada da seguinte forma:

e No Capitulo 2, introduzimos conceitos basicos sobre os processos envolvidos na

dinamica excitonica.

e O Capitulo 3 se refere aos calculos da dispersao do centro-de-massa do exciton
acoplado. Discutimos os efeitos do acoplamento dos excitons nas curvas de dis-
persdo calculadas. Apresentamos resultados na presenca de um campo elétrico
aplicado perpendicularmente ao plano do poco e estudamos o caso onde uma
transicao excitonica indireta é obtida. Por fim, estudamos os efeitos do acopla-
mento dos estados exciténicos na mistura de spin do exciton, dando uma visao

sobre o papel do acoplamento na relaxagao de spin excitonico em um QW.

¢ No Capitulo 4 apresentamos um estudo experimental da dinamica de relaxacao
de spin do exciton fortemente localizado. Estudamos o comportamento do sis-
tema a diversas temperaturas e a diversas energias de excitagdo. Apresentamos
os resultados experimentais para os tempos de relaxacao de spin do exciton, que
sao analisados dentro de um modelo simplificado que leva em conta a localizacdo

do exciton.

e O Capitulo 5 é dedicado ao estudo da polarizagao de spin de portadores em um
sistema com forte dopagem tipo-n. Estudamos a dependéncia da polarizagao

de spin como fungao da energia de luminescéncia, evidenciando a contribui¢io



dos elétrons criados opticamente para a polarizagdo da luminescéncia nas pro-

ximidades do nivel de Fermi.

e No Capitulo 6 sdo apresentadas as conclusdes finais do trabalho.



Capitulo 2

Dinamica Excitonica em Pogos Quanticos

2.1 Introdugao

Os mecanismos que levam a formagao de excitons em sdlidos e os processos de re-
laxagao excitonica constituem um problema existente desde a prépria concepcao do
exciton. Este problema s6 comegou a ser investigado nos tltimos anos, gragas, prin-
cipalmente, a0 avango das técnicas espectroscdpicas com alta resolugao temporal.
Neste Capitulo faremos uma breve introducio sobre a dinamica excitonica em
QW de semicondutores. Daremos especial atengado aos processos Opticos lineares
envolvidos nesta dinamica, pois s3o os que nos interessarao no decorrer deste trabalho.
A descrigao dos processos sera dividida em trés partes: i) a de formagéo dos excitons
a partir da excitagao optica; ii) a de relaxagdo e a termalizagdo; iii) a recombinagao
radiativa. Uma descrigdo completa e detalhada pode ser encontrada em [14,39] e

suas referéncias.



2.2 Formagao de Excitons

Os processos de formacao de excitons dependem do tipo de excitagao realizada. Po-
demos classifica-las em dois tipos diferentes: excitagdo ressonante e excitagao nao
ressonante,

Na excitacdo ndo ressonante, sao excitados estados da banda de conducao com
energia acima da energia do “gap” do material. Os portadores gerados com energia
acima do “gap” sado portadores “quentes” que termalizam rapidamente pra estados
de menor energia, a partir dos quais decaem para estados excitonicos com grandes
vetores de onda Kcpr na direcio do plano do QW, através da emissao de fonons
actisticos. Para excitons livres, este processo ocorre em um intervalo de tempo da
ordem de 20 ps, e independe da energia de excitagao[l4]. Para excitons ligados,
entretanto, observou-se um tempo de formagio mais longo, da ordem de 190 ps[94].
Na Figura 2.1 mostramos esquematicamente como ocorre este processo, tanto do
ponto de vista de elétrons e buracos, quanto do ponto de vista do exciton.

No lado esquerdo da Figura estao representadas as dispersdes das subbandas de
elétron e buraco e as transigdes que ocorrem antes da formagao do exciton. No
lado direito da Figura, representamos as dispersdes dos estados excitonicos, onde a
parte hachurada representa os estados do continuo do exciton, formados pelos pares
elétron-buraco correlacionados com energia acima da energia do “gap”. As transigoes
indicadas por setas verticais representam a absorgao de luz.

O processo de excitacao nao ressonante da origem, portanto, a estados excitonicos
com grandes vetores de onda Kewm.

Na excitacao ressonante, ao contrario, a absorgao ocorre nos estados excitonicos
propriamente ditos. Esquematicamente, esta situagdo pode ser visualizada na Figura
2.2. Esta situacio é diversa da excita¢do nao ressonante, pois sao formados estados

excitonicos com pequenos vetores de onda, uma vez que o momento transferido a
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Figura 2.1: Processo de formagio do exciton em QW por excitagdo nio ressonante.

Lado esquerdo: dispersoes das subbandas; lado direito: exciton.

excitacdo € o momento do foton Ef, que é extremamente pequeno (da ordem de
10-3 ;1‘1). Os excitons criados em estados com I?CM = Ef terdo, entao, uma energia
cinética inicial niao nula Ey (tipicamente, Eq =0.1 meV}{39]. No lado esquerdo,
apresentamos a dispersao do exciton, indicando a excitacdo optica por uma seta
vertical na origem. No lado direito, mostramos uma amplificacao da mesma figura,
enfatizando ¢ papel do vetor de onda nao nulo do féton na excitagao.

No caso de uma excitagio ressonante continua, a fonte de excitagao tem uma lar-
gura espectral desprezivel em relagao a Ey. Os excitons sdo criados com uma energia
E, dentro da largura de linha homogénea caracteristica I'y = kgT'. A distribuicdo de
excitons é nao termalizada com a rede, tendo uma temperatura tipicamente abaixo
da temperatura T do cristal (para T>1.2 K).

No caso de excitagio ressonante pulsada, os excitons sao gerados em estados

coerentes distribuidos em um grande intervalo de energia, dado pela largura espectral
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Figura 2.2: Excitacdo ressonante de excitons em QW. Lado esquerdo: dispersao
excitonica mostrando absorgio ressonante; lado direito: amplificagao da figura, evi-

denciando o papel do momento k; do féton e a energia cinética inicial £y do exciton.

do pulso de excitagao.

2.3 Relaxagao e termalizagao

Os processos de relaxacio e termalizacao do excitons sio diferentes para os diferentes

tipos de excitagao, ressonante e nio ressonante,

2.3.1 Relaxacao de fase

No caso da excitagdo ressonante, a distribui¢io inicial dos excitons € anisotrépica
no espago de fase, pois é excitada com um momento em uma diregio determinada,
Kcum = ky. Espalhamentos elasticos por impurezas, rugosidades de interface e fénons

actusticos com energia muito baixa podem ser responsiveis por uma redistribui¢io
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desta populagdo no espaco de fase do exciton. Este processo de defasamento tem
um tempo caracteristico T; cuja relagdo com a largura homogénea [';, da transigao é:
Ty = %2— Este tempo € tipicamente da ordem de poucos picossegundos para amostas
de boa qualidade, para as quais a largura de linha homogénea é da ordem de décimos
de meV([39].

Na excitacdo nao ressonante, a relaxagao de fase dos portadores fotoexcitados

ocorre em um tempo caracteristico mais curto que o tempo de formacdo do exciton.

2.3.2 Relaxacao de momento

A relaxacdo de momento, por outro lado, € um processo mais lento, no qual estao
envolvidos espalhamentos por fonons de mais alta energia.

Para os excitons gerados ressonantemente a baixas temperaturas, os unicos pro-
cessos de espalhamento importantes sao os de absor¢do de foénons, principalmente
os dos ramos acusticos. O tempo caracteristico de espalhamento por potencial de
deformagio é da ordem de uma dezena de picossegundos para um poco de 150 A, a
uma températura. de 10 K, e depende diretamente da largura do pogo e inversamente
da temperatura da amostra{39].

No caso de excitacdo nao ressonante, os excitons sao formados em estados com
grandes valores de IE'CM, por espalhamento com fonons a partir de estados de condugao
e valéncia proximos aos extremos das bandas. A distribuicdo destes excitons é
1sotrdpica no espago de fase, pois foi gerada a partir de espalhamentos que ocor-
rem em todas as diregdes. A partir da interacgio exciton-exciton e do espalhamento
com fdnons actsticos, esta distribuigio relaxa em diregdo aos estados com Koy = 0,
a partir dos quais pode haver recombinacao radiativa. O tempo de relaxacio dos
excitons a partir de Koy # 0 para estados com Kep = 0 é da ordem de centenas

de picossegundos[14]. Devido & interagdo exciton-exciton, a distribuigao dos excitons
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continua nio termalizada. Os excitons continuam a relaxar até que a populagio

excitonica ndo térmica tenha se recombinado{14].

2.3.3 Relaxacao de spin

Durante os processos de relaxagao do par elétron-buraco para os estados proximos aos
extremos das bandas, formac¢do de excitons com RCM # 0 e relaxagdo para estados
com I?C M = 0 e também durante a relaxagao de fase dos excitons, tanto os portadores
livres quanto os excitons podem sofrer uma mudanga no seu estado de spin original,
processo que é conhecido por relaracdo de spin.

Basicamente, o problema pode ser entendido da seguinte maneira: em uma pri-
meira aproximagao consideramos dispersdes parabdlicas para o exciton ou para as
bandas de condugio e valéncia. Nesta aproximacao, o spin total € um bom nimero
quantico; o sistema, uma vez preparado em um determinado autoestado, ali perma-
necera, se nao houver interacao com campos externos. Portanto, para que a troca de
spin (“spin-flip”} possa ser observada é necessario considerar termos além da apro-
ximagao parabdlica na descrigao das relagdes de dispersao do sistema.

A relaxacdo de spin excitonico em semicondutores é um processo bastante com-
plicado, no qual estao envolvidos os processos de formagao do exciton, o “spin-flip”
do elétron, do buraco e do par elétron-buraco propriamente dito, a relaxacido de
momento e efeitos de muitos corpos.

Em QW de semicondutores, o confinamento dos portadores na regido do pogo
altera significativamente as propriedades eletronicas e a cinética dos portadores e
do exciton em relagdo ao material “bulk™. Em particular, os efeitos que afetam a
relaxagdo de spin de excitons e portadores sao[93]:

a) a quebra da degenerescéncia no topo das bandas de valéncia, que retarda a

relaxagdo de spin de buracos nas vizinhangas do topo das bandas[62];
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b) a mistura das bandas de valéncia[21] no Hamiltoniano de Luttinger[33], que
acopla estados de buraco leve e pesado para k. # 0 (onde k; é o momento na
direcdo do plano do pog¢o), permitindo a relaxac¢do de spin através da'rrelaxagéo de
momento[63, 66, 77];

c) o aumento da mobilidade dos portadores, que afeta os processos de “spin-flip”
que ocorrem devido a mecanismos de relaxacao de momento;

d) o aumento da superposigao entre as fungoes de onda dos elétrons e buracos de-
vido a0 confinamento quantico espacial, que aumenta a intera¢do de troca no exciton,
e leva a um aumento na relaxac¢io de spin excitonico[52}.

Em linhas gerais, na dindmica de relaxacao de spin do exciton, seja via “spin-flip”
do exciton como um todo, seja via “spin-flip” dos portadores no par elétron-buraco
correlacionado, existe uma dependéncia direta com o espaco de fase envolvido no
processo e com a dinamica de relaxa¢iao de momento, tanto do exciton quanto dos
portadores no exciton. O mesmo ocorre em relacio i relaxagio de spin de portadores
livres em amostras dopadas. No caso de uma amostra dopada tipo-n (tipo-p), a alta
densidade de elétrons (buracos) no gas faz com que as populagdes sejam igualmente
distribuidas entre estados de spin opostos. O spin total do gas de elétrons (buracos)
é zero, e a relaxacdo de spin no meio é determinada pela relaxagio do portador
minoritario.

A seguir, descrevemos brevemente os processos de relaxacio de spin de elétrons,

buracos e excitons.

Elétrons

QOs elétrons na banda de condugido podem trocar seu spin durante a relaxagio de
momento, através do acoplamento spin-érbita, da quebra de simetria de inversio e

da interagdo de troca.
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Existem diversos mecanismos conhecidos de relaxacdo de spin do elétron[95]. Um
deles é o mecanismo Elliot-Yafet (EY)[96]. Este mecanismo leva em conta o acopla-
mento entre os estados de condugédo e os estados de valéncia através do acoplamento
spin-6rbita nos termos k - 5 [97]. O espalhamento por impurezas ou fénons conecta,
os diferentes estados de spin do elétron, permitindo assim a sua relaxagao de spin. O
mecanismo EY é pouco eficiente se comparado com outros mecanismos de relaxacao
de spin {descritos abaixo) em semicondutores “bulk™[89]. Nao existem estudos que
levem em conta este mecanismo em sistemas tipo QW.

(s mecanismos mais eficientes na relaxagao de spin de elétrons sao os mecanis-
mos D’Yakonov-Perel’ (DP)[57, 98] e Bir-Aronov-Pikus {BAP)[99]. Em um trabalho
recentemente publicado[89], Maialle mostrou que a relaxagido de spin do elétron em
semicondutores “bulk” é dominada pelo mecanismo BAP, enquanto que em QW os
dois mecanismos competem, sendo o DP mais eficiente para elétrons proximos ao
fundo da subbanda, e 0 BAP, para elétrons com energia mais alta.

O mecanismo DP advém da prépria estrutura de banda do cristal. Para semi-
condutores com estrutura cristalina que ndo apresenta centro de inversio (como os
compostos III-V com estrutura cristalina tipo blenda de zinco), existe uma quebra
da degenerescéncia dos estados pares e impares. Estes estados nao degenerados e
acoplados resultam de uma mistura de estados com spin s, = +3 e s, = —3. A
relaxagio de momento leva o elétron de um estado a outro com diferentes misturas
de spin, produzindo a relaxagao de spin.

O mecanismo DP no “bulk” tem uma dependéncia linear com E, enquanto que
em QW, a dependéncia com k; é cibica, o que torna o processo de relaxagio de spin
no QW cerca de quatro vezes mais rapido que no “bulk”[68].

O mecanismo BAP é responsavel pela relaxagio de spin dos elétrons (buracos)

em sistemas dopados tipo-p (tipo-n), devido ao espalhamento com a populagio de
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buracos (elétrons) através da interagdo de troca de longo alcance.

Essa interacao tem uma dependéncia com o momento do centro-de-massa do par
elétron-buraco, K [88]. No caso do “bulk”, a interagdo assume um valor finito para
K tendendo a zero. Por isso 0 mecanismo BAP é o mecanismo dominante no “bulk”.

No caso de QW, a interagao de troca tem uma dependéncia linear com A, .

Buracos

No caso dos buracos, a mistura das bandas devido a forte interagio spin-orbita é
responsavel pela troca do spin quando os buracos relaxam dentro da banda ou quando
ha um espalhamento interbandas.

O Hamiltoniano das bandas de valéncia I's na aproximacdo quadratica e isotrépica

para o “bulk” é chamado Hamiltoniano de Luttinger, e dado por[53,100]:

Hr, = ak? + B(k - J)? (2.1)

Em semicondutores “bulk”, particulamente os do grupo III-V, a interagio spin-
orbita é forte, as bandas de buraco leve e pesado {J = 2) sdo degeneradas no ponto
T da zona de Brillouin (k = 0) e o spin ndo é um bom nimero quintico. Neste
caso, a relaxacido de spin de buracos com energia proxima a do topo da banda de
valéncia é extremamente eficiente, e o tempo de relaxacio pode ser considerado como
instantaneo comparado ao do elétron.

Em QW, o potencial de confinamento na dire¢ao de crescimento z leva a quebra
da degenerescéncia das bandas de valéncia no ponto I. Se diagonalizarmos J na
direcio 2, entao para £, = 0 as bandas sio desacopladas e os estados sio autovetores
do operador J,. Estes autoestados sao duplamente degenerados (degenerescéncia de
Kramers) e sdo caracterizados pelos niimeros quanticos mi* = +2, para os buracos

pesados e m/f = +3, para os buracos leves. Para k; # 0, existe um acoplamento entre
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os estados com diferentes momentos angulares e m;y deixa de ser um bom namero
quantico. Para cada vetor de onda no plano, existe um acoplamento diferente entres
os estados. Portanto, é através da relaxagio de momento dos buracos que se da a
relaxacdo de spin dos buracos.

Para pocos quanticos simétricos, a paridade é um bom nudmero quantico. O
problema pode entdo ser redefinido em termos de uma base cujos estados podem
ser classificados em pares e impares{62,63]. Diversos mecanismos de relaxagio de
spin de buracos foram estudados por Uenoyama e Sham{62, 63} em pogos simétricos,
dopados e nao dopados. Dentre eles, foram estudados os espalhamentos com fonons
Opticos e fonons acusticos e o “shake-up” do mar de elétrons (para o caso de pocos
dopados tipo-n). Os autores separaram as contribui¢des dos processos de relaxagao
de momento em mecanismos que conservam e que trocam a paridade da funcao de
onda dos buracos. Dentro deste tratamento, o tempo caracteristico de relaxagao de

momento é dado por:

— ==+ - (2.2)

onde 74 € 7- 530 os tempos caracteristicos de relaxacio de momento devidos a pro-
cessos que conservam e que trocam a paridade da funcdo de onda, respectivamente.
Eles mostraram que o processo que contribui de forma dominante para a relaxacéio de
spin dos buracos é a relaxagdo de momento por espathamento com fénons acusticos,
onde foram consideradas as interagbes piezoelétrica e por potencial de deformacgao.
A maior contribuigdo € devida a processos que conservam a paridade do estado.
Ferreira e Bastard[77] consideraram mecanismos que quebram a degenerescéncia
de paridade nos QW. Recordando o modelo DP para elétrons na banda de condugio,

introduziram no Hamiltoniano de Luttinger corregdes lineares em k; devidas a auséncia
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de um centro de inversao em cristais com estrutura blenda de zinco. Consideraram
também, termos ciibicos em k., devidos a assimetrias no potencial de confinamento
do pogo provenientes de impérfeigées nas interfaces. Os autores calcularam o tempo
total 7, de relaxacao de spin de buracos no pogo devido a estas corregdes, obtendo

que:

_ 4+ (2.3)

onde 7pp é o tempo de relaxagao de spin devido a quebra de degenerescéncia de
paridade devido num mecanismo DP, e 7,5 é o tempo de relaxacao de spin devido a
processos de espalhamento de momento que nao conservam a paridade da fungao de
onda.

O principal resultado, corroborado tanto pelas teorias quanto pelos experimentos,
é que a quebra de degenerescéncia das bandas de buraco leve e pesado leva a um atraso

da relaxacao do spin dos buracos em QW em relagao ao “bulk”.

Excitons

Os excitons podem relaxar seu spin através de dois canais de relaxacao diferentes: um
deles envolve a relaxagao do spin do exciton propriamente dito, S..c = s.+mh; 0 outro
é através da relaxagdo de spin do elétron e/ou do buraco, s, e m%, separadamente.
Como ressaltado acima, tanto para o elétron como para o buraco, os diversos
mecanismos de “spin-flip” dependem fortemente da relaxac¢io de momento dos por-
tadores. O espalhamento de momento leva a particula de um estado, com uma
determinada mistura de spin, a ocutro com uma mistura de spin diversa, levando &
relaxacao do estado de spin inicial do sistema. Devido a restri¢cio do espago de fase

7 2m, hEeze

dos portadores que compdem o exciton (k.5 = 1=, onde F.;. é a energia de
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ligagdo do exciton), a relaxagdo de spin dos portadores em separado dentro do exciton
é pouco eficiente em relagdo a relaxagao de spin do exciton como um todo.

A relaxacao de spin do exciton como um todo é dada pela interagdo de troca,
originaria da indistinguibilidade entre o elétron na banda de conducao e os demais
elétrons na banda de valéncia. Esta interacido pode ser dividida em duas contri-
buicdes: interacio de curto alcance, que envolve grandes valores de Koy, € interagio
de longo alcance, que envolve pequenos valores de Kcpr. Maialle e colaboradores{52]
calcularam a contribuicdo de ambos os termos na relaxacao de spin do exciton em
QW. Os calculos foram restritos ao exciton de buraco pesado. A mistura entre as
bandas de buraco pesado e leve, essencial para permitir a relaxagao, foi considerada
em conta em perturbacao. A interagio de curto alcance leva ao acoplamento dos ex-
citons de buraco leve e pesado, mas conserva o spin total do exciton. E necessaria a
inclusdo da interacao spin-orbita no calculo, de modo a se observar a relaxagao do spin
excitonico. O termo de longo alcance é a interagio dominante na relaxacao de spin.
Este termo tem uma dependéncia linear com Koum. O acoplamento entre os excitons
com diferentes estados de spin ocorre através da relaxacao de momento do exciton,

e o mecanismo de relaxacao de spin é analogo ao do “motional narrowing”([101].

2.4 Recombinagao Radiativa

O acoplamento com o campo eletromagnético leva a recombinagao radiativa do ex-
citon, conduzindo o sistema ao estado fundamental. O exciton acoplado ao campo
eletromagnético constitui um sistema fechado que é conhecido como o polariton[102].

No caso tridimensional (3D), o acoplamento ocorre apenas com determinados
modos do campo, para os quais o vetor de onda Ef é igual ao vetor de onda do

CM do exciton 3D, K3%;. Isto significa que existem alguns modos discretos para o
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polariton 3D. Ele é um autoestado do sistema infinito e livre de impurezas e, portanto,
seu tempo de vida é infinito. A recombinagao radiativa so ocorre na superficie do
cristal, quando a simetria do cristal é destruida, abrindo um canal para o decaimento
radiativo. Além deste mecanismo, a recombinagdo pode ocorrer também a partir da
colisao com defeitos e vibracoes dentro do cristal. O tempo de recombinacao radiativa
tipico para o exciton no GaAs “bulk” é de nanossegundos[103].

No caso de QW, entretanto, o potencial do pogo quebra a simetria translacional
ao longo da direcdo de crescimento Z. A conserva¢do de momento ocorre apenas
ao longo do plano do poc¢o. Assim, o exciton pode se acoplar com todos os modos
para os quails a componente do vetor de onda do campo ao longo do plano do pogo,
k Lf, seja igual ao vetor de onda do centro-de-massa do exciton no plano Koy Ne-
nhuma restri¢ao existe para a componente k,; do vetor de onda do campo, o que
cria uma densidade continua de estados possiveis para o campo, ao qual o exciton
se acopla. Embora ainda existam apenas alguns modos discretos para o polariton,
alguns deles podem se acoplar entre si através desta densidade de estados continua
do campo eletromagnético. Surge um canal de decaimento para o polariton através
deste acoplamento. Os polaritons no caso quasi-bidimensional (quasi-2D) podem ser
classificados em polaritons ressonantes, para os quais | Kear |<| ky |, e polari-
tons de superficie, para os quais | Kcar |>| k7 | [104]. Os polaritons de superficie
830 analogos aos polaritons 3D, para os quais nado existe um canal de decaimento
sendo na superficie da amostra. Os polaritons ressonantes, por outro lado, sao os que
decaem radiativamente através do acoplamento com os modos de menor energia.

O tempo de decaimento calculado para os polaritons ressonantes é da ordem de
algumas dezenas de picossegundos. O tempo de decaimento da luminescéncia medido
experimentalmente, entretanto, chega a ser da ordem de centenas de picossegundos[105]

dependendo da temperatura, largura do pogo e do tipo de excita¢io. A discrepancia
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entre os resultados vem justamente da existéncia de populacoes de ambos os tipos
de polaritons em QW/[50]. No caso de excitagio ndo ressonante de excitons, existe
uma predominancia dos polaritons de superficie, uma vez que os excitons sao gerados
nos estados com grandes valores de [?CM, longe, portanto, dos estados radiativos.
Neste caso, o tempo de recombinagao radiativa do exciton é da ordem de centenas de
picossegundos. No caso da excitacao ressonante, a maioria dos excitons sao criados
diretamente nos estados radiativos. Neste caso, os tempos de vida radiativo podem

ser muito mais curtos, chegando a 10 ps(15]



Capitulo 3

Dispersao do Centro-de-massa

Excitonico em Pocgos Quanticos

3.1 Introducao

Na maioria dos sistemas semicondutores de interesse, a energia de ligagao do exciton
é pequena (cerca de 5 meV para o GaAs “bulk”[106]), o exciton é um estado deloca-
lizado no cristal (exciton de Wannier[107]) e o problema pode ser descrito dentro da
aproximacio da massa efetiva[2]. O problema do exciton de Wannier no caso de ban-
das de valéncia degeneradas foi tratado pela primeira vez na aproximacio da massa
efetiva por Dresselhaus{108]. A auséncia de uma transformagéo nica para o CM do
exciton devido a degenerescéncia das bandas de valéncia leva a impossibilidade de
separacao dos movimentos relativo e do CM. Tendo em vista esta problematica, Al-
tarelli e Lipari[109] propuseram uma transformada de CM apropriada para o célculo
da dispersao do CM do exciton em semicondutores “bulk™ com bandas de valéncia
degenerada. As solugdes mostraram que a degenerescéncia e o acoplamento das ban-
das de valéncia acarretam numa dispersido altamente anisotropica e nao-parabélica

para o CM do exciton.

22
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Em estruturas de material semicondutor tipo QW, utilizamos a aproximagao E-ﬁ
para descrever os estados eletrdnicos[17]. Os estados confinados pelo potencial do
pogo sao descritos pelo método da fungio envelope[4,5]. O potencial de barreira
quebra a simetria cubica, introduzindo uma simetria axial no problema. Como con-
sequéncia, a degenerescéncia das bandas de buraco pesado e leve no ponto I’ (Eh =0)
é quebrada. O carater “p” das bandas de buraco nestes semicondutores faz com
que a quebra de degenerescéncia leve ao efeito de reversdo das massas no plano
(mips < My, onde L indica a direcio perpendicular a de crescimento da estrutura,
ou seja, a diregao do plano do QWI[16]) [17]. Em sistemas onde a separagao em
energia entre as bandas é pequena, ocorre um forte acoplamento entre elas, levando
a um anticruzamento nas curvas de dispersdc e a uma hibridizagao dos estados de
buraco leve e pesado na formagio do estado final[21,22,110-112]. Existe um grande
nimero de trabalhos dedicados a investiga¢do dos efeitos da mistura de bandas de
valéncia na energia de ligacdo do exciton e na forca de oscilador dos estados ex-
citonicos[23-27,29]. Os resultados mostram que, enquanto a energia de ligagio nao é
fortemente afetada pela mistura de bandas de valéncia, a forca de oscilador de certas
transigoes proibidas aumenta quando da inclusaoc da mistura de buracos leve e pe-
sado. Este resultado se deve ao acoplamento entre os estados do movimento reduzido
excitonico com diferentes simetrias, que redistribui a forca de oscilador entre eles.
Foram também investigados os efeitos da aplicagao de campos magnético e elétrico
na energia e forga do oscilador para os estados exciténicos[29,30], corroborando os
resultados experimentais que mostraram o acoplamento de excitons de buraco leve e
pesado{31].

O movimento do exciton no plano do po¢o é dominado pela dispersao das bandas
de valéncia e é fortemente afetado pelo acoplamento entre as bandas de buraco leve

e pesado[34-37|. Este problema foi discutido pela primeira vez em QWs tensionados
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por Chu e colaboradores{34]. Seu modelo, entretanto, nao leva adequadamente em
conta o acoplamento de excitons com diferentes simetrias do movimento no plano.
Este ponto é abordado em nosso trabalho de maneira mais adequada.

Neste Capitulo apresentamos os resultados do célculo da dispersio do CM do
exciton em QW de semicondutor, incluindo o acoplamento entre as bandas de valéncia
na formulagio do Hamiltonano do exciton. A descrigdo do problema é feita através
da aproximacao da massa efetiva e da funcgao envelope e o acoplamento das bandas
de valéncia sera descrito pelo Hamiltoniano de Luttinger[53, 100].

Dots casos sao tratados em particular: estruturas no tensionadas de GaAs/AlGaAs
e estruturas de InP/In,Ga;_.As onde a concentragdo de Indio determina o grau de
tensao no pogo e a consequente transicdo entre exciton direto e indireto. No caso do
GaAs/AlGaAs, onde o acoplamento spin-érbita é forte e a banda split-off (SO) se
encontra a 340 meV de energia das bandas de buraco leve e pesado, desprezamos a
mistura destas com a banda SO; consideramos o Hamiltoniano de Luttinger 4x4 que
inclul apenas as bandas de buraco leve e pesado. No caso de heteroestruturas com
parametro de rede descasado, a tensao introduz um acoplamento entre as bandas de
buraco leve e de SO; nesta situacio, a mistura de bandas de valéncia é governada
pelo Hamiltoniano de Luttinger 6x6 que inclui a banda SO.

Em nosso trabalho, estaremos escolhendo uma transformagao do CM do exciton
similar & proposta por Altarelli e Lipari [109]. A ndo-parabolicidade da banda de
condugao é desprezada no nosso calculo, assim como a interagao de troca, por serem
corregbes de menor efeito na energia de ligagido do exciton e na sua dispersdo em
comparagao ao efeito da mistura das bandas de valéncia. Como veremos, a inclusao
da mistura de estados da banda de valéncia é essencial para a descri¢io correta
do exciton através das curvas de dispersio do CM no plano do QW. Analisamos

também os efeitos de dobradura (“warping”) e da aplicagdo de um campo elétrico
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externo na dispersdo excitonica. Por fim, estudamos a mistura de spin resultante
do acoplamento entre os diferentes estados excitdonicos, tracando a dependéncia com
Kear do valor médio do spin para o exciton acoplado. Desta rriéneira., ProCUramos
determinar o efeito do acoplamento dos excitons na relaxagdo do spin exciténico
quando da formacao dos excitons com I?c M # 0 e subsequente relaxagdo para I?CM =
0. Observamos que a mistura de spin no exciton pode ser efetiva mesmo na situagao

de excitagdo ressonante.

3.2 Excitons Acoplados

3.2.1 Desenvolvimento tedrico

Desejamos tratar a dispersao do CM do exciton em um QW de semicondutor incluindo
a mistura das bandas de valéncia. Considerando um forte confinamento do movimento
dos portadores na diregdo de crescimento do QW (diregido z), escolhemos escrever
o Hamiltoniano do sistema na base de fungdes de Bloch | J,J,) que diagonaliza
exatamente o problema das subbandas de valéncia nesta diregao.

Temos a seguinte formulagdo Hamiltoniana para o exciton:

He.‘rc = He(zc)l + Hh(Zh)I + VCoul(lFe - Fhl)l + HL(Fh) (31)

H,(z.) e Hy(z) descrevem o movimento confinado dos portadores e Hy(7;) é o Ha-
miltonano de Luttinger, que acopla as bandas de buraco leve e pesado através dos
seus elementos fora da diagonal. Vg,u(|fe — 74]) é a interacio Coulombiana. Esta
interagao acopla o movimento relativo no plano do pogo a0 movimento confinado na

direcao 2.
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Assumimos, como uma primeira aproximagio, que o movimento na direcao z
é dominado pelo potencial de confinamento do pogo, de modo que nesta diregao
o movimento é descrito pelas autofun¢des do pogo (as fungdes envelope f,(z.) e
¢m(zn) para elétron e buraco, respectivamente). Para o movimento no plano, por
outro lado, fazemos a transformacao do CM, separando a cinética do par elétron-
buraco (e-h) em movimento reduzido e movimento do CM. Desta forma, o problema
inicial de dois corpos correlacionados (elétron e buraco sob atracao Coulombiana)
passa a ser dividido em dois problemas, um para o movimento reduzido (com coor-
denada g = (2, — 4, Ye — Y4,0)) e outro para o movimento do CM (com coordenada
Rom = (Xem, You, 0)), com um acoplamento entre eles que é dado pelos termos
nio diagonais do Hamiltoniano de Luttinger. O Hamiltoniano do exciton na base

{12,+3),18,-3),13,+3),1 3, -2}, é reescrito, entao, na forma:

He:r.‘c = He(ze)l + VCoul(‘ze - Zh’, P)I + H(l)(zhym + H{z)(zhaﬁa éCM) (32)

onde
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o (QE —B(m + 272)) ( 5e0Xon " 3 aYCM) (3.12)

_ (V3R a({ a8 .9
B = ( e ),3738—% (aXCM _EBYCM) (3.13)
3 V3R? 8 2\ 8 . B o .9
¢ =- ( 2mo ) (12 +7) [ﬁ (6)(CM T ¥ow) ~¥ (axm "’aYCM) 2z 'y

N Y- a.a(_q.g)
+(72 73) !ﬂ (aXCM+zaYCM 23 6XCM+28YCM 6:1:+26y (3.14)

Y(x) é a fungdo degral (Y(x)=0 para x<0 e Y(x)=1 para X>0). L é a largura do

poco, x é a constante dielétrica do material, ¥1,v; € 73 330 os parametros de Luttinger
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e mg € a massa do elétron livre. Nas equacgdes acima e no que se segue, desprezamos
a descontinuidade dos parametros efetivos m., y1,72, 73 € £ na interface e assumimos
seus valores como sendo os do material que forma o pogo.

a e 3 sao parametros da transformada de CM utilizada que leva em conta o
acoplamento entre as bandas de buraco[109]. Os termos fora da diagonal em H{!) e
H® sio responsaveis pelo acoplamento entre os excitons das subbandas de buraco
leve e pesado. Portanto, ndo existe uma transformacdo simples de coordenadas para
o CM do exciton acoplado, uma vez que os excitons de buraco leve e pesado estao
misturados. Podemos escrever Roy em termos das transformadas de CM para os

excitons de buraco pesado e leve nao acoplados:

(3.15)
Me + Miph Me + Mk

— — — —
=~ MeTe + MipnTh MeTe + M LTH
RBom=A + B
onde myu, € my, s30 as massas efetivas diagonais dos buracos pesado e leve no

plano, respectivamente, que sio dadas por:

(3.16)

Myph =
"+ "2

Mo

Y1 — T

(3.17)

My =

A tra.nsforma§éo 3.15 é equaivalente & 3.6. Em principio, ndo exite uma escolha

predeterminada para « e 3. A tnica restrigio imposta a estes parametros é que:

a+B#0 (3.18)

de modo que o vetor de onda do CM do exciton, Ko, seja um bom nimero
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quantico{109,113]. Escolhemos a + 3 = 1 para que o jacobiano da transformagio
seja unitariof109].

A base de fun¢oes de onda para o problema é formada por fungdes do tipo:

e:r:p[z'f?(;M . R‘CM]

V&

Y = fulze)gm(2n)¥i5(F, ) (3.19)

onde f,(ze) € gm{2x) sdo as fungdes envelope, que descrevem o movimento confinado
do elétron e do buraco no pogo, e ¥,;(g, A;) é a base de fungbes de onda para o
movimento relativo no plano. O movimento do CM é descrito por uma onda plana
com vetor de onda I?c M- 3 é a area da amostra.

Ekenberg e Altarelli[27] mostraram que os estados do continuo exciténico sio
responsaveis pela maior parte dos efeitos do acoplamento. Portanto, a base W;; deve
incluir estes estados. Com este intuito, escolhemos uma base ndo ortogonal de fungoes

com simetrias tipo hidrogendides 2-D para descrever o movimento no plano:

V(5 %) = Noeap(~{7) (3.20)
Uiy (f Aap) = Nppemp(—ﬁ; + if) (3.21)
Veca(P, Asa) = Napeap( = & 2i6) (3.22)
Uas(F, Asg) = prsexp(—A—L + 3i6) (3.23)

Esta base permite uma boa descri¢ido dos primeiros estados ligados e também possui

flexibilidade suficiente para descrever a influéncia do continuo no acoplamento entre
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os estados ligados dos excitons[29]. Os valores dos parametros A; sao escolhidos
dentro de um intervalo com significado fisico (de 10 A a 1000 A), seguindo uma
progressao geométrica. i

Assim, a fun¢do de onda do exciton é dada por:

T, S, I (20) W55, Aj)
Tnins, 2in, Im(2) (5 A) | expliKon - Roml
Snis i, I (2) Y55, 0s) Vs

| Yomis, S, I (20) (0 A)) |

‘Dexc(ze1 Zhy ﬁ'.\ R‘CM") = fﬂ-(ze)

(3.24)

onde os cf,n’j’/\J sao os coeficientes da expansao da funcdo de onda do movimento
reduzido na base nio ortogonal escolhida. Os superindices “+” e “-” das funcoes
gm(zn) indicam as solugdes do pogo para os buracos pesado e leve, respectivamente.

Os coeficientes ¢}, ; », 530 parametros variacionais Com 0s quais minimizamos a
energia do exciton. Isto é equivalente a um problema de autovalores generalizado
para cada valor de RCM, cujas solugoes nos dao as curvas de dispersao do CM do
exciton.

A solugao do problema descrito pelo Hamiltoniano 3.2 a partir das funcoes dadas
por 3.24 carrega os acoplamentos entre os diversos estados excitdnicos. Além do
acoplamento entre as diversas simetrias do movimento reduzido no plano dentro da
mesma subbanda de buraco, existe ainda o acoplamento das solugdes no plano entre as
diferentes subbandas de buraco leve e pesado. O primeiro tipo de mistura de estados
vem do acoplamento entre os movimentos reduzido e do CM, dado pelos termos A4
do hamiltoniano H(®(z,, j, f-?:CM); neste caso, o acoplamento se da dentro do mesmo

estado de pogo e 0 mesmo tipo de banda de valéncia. Na verdade, este acoplamento
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é uma consequencia da nossa escolha de transformada de CM. Ele nao tem maior
significado fisico, e com uma transformada unitaria apropriada pode ser diagonalizado
exatamente, desacoplando as diferentes simetrias[113]. O segundo tipo de mistura
advém do acoplamento entre as bandas de buraco leve e pesado, dado pelos termos
fora da diagonal no Hamiltoniano de Luttinger (C e B); neste caso, o acoplamento se
da entre os mesmos estados de pogo e entre estados de pogo diferentes, para bandas
de buraco diferentes. Um outro tipo de acoplamento entre estados excitonicos, que
advém do carater tridimensional da interagao Coulombiana, é o acoplamento entre
excitons de mesmo tipo (pesado ou leve) mas em estados de pogo diferentes. Esta
mistura de estados s6 é importante no caso de ressonancia entre um estado exciténico
ligado e um estado do continuo, resultando em uma ressonancia de Fano[35, 114, 115].
No caso de dois estados ligados, este acoplamento s6 é importante para pogos muito

largos, situag@o que nao sera tratada neste trabalho.

3.2.2 Curvas de dispersao

Apresentamos, a seguir, as curvas de dispersio de diversos estados excitonicos ob-
tidos como resultado dos calculos acima descritos. O sistema considerado nesta
seccao é constituido por um QW de GaAs de espessura L colocado entre barreiras
de Alp3GagrAs. Os pardmetros utilizados nos céalculos foram[116]: m, = 0.067my,
M = 6.83, 73 = 2.1, v = 2.9, k = 13.8. Consideramos uma descontinuidade de
banda de 60% da descontinuidade do “gap” para a banda de condugéo.

Uma vez que estamos tratando com solugdes do sistema acoplado, ndo existem
mais estados excitonicos de buraco pesado ou leve, mas apenas estados misturados.
Por facilidade de linguagem, porém, continuaremos a identifica-los por “exciton de
buraco pesado” e “exciton de burace leve” ao longo da descri¢io e analise dos resul-

tados que se seguem. Esta denominagio refere-se ao carater dominante da funcio de
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Observamos que a inclusao dos estados com simetria d é essencial para uma boa

descri¢do dos estados com simetria 8. Isso se deve ao acoplamento entre as simetrias

do movimento reduzido no plano do pogo. A inclusdo dos estados com simetria f,

embora aumente precisio dos resultados, nao sao essenciais para a descrigao dos

estados s. Utilizando uma base com 4 subbandas de buraco pesado e 4 de buraco

leve, e 5 valores diferentes de A, obtivemos uma precisao de 0,1 meV nos calculos.

Na Figura 3.1 mostramos as dispersoes do CM no plano para os dois primeiros

estados excitonicos, para uma largura de pogo de 200 A.

Energy (eV)
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1.530

—— Axial Approximation
--= (100)-Direction
—-=- (110)-Direction
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0.01 0.02 0.03
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Figura 3.1: Dispersao do CM do exciton em um pogo de GaAs/AlGaAs com largura

L=200 A. Linhas tracejadas: I?CM na diregido (100); linhas pontilhadas: I?CM na

direcdo (110); linhas sélidas: aproximagio axial.
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As curvas tracejadas e tracejada-pontilhadas representam as dispersdes para Ko
nas diregbes (100) e (110) no plano do pogo, respectivamente. As curvas sélidas
represen.ta,m as solugdes na aproximagao axial (onde v, e 73 sao substituidos pelo
valor médio 1?-}19- nas Equacdes 3.10 e 3.14). Observa-se que o exciton fundamental
apresenta uma massa mais pesada para o movimento na diregdo (110) do plano do
pogo que para o movimento na dire¢do (100). Entretanto, o efeito do “warping” no
plano é pequeno. Em linhas gerais e para os propdsitos deste trabalho, a dispersédo
do CM do exciton pode ser bem descrita na aproximacao axial. Esta aproximacio
representa acuradamente os efeitos da mistura das bandas de valéncia nas curvas de
dispersdo do exciton, como pode ser visto nas curvas sélidas na Figura 3.1. Este
resultado é semelhante ao obtido para as dispersées das subbandas de valéncia[117]
Portanto, daqui para adiante todos os resultados apresentados serdao os obtidos dentro
da aproximacao axial.

A Figura 3.2 apresenta as dispersdes tanto para as subbandas de condugio e de
valéncia {lado esquerdo da figura) quanto para o CM do exciton (lado direito da
figura), para k, e Kcpr na diregio (100) na aproximacdo axial. Na parte inferior, as
linhas tracejadas representam as dispersdes das bandas de valéncia na aproximacao
parabdlica (bandas desacopladas, quando os termos fora da diagonal no Hamiltoniano
de Luttinger sao considerados nulos), enquanto que as curvas sdlidas mostam as
subbandas de valéncia leve e pesada acopladas, cuja forte nao-parabolicidade e o
efeito “tipo costas de camelo” (“camel-back”) na dispersido do buraco leve advém da
reversdo das massas no plano e do acoplamento entre as bandas{22]. No lado direito
da Figura, as linhas tracejadas representam as dispersdes dos dois primeiros estados
excitonicos na aproximagdo de excitons desacoplados {excitons de buraco pesado e
de buraco leve). As curvas sélidas mostram as diversas solugdes do exciton acoplado

(Hamiltoniano 3.2), originarias dos estados de elétron e buraco da parte esquerda da
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Figura. Nesta Figura, podemos identificar, nas duas primeiras curvas de dispersao,
o “estado excitonico de buraco pesado 1s- el-hhl:ls” -e o * estado excitonico de
buraco leve 1s- el-th1:1s”. As demais curvas de maior energia sdo os estados ligados
do exciton com diversas simetrias. A curva pontilhada é o primeiro estado do continuo

do exciton, e a parte hachurada representa os demais estados do continuo excitonico.
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Figura 3.2: Curvas de dispersao na aproximagao axial para L=200 A. Lado direito:
dispersao do CM do exciton. Lado esquerdo: dispersdo das subbandas de condugao
e valéncia. Linhas sélidas: estados acoplados; linhas tracejadas: aproximagio pa-

rabolica; linha pontilhada e 4rea hachurada: estados do continuo excitonico.

A primeira caracteristica marcante dessas curvas é a forte néo-parabolicidade da

dispersio do CM do exciton. A comparagio das dispersdes dos excitons acoplados
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(linhas sélidas) com as dispersées na aproximacdo do exciton nao acoplado (linhas
tracejadas) mostra claramente que a inclusao do acoplamento entre os excitons é
imprescindivel para uma boa descrigio dos estados excriténiéos e, consequentemente,
para uma adequada interpretacdao dos mecanismos envolvidos na dinamica excitonica.
Observa-se que a energia de ligagao do exciton tambeém é afetada pelo acoplamento
entre os estados e estda de acordo com trabalhos conhecidos da literatura[29].

Os efeitos da mistura observados na dispersao das bandas de valéncia estao basi-
camente refletidos na dispersao do CM do exciton. Este comportamento e esperado,
uma vez que o movimento do CM é determinado pela massa do CM do exciton
(Mere = me + my) e, portanto, dominado pela massa mais pesada, no caso, a massa
do buraco (m). Desta maneira, a dispersdo do CM excitonico devera “acompanhar”
aproximadamente a dispersao da subbanda do buraco.

Uma segunda caracteristica importante do exciton acoplado é a formagio da estru-
tura tipo “costas de camelo” para a dispersao do “exciton de buraco leve - el-lh1:1s”
que se observa claramente na Figura 3.2. Esta representa uma situagao de transigao
excitonica indireta para o “exciton de buraco leve”. Isto significa que a recombinacao
radiativa deste tipo de exciton podera ser lenta em certas condigdes. Esta situacao
foi explorada em sistemas tensionados[34, 36,47], e serd discutida na secgio seguinte.

O efeito da reversao das massas no plano (m;, > m i) faz com que a energia de
ligagao do “exciton de buraco leve” seja maior que a do “exciton de buraco pesado”.
Isto leva a uma maior proximidade entre os referidos estados excitonicos a Koy =0
do que entre as correspondentes subbandas de valéncia a Eh = 0. Poder-se-ia es-
perar, como consequéncia desse fato, um aumento do efeito de mistura de bandas
na dispersdo excitonica em relagao aquela para as bandas de valéncia. Este nio é
0 caso, entretanto, como pode-se observar no grafico da Figura 3.3. Nesta Figura,

graficamos a dispersao do primeiro estado exciténico (dado pela linha sélida) e da pri-
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meira subbanda de buraco pesado (representado pela linha tracejada), para L=200 A;
para facilitar a comparagao, a curva da dispersao da subbanda de buraco pesado foi

reescalada e colocada na mesma origem que a curva da dispersdo excitonica.
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Figura 3.3: Comparagio entre as dispersdes dos estados fundamentais do exciton
e da subbanda de valéncia, na aproximagao axial, para L=200 A. Linha sélida:
dispersao do CM do exciton fundamental; linha tracejada: dispersao da banda de
buraco pesado. A curva da subbanda de valéncia foi deslocada em energia de modo

a haver a coincidéncia a k; = 0 com a energia do exciton em Kgp = 0).

Observa-se que a curva de dispersdo do “exciton de buraco pesado” segue basi-
camente o mesmo comportamento que a da subbanda do buraco pesado. A massa
do exciton, porém, é mais pesada e o efeito de nao-parabolicidade na sua dispersao
é suavizado em relagio ao da banda de buraco pesado. A maior proximidade .en-
tre os estados excitonicos “de buraco leve e pesado” nao se reflete, portanto, numa
nio-parabolicidade mais acentuada das curvas de dispersdo excitonicas. Este fato

advem da contribui¢ao da dispersdo parabdlica dos estados da banda de condugao na
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formacao dos estados excitonicos.

Na Figura 3.4, mostramos os resultados do calculo dos primeiros estados ex-
citonicos para diversas larguras do pogo (L=50 A, 100 A, 150 A e 200 1%1). Novamente,
as curvas solidas sio as solugdes para o exciton acoplado e as curvas tracejadas, para

os excitons 1s de buraco pesado e leve desacoplados.
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Figura 3.4: Dispersio do CM do exciton para diversas larguras de QW. Linhas

solidas: excitons acoplados; linhas tracejadas: aproximagao parabdlica.

Observa-se que, quanto maior a largura do pogo, maior a nao-parabolicidade das
curvas do exciton acoplado, € menor o valor do K¢y para o qual o anticruzamento

dos estados acontece. Isso se deve a menor separagao em energia das subbandas e,
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portanto, a um maior acoplamento entre os estados exciténicos em fungao do aumento
da largura do pogo. Observa-se também que a formagao do exciton “de buraco leve”
indireto ocorre para pogos com largura L>150 A. Uma comparagio com a dispersao
das bandas de valéncia {ndo mostrada na Figura) mostrou que o perfil tipo “costas
de camelo” para a dispersao do buraco leve aparece para pogos com largura menor
que no caso do exciton, devido a suavizacdo da ndo-parabolicidade para a dispersao
do “exciton de buraco leve”.

A Figura 3.5 mostra o grafico da massa efetiva do estado fundamental do exciton

acoplado em funcao da largura do pogo.

0.80 T

- ————
-
-
. —
-
—— o)

0.60 | P

M../m,

0.40 | - 36 meV

— 5 meV

) 1 A 1 n 'S

0.20 b n A A 1 I " A
50 100 150 200

L(A)

Figura 3.5: Massa efetiva média do exciton em fungao da largura do pogo. A média
é obtida a partir de um ajuste parabdlico da curva de dispersdo. Linha sélida: média
sobre um intervalo de energia de 36 meV; linha tracejada: média sobre um intervalo

de energia de 5 meV.

Os valores das massas efetivas foram obtidos a partir de um ajuste parabdlico para
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a dispersdo do exciton fundamental dentro de uma certa faixa de energia. Os resul-
tados representam uma média sobre os estados dentro da referida regiao de energia.
Para a curva solida, a faixa de energia escolhida foi de 36 meV, e representa a situacao
onde o exciton excitado nao ressonantemente se encontra no limite para relaxacao
através da emissao de fonons LO imediatamente apos a excitagao 6ptica. Para a
curva tracejada, a faixa de energia abrangida no ajuste foi de 5 meV, correspondendo
a situacao o exciton se forma a partir do espalhamento de portadores apds relaxarem
até os extremos das bandas. Estas médias nos dao uma idéia geral dos efeitos do
acoplamento na dinamica de excitons, sendo o segundo caso o dominante[l4, 94].
Para pocos estreitos, o acoplamento € pequeno, e cbservamos que a massa efe-
tiva dos excitons com pequeno valor de Keu (média sobre 5 meV) é muito proxima
da massa do exciton de buraco pesado do po¢o na aproximacio parabdlica diago-
nal, onde uma transformada de CM simples nos da: M.,. = m, + m s = 0.18m,.
(Quanto maior a largura do poco, maior o acoplamento, e maior a massa destes exci-
tons. A partir de 100 A, a massa destes excitons comega a aumentar abruptamente.
Isto reflete o fato de que os estados da regiao de anticruzamento das dispersoes dos
“excitons de buraco pesado e leve” comega a ser incluida no ajuste parabdlico. Para
pogos com largura de cerca de 120 A, a massa destes excitons atinge o mesmo valor
da massa do exciton no cristal “bulk” (0.44 myg). Para pogos com largura de 200 A, a
massa exciténica atinge um valor de 0.8 mg, quase duas vezes maior que a do “bulk”.
Para esta largura de pogo, entretanto, o acoplamento ja é suficientemente forte para
que o ajuste parabdlico, mesmo para este exciton, se torne uma aproximagao por
demais grosseira. Os excitons com grande valor de keps (média sobre 36 meV), por
outro lado, sdo menos sensiveis a largura do pogo. Isso se deve ao fato de que a faixa
de energia considerada neste caso abrange, mesmo para pogos estreitos, a regizo do

anticruzamento das curvas dos “excitons de buraco leve e pesado” que caracteriza o
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acoplamento entre eles.

Efeito de campo elétrico aplicado na diregéo de crescimento

A aplicacdao de um campo elétrico ao longo da direcéo de crescimento do pogo (z)
quebra a simetria por inversao z — -z do QW. Como consequéncia, a degenerescéncia
por simetria de inversao das subbandas de valéncia é quebrada para os estados com
ks # 0 do movimento no plano[22]. Em semicondutores do grupo I1I-V esta quebra
de simetria ja existe devido & diferenca entre os atomos do cation e do anion, mas
este efeito é fraco. A degenerescéncia de Kramers (simetria por reversao temporal)
permanece(30]. As Figuras 3.6 (a) e (b) mostram, respectivamente, as dispersoes
no plano das subbandas de valéncia acopladas e do CM do exciton acoplado sob
influéncia de um campo elétrico F=100 kV/cm aplicado perpendicularmente ao plano
do QW com largura L=200 A.

A dispersao do exciton apresenta uma quebra da degenerescéncia para Keum # 0,
como consequéncia da quebra da simetria por inversao em z. Os estados com Koy =
0, porém, mantém sua degenerescéncia. Embora haja duas dispersoes diferentes para
os buracos (Figura 3.6 (a)), néo existem dois excitons diferentes a Kcy = 0, uma
vez que estas subbandas estao acopladas e a interacao Coulombiana nao deve alterar
a simetria da estrutura a k = 0 [30].

A Figura 3.7 mostra as curvas de dispersao do exciton para diversos valores de
campo elétrico aplicado em um poco de largura L=150 A.

Observa-se que a quebra de degenerescéncia a Kep # 0 diminui com o aumento
do campo. Embora a anisotropia da dispersaoc aumente com o campo, a separagao
entre as subbandas de buraco pesado € leve aumenta (AE(F') o mny, [22]), diminuindo
a interag&o.

Na Figura 3.8 graficamos a massa efetiva média do exciton como uma fungao do
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Figura 3.6: (a): Disperséo da banda de valéncia; (b): Dispersao do CM do exciton.
Campo elétrico aplicado: F=100 kV/em. L=200 A.

campo elétrico, para L=150 A.

Da mesma forma que aqueles resultados da Figura 3.5, estes foram obtidos a
partir de um ajuste parabolico das curvas de dispersao do exciton. No presente
caso, a média é tomada dentro de uma faixa de 5 meV de energia. A curva sélida
fornece os resultados para o estado de menor energia e menos parabélico. A medida
que o campo aumenta, as duas massas convergem para o resultado desacoplado,
consequéncita da maior separagao entre as subbandas de buraco. A existéncia de
duas massas diferentes pode levar a uma dinamica diferenciada entre os excitons.

Isto pode ser explorado para identificar a quebra da degenerescéncia devido a quebra
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Figura 3.7: Curvas de dispersao do exciton sob diversos valores de campo elétrico

aplicado: F=50 kV/cm, 100 kV/cm e 150 kV/cm. L=150 A,

de simetria por inversdo. No entanto, nao devemos esquecer que os dois estados sao

acoplados, e qualquer relaxacao de momento pode levar o exciton a um ou outro

ramo de dispersdo, tornando o problema da dinamica excitonico bastante complexo.

3.2.3 Tensao: transicao excitonica indireta

Nesta parte do trabalho, apresentamos resultados dos calculos da dispersio excitonica

em pogos quanticos de InGaAs embebidos em barreiras de InP. Este é um célculo
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Figura 3.8: Massa efetiva média do exction como uma fungdo do campo elétrico,
para L=150 A. A média é obtida a partir de um ajuste parabélico da curva de

dispersao, numa faixa de energia de 5 meV.

aplicativo que teve como motiva¢io explicar os dados experimentais obtidos por Mi-
chler e colaboradores[47] e explorar os limites do acoplamento entre 0s excitons.

Na estrutura Iny_,Ga;As/InP, a mistura das bandas de valéncia depende forte-
mente da deformacéo (“strain”) introduzida no sistema devido ao descasamento do
parametro de rede entre os materiais do pogo e da barreira[118]. Os parametros de
rede do InP e do Ini_.Gaz As s30: ajnp = 5,874 € @inGass = 6,06 —0,405zA. Para
uma concentragao de Galio x=0,47, os parametros de rede dos materiais sao casados.
Para valores menores de x, o material do pogo fica sob efeito de compressio, enquanto
que para x>0,47 o material do pogo sofre uma tensio. Neste tltimo caso, o efeito
sobre as bandas de valéncia é o de aproximar as bandas de buraco leve e pesado, se-
paradas inicialmente pelo confinamento. A partir de uma determinada concentragao

de Galio, o estado de buraco leve torna-se o estado fundamental do sistema. Estes
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efeitos originam-se da introdugao de uma simetria axial nas bandas de carater “p”.

O efeito de reversao das massas de buraco e o acoplamento entre as bandas in-
duzem a formagio do perfil tipo “costas de camelo” na dispersao da subbanda de
buraco leve no plano do pogo. Se x>0,47, o estado de valéncia fundamental podera
ter um maximo num ponto ko # 0, ou seja o sistema tera um “gap” indireto. O ob-
jetivo destes calculos é estudar o comportamento do estado excitdonico num sistema
com “gap” indireto, analisando a transferéncia desta caracteristica para os estados
excitonicos e a formacao de um “exciton indireto”.

Através da medida do tempo de vida do exciton em pogos quanticos de Iny_,Ga,As/InP
em funcdo da concentragio de Galio para diversas larguras de pogo, Michler e co-
laboradores [47] evidenciaram a transi¢do entre um exciton direto e um indireto.
As medidas mostraram que, para a situagao de recombinacéo excitonica indireta, o
tempo de vida aumenta em duas ordens de grandeza em relacéo ao da recombinacio
direta, passando de 2 ns a 200 ns.

Em nosso trabalho{36], calculamos a dispersdo do CM do exciton neste tipo de
sistema através do Hamiltoniano de Luttinger 6x6 para as bandas de valéncia, que
inclui os estados SO {118,119]. No acoplamento entre as bandas de buraco pesado e
leve com a banda SO, foram incluidos apenas os termos devido i tensdo. Estes ter-
mos foram incluidos seguindo o Hamiltoniano de Bir-Pikus[120,121]. Mostramos na
Figura 3.9 as dispersoes do primeiro estado exciténico em pogos de Iny,_.Ga,As/InP
para varias concentracoes de Galio. Utilizamos a largura de poco de 60 A, idéntica
a de uma das amostras apresentadas em {47]. Para facilitar a visualizagdo, as curvas
foram deslocadas em energia de modo a coincidirem no ponto I?CM = 0.

Observa-se claramente a passagem da situagao de exciton direto para a de exciton
indireto conforme aumentamos a concentragdo de Gaélio na liga. A concentracio

critica encontrada, a partir da qual se tem a mudanga exciton direto « exciton



46

indireto, foi de z. = 0.582 para o pogo de 60 A de largura e de z, = 0.6 para o pogo
com largura de 45 A (ndo mostrado na Figura), em bom acordo com os resultados
experimentais.

Nota-se que curvas de dispersao excitonicas sao fortemente nao parabdlicas para
concentragoes de Galio proximas a concentra¢do critica. Isso se deve a grande pro-
ximidade entre as subbandas de valéncia nessa situacao. Para concentracoes ainda
majores que a concentragdo critica, a dispersao do exciton torna-se mais parabolica,
uma vez que a subbanda de buraco leve comeca a se distanciar em energia, tornando-
se o estado fundamental. Devido ao efeito de reversao das massas, nao ocorre um
anticruzamento neste caso e os efeitos do acoplamento tornam-se menos pronuncia-

dos.

3.3 Mistura de Spin no Exciton Acoplado

Como vimeos neste Capitulo, a mistura de estados de valéncia e o acoplamento dos
movimentos reduzido e do CM no exciton dao origem ao exciton nao parabdlico, cujos
autoestados sao formados por uma mistura de diferentes valores de spin | J,J;). O
spin do exciton deixa de ser um bom nimero quantico. Assim como a nao paraboli-
cidade da dispersao do exciton acoplado deve influenciar fortemente na dinamica de
relaxacio de momento do exciton (I?CM), a mistura do spin excitonico deve afetar
fortemente a relaxacao de spin do exciton. E o acoplamento entre os excitons que
permite a relaxacao do spin excitdnico.

Até o momento, este acoplamento foi tratado em perturbagao[39,52]. O nosso
calculo permite obter um acoplamento entre os spins, assim como a evolucao deste
acoplamento a medida que o exciton relaxa. De posse dos estados de spin acoplados,

podemos, em principio, estudar a evolugao das populagoes de spin do exciton durante
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Figura 8.9: Dispersio do CM do exciton para varias concentragbes de Galio em um

poco de Iny_,Ga,As/InP de largura L=60 A.

a sua relaxacao. Esta é a motivagdo inicial deste trabalho teérico.

Para colocar em evidéncia esta mistura de estados de spin no exciton acoplado,
calculamos o valor médio do spin total dos estados excitonicos como fungao do vetor
de onda do CM Kcu. Para calcular o spin médio, separamos as solugbes degeneradas
devido & simetria por inversio em pogos simétricos. O Hamiltoniano excitonico se
separa em dois blocos desacoplados pela paridade da funcao de onda, cada qual

relacionado a uma das seguintes func¢oes de onda:
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—%. Referindo-nos ao exciton fundamental

desacoplado de buraco pesado el — hk1 : 1s de cada bloco, e ao exciton desacoplado

de buraco leve el — Ikl : 1s, temos os seguintes estados excitonicos degenerados e

desacoplados:

M =2 (s,=2,J. =5 (Eq.3.25)
Sh =0 (s = -12- J.=—= (E¢.3.25))
Seze = 1" (5o = ~=,J. == (Eq.3.25))
Sho=~1 (se=—z,J, = —= (Eq.3.25))
St o= 1 (s = -;—,J,_ =—- (Eq.3.26))

(3.27)

(3.28)

(3.29)

(3.30)

(3.31)
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Sho=1 (=5, 0i=3 (Eq326)) (3.32)
hh ! 3

Se:cc = -2 (Se = —§3JZ = _E (Eq326)) (3‘33)

S =0 (s, = _%, L=35 (Bg326)) (3.34)

Cada solugao representa o mesmo tipo de acoplamento. Vamos analisar, portanto,
apenas o caso onde s, = —~%, ou seja, os estados onde S, = 1 para o exciton
el-hhl:1s desacoplado e S.;c = —1 para o exciton el-lhl:1s desacoplado.

Na Figura 3.10 temos o valor médio do spin para os “excitons de buraco pesado e
leve- el-hhi:1s e el-lh1:1s” num poco de GaAs com largura L=200 A, entre barreiras
de AlpsGagrAs.

Observa-se que, a Koy = 0, temos estados de spin aproximadamente iguais a +1
e -1, respectivamente para os “excitons de buraco pesado € leve”. Isto nos mostra que
a contribui¢o da mistura de bandas de valéncia na mistura excitonica a Koy = 0 é
bastante pequena, embora nao nula. Este resultado vem da contribuigdo nao nula dos
estados de valéncia com Eh # 0 na formacio dos estados excitonicos com I?CM = 0.
A mistura das bandas de valéncia em k, # 0 resulta, portanto, numa mistura de
estados excitonicos em I?CM = (. Conforme aumenta o valor de Kp, maior € a
mistura dos estados excitonicos, e maior a mistura de spin destes estados. Isso é o
que se observa nas curvas da Figura 3.9, que mostram como os estados perdem a
caracteristica de spin quase puro (% 1), passando a uma situagdo de spin misturado
(=1 < Seze < +1).

Estudamos também a dependencia com a largura do QW da mistura de spin do
primeiro estado excitonico. Os resultados estio apresentados na Figura 3.11.

Podemos observar que, para um pogo com largura de 50 A a mistura de spin



50

2.0 ' — ' T 7 ' —

—— Direction (100)

1 '0 Ei'HH‘ :18 ‘‘‘‘ DirBCliOﬂ (110)

£ .
Q.
w
0 =
= 0.0
g e ——
z P e

-1.0 .

E1-LHt:1s
-2.0 1 [ i [ 1 i 3 1 s
0.00 0.01 0.02 0.03 0.04 0.05

Ko (A)

Figura 3.10: Valor médio do spin exciténico em funcido de Kom para os estados

“e]-hhl:1s e el-lh1:1s”. L = 200A.

é muito pequena, e sé comega a ser significativa a partir de Kcps =~ 0.0241. Da
relagdo de dispersao calculada na primeira secado, este momento corresponderia a
um exciton com energia cinética de cerca de 7 meV. Portanto, num QW de largura
L=50 A a mistura de spin devido ao acoplamento dos estados exciténicos é efetiva
para um exciton criado com um excesso de energia de, pelo menos, 7 meV. No caso
de um pogo de largura L=200 A, a mistura de spin € muite maior, chegando a ser
significativa para estados com K¢y =~ 0.007A-!. De acordo com os dados da relagao
de dispersao do exciton fundamental para um pogo de 200 A, isso corresponderia a
um exciton com energia cinética de cerca de 1 meV. Portanto, para um pogo com

200 A de largura, existe uma forte mistura de estados de spin, mesmo para uma
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Figura 3.11: Valor médio do spin do exciton fundamental para diversas larguras de

pogo.

situagao de excita¢ao ressonante do exciton.

Estes resultados revelam a importancia de se levar em conta o acoplamento entre
excitons e a mistura de estados de spin no estudo da relaxagao de spin do exciton,
seja sob excitacio ressonante ou nao ressonante. Devemos de observar que para o
calculo da relaxagao de spin € necessério incluir o termo de troca[52] no célculo dos
estados excitonicos.

Estes resultados se aplicam também nos casos onde o exciton se encontra locali-
zado por rugosidades de interface ou outros defeitos do QW, como é o caso encontrado
nas amostras analisadas no préximo Capitulo. Neste caso, a localizagio do CM do

exciton leva a formagao de um estado com uma fungao espectral combinando varios
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vetores de onda Kcpy. Estes estados carregam consigo a sua mistura de spin corres-
pondente, formando um estado fortemente misturado.

No caso de excitons livres, a relaxacido de spin é dada pela interagéo de troca
no exciton[52], ¢ o mecanismo dominate é o mecanismo D’Yakonov-Perel’[98]. No
caso de excitons localizados, nao exite ainda nenhum modelo tedrico que descreva
os mecanismos de relaxacdo de spin. A analise do processo de “spin-flip” nestes

materiais permanece especulativa (ver Capitulo 4 desta tese).



Capitulo 4

Relaxacao de Spin do Exciton: Efeito da

Localizacao

4.1 Introducgao

A relaxacdo de spin do exciton em heteroestruturas de semicondutor é um dos pro-
cessos basicos envolvidos na dinamica de relaxacio exciténica{39]. Como vimos no
Capitulo anterior, a dispersao dos estados do exciton acoplado em um pogo quantico
é caracterizada por uma mistura de estados de spin para cada momento do CM do ex-
citon. A relaxacdo de momento do exciton é, portanto, responsavel por uma mudanca
do estado de spin do exciton, e a dinamica de relaxacdo de spin estd intimamente
ligada & dinamica de relaxacdo de momento do exciton.

A relaxacao de spin do exciton pode ocorrer tanto através da troca de spin de
cada portador individualmente no exciton como da troca de spin do exciton como
um todo. Técnicas de espectréscopia optica que medem o grau de polarizagao cir-
cular (Per.) € de polarizagao linear (P, ) no sistema permitem a diferencia¢do dos
processos de troca de spin envolvidos na relaxacio de spin do exciton[59], uma vez

que Py, é extremamente sensivel a relaxacao de spin dos portadores separadamente

33
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no exciton, enquanto que P, é sensivel a troca de spin do exciton como um todo,
como veremos na préxima se¢do. Existe uma grande controvérsia em relagao aos re-
sultados experimentais, principalmente no que se refere aos processos de “spin-flip”e
aos mecanismos de relaxacéo de spin. Diversos trabalhos eﬁdenciam que a relaxagdo
é dominada pela troca de spin do exciton como um todo{39, 68, 72,80]. Outros tra-
balhos indicam uma contribuigao dos portadores separadamente na troca de spin no
exciton[61,71]. Os resultados sdo também altamente dependentes da amostra estu-
dada. Muitos autores sugerem que a diversidade de comportamentos observados na
dinamica de relaxacao do spin excitonico seja devida ao espalhamento e localizagao
dos excitons por impurezas e defeitos, e esteja intimamente ligada aos processos de
crescimento da estrutura em estudo[59, 67,71, 76,79, 83].

Os tempos de relaxagio de spin excitéonico medidos sao tipicamente da ordem de
algumas dezenas de picossegundos até uma centena de picossegundos, dependendo
da largura dos pocos quanticos, do alargamento inomogénio presente na amostra e
da natureza da relaxacao de spin[61,65,67,68,70,71,74,79,80,83,85]. Medidas re-
alizadas sob alto campo magnético mostraram que o momento magnético eletronico
se conserva durante os processos de relaxacao e termalizagdo e que o tempo de re-
laxagao do spin eletronico é maior que o tempo de recombinagao radiativa em um
pogo quantico de GaAs/AlGaAs[60}.

Neste Capitulo trataremos do estudo da dinadmica de relaxagido de spin em pogos
quanticos nao dopados® . Estaremos particularmente interessados em estudar o efeito
da localizagao do exciton na dinamica de relaxacao de spin. Nos tltimos anos tem
havido um grande interesse no papel da localizacio dos excitons em ilhas e micro-

rugosidades da interface de heteroestruturas de semicondutor na dinimica de re-

1Este trabalho foi realizado junto ao European Laboraiory of Nonlinear Spectroscopy (LENS), em

Firenze, Italia, sob a orientagdo da Professora Anna Vinattieri.



95

laxagio de spin[76,79,83,85]. O interesse neste tipo de estudo surge, por um lado,
do fato de que os mecanismos de relaxacao de spin sao fortemente dependentes da
amostra estudada, como mostram os diversos resultados divulgados na literatura.
Uma possivel razio para este fato vem da dependéncia direta da dindmica de re-
laxacao de spin com a dinamica de relaxagao do momento exciténico no sistema, que
¢é influencida pelo grau de localizacdo do exciton na amostra. Por outro lado, com
o maior desenvolvimento das técnicas de crescimento, tem sido possivel controlar o
crescimento destas rugosidades, permitindo a formagio de caixas quéanticas[122]. O
estudo da dindmica excitonica e da dinamica de spin nestas estruturas com forte
potencial de localizacido contribui para a compreensao destes sistemas.

A dindmica de relaxacio de spin de excitons localizados é um problema alta-
mente complexo, pois envolve uma combinac¢io de varios estados excitonicos, cada
qual com um vetor de onda K cm € um acoplamento de estados de spin caracteristico.
Nao existe, até o momento, uma teoria que descreva convenientemente a dinamica,
de spin do exciton localizado. Os resultados experimentais que estudam o efeito
da localizagdao do exciton na relaxagdo de spin nao sao conclusivos. Os trabalhos
existentes chegam a observar comportamentos opostos para a dinamica de spin do
exciton localizado: enquanto alguns autores afirmam que a relaxagao de spin do
exciton localizado é mais rapida que a do exciton livre[85], outros observam que a
localizagdo provoque um atraso nos processos relaxacao{71, 76, 79, 83, 87]. Na maioria
destes trabalhos experimentais, os excitons estao fracamente localizados. Portanto,
dentro da populacao opticamente ativa dos excitons, ou seja, a que estd dentro da
largura de linha inomogénea da transicao excitonica, coexistem excitons livres e ex-
citons localizados[50]. No nosso caso, os resultados experimentais mostram que os
excitons estao fortemente localizados, ou seja, dentro da largura de linha inomogénea

os efeitos por nds observados sao devidos exclusivamente i localizacao do exciton.
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4.2 Regras de Selecao das Transigoes

Uma das maneiras de se estudar a dinamica de relaxagao de spin de portadores e ex-
citons num material semicondutor é através da analise dos espectros de luminescéncia
resolvida no tempo a partir de excitacao com luz circularmente polarizada.

Um par elétron-buraco excitado ressonantemente por um campo eletromagnético
que se propaga na direcao z com uma determinada polarizacao satisfaz a condigao de

conservagao da componente do momento angular na diregao Z:

S:.se-—i-mh:mf (41)

onde S e my sho as projecdes no eixo z dos momentos angulares do exciton e do
campo eletromagnético, respectivamente

Tomando em conta as simetrias das bandas de condugio e valéncia para elétrons
em semicondutores do grupo III-V com “gap” direto, temos que os estados eletronicos

sao caracterizados pelos momentos angulares:

1
| S, SZ>C =| Evi'z_) (4~2)
3 3 3 1
j J‘ ‘]Z)v ""'| 51:&5)1 | §vi§) (43)

Na representacio de elétron na banda de condugéo e buraco na banda de valéncia, te-
mos que os valores das projegoes sobre o eixo Z dos momentos angulares sao separados

€111

S¢ = k= (4.4)



mhh = &:g (4.5)
[ (4.6)
d 2

onde a denominacdo de buraco pesado (hh) e buraco leve (Ih), que para pogos
quanticos € estritamente valida somente no ponto kis = 0 das curvas de dispersio
no plano do poco, é mantida por razdes de conveniéncia de notacdo. Seguiremos
utilizando também a notagdo de “exciton de buraco pesado” e “exciton de buraco
leve” por simplicidade de linguagem.

Para o campo eletromagnético transverso com vetor de onda Ef = k;%, a projecao
do momento angular na dire¢ao Z é my = 41 para polarizagao circular oy emy = —1
para polarizagio circular o_. Para polarizacao linear 7 do campo com vetor de
propagacao no plano xy, my = 0.

Assim, segundo o acoplamento entre os diversos estados de spin dos portadores
das bandas de condugéo e valéncia, o spin total do exciton pode assumir os valores
5 =0,%1,£2. A regra de selecao para excitagao éptica de excitons por um féton faz
com que existam trés estados chamados opticamente ativos, para os quais S = 0, £1,
e dois estados opticamente inativos, com S = +2.

A situagao experimental usual corresponde a excitacao e deteccdo Optica com
vetor de onda do campo na direcdo de crescimento do pogo (Z). Nesta situacao, os
estados opticamente ativos aos quais temos acesso sao os estados com § = +1.

Denotando por | S) =| s.,m;) os estados de spin excitoénico envolvidos no pro-
cesso, temos:

11
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[~1) =l +5,=3), | =5,~3) (48)

para excitacdo com as polarizacdes circulares o4 € o_. Para excitagdo com pola-
rizagdes lineares ao longo das diregdes x e y, os dois tipos de excitons, “de buraco

leve e pesado”, sao excitados simultaneamente:

| X} = (I +10)+ | -1)) (4.9)

SI

|Y) = (I +1)— | -1)) (4.10)

SI

A técnica de excitagao 6ptica ressonante com luz circularmente polarizada &, por-
tanto, util no estudo da relaxacao de spin em estruturas de semicondutor tipo pogo
quantico pois possibilita uma excitagao seletiva de estados de spin no cristal, sendo
que sua evolu¢do pode ser estudada através da analise da polarizacio da luminescéncia
resultante. A excitagdo com polarizagao linear da luz, embora nos fornega informagées
complementares, é mais dificil de ser interpretada, uma vez que nao é possivel excitar

seletivamente um so6 estado de spin.
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4.3 Experimental

4.3.1 Amostra

A amostra que utilizamos para o estudo da dinamica de relaxacao de spin consiste
em dois pogos quinticos de GaAs com 40 A de espessura nominal, separados por
uma barreira de Alp20Gap71As com 20 A de espessura, e foi crescida sobre um subs-
trato inclinado de 4° da direcao (0,0,1) para a diregao (1,-1,0). Este tipo de cresci-
mento tem como objetivo criar condigbes para a obtenado de confinamento lateral
de excitons][123]. Nossa amostra é composta por um “buffer” de GaAs com cerca de
0,9 um de espessura, uma camada de AlGaAs com 490 A de espessura, a estrutura
de duplo poco de GaAs e uma iltima camada de 490 A de AlGaAs. Na Figura
4.1 mostramos um esquema com os potenciais das bandas de conducao e valéncia
desta estrutura, com os respectivos estados eletronicos confinados, descritos pelas
funcdes envelope. Nesta estrutura, a barreira de 20 A de AlGaAs é suficientemente
estreita para que os estados eletronicos confinados em um pogo se acoplem com os
do pogo vizinho. Este acoplamento da origem a uma quebra de degenerescéncia dos
niveis eletrénicos de condugao e valéncia, separando os estados simétrico (S) e anti-
simétrico (A}{17]. Como veremos na préxima secgio, a separagao em energia entre
os estados simétrico e anti-simétrico do “exciton de buraco pesado 1s” (que deno-
taremos por e5-hhS e eA-hhA| respectivamente) é de 50 meV, e para o “exciton de
buraco leve 1s” (eS-1hS e eA-lhA), de 90 meV. Este sistema nos da acesso a diversos
estados de buraco pesado e leve intercalados entre si e com energias bastante altas

em relacao ao estado excitonico fundamental.
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Figura 4.1: Potenciais e fungdes envelope dos estados confinados na amostra estu-
dada, um duplo pogo quantico de 40 A de GaAs acoplado por uma barreira de 20 A
de Alo_‘ngaoJ] As.

4.3.2 Técnicas Experimentais

As técnicas experimentais utilizadas para o estudo foram a PL ¢ a PLE a baixas
temperaturas, tanto no modo CW quanto em resolugao temporal, sob polarizacao
circular da luz.

A fonte de excitac¢ao continua utilizada foi um laser de Titanio:Safira operando na
faixa de comprimentos de onda de 7200 A a 8000 A. Para a excitagao com energias
mais altas foi utilizado um laser de corante alimentado com DCM-I1I, operando em
comprimentos de onda abaixo de 7100 A. A intensidade de excitagio nestas medidas

nao superou 1W/em?. Nas medidas resolvidas no tempo, a excitagio foi realizada por
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pulsos com cerca de 10 ps de duragao (FWHM) produzidos por um laser de corante
Styryl-9 bombeado sincronamente pelo segundo harmonico de um laser Nd:YAG pul-
sado, com 76 MHz de taxa de repeticao. A intensidade de excitagido neste caso foi
de cerca de 10W/cm?. Os perfis de decaimento temporal da fotoluminescéncia foram
obtidos com o auxilio de uma“streak camera” com uma resolucao temporal de cerca
de 20 ps. Em ambos os casos, utilizamos placas de quarto de onda multimodo na
regiao de comprimentos de onda de interesse para o controle da polarizacao da luz
tanto na excita¢do como na detecgao.

As medidas foram realizadas a diversas temperaturas (entre 10 K e 70 K) com o
auxilio de um criostato a dedo frio.

A seguir, damos uma breve descrigao das técnicas de PL e PLE[124] e do funcio-

namento de uma “streak camera”[125].

Fotoluminescéncia (PL)

A técnica espectroscépica de PL consiste na medida do espectro da emissao radiativa
espontanea, ap0s uma excitacdo conveniente do material em estudo.

Quando um sistema € transferido do seu estado fundamental | f} para um dado
estado excitado | ¢) por absor¢ao de energia, apds um determinado intervalo de tempo,
caracteristico do estado | i) e dos estados intermediarios, retornara ao seu estado
fundamental através de processos radiativos e nao radiatives. A emissao espontanea
é, portanto, um dos diversos processos envolvidos na passagem do estado | ) para o
estado fundamental | f).

Suponhamos que o sistema em estudo possa ser representado esquematicamente
por um sistema de quatro niveis, como o mostrado na Figura 4.2 [124]. Nesta Figura,
T;s sao os tempos de recombinagao radiativa que levam o sistema do estado excitado

| ) ao estado fundamental | f}, e 7;; s&o os tempos de relaxac¢éo nao radiativa entre
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Figura 4.2: Esquema de niveis representativo. Tis sio os tempos de recombinagao

radiativa e 7;; sdo os tempos de relaxagdo nao radiativa.

Suponhamos que Ty seja muito maior que os demais tempos de decaimento,

de modo que a intensidade de luminescéncia observada no sistema seja devida ao

decaimento das populagbes nz e n; dos niveis | 3) e | 2). As equagbes de taxa que

regem a dinamica dessas populagoes sio:

dna(t) _ ma(t)  malt)  ma(t)

dt T43 Taz T31

dng(t) - n;:,(t) _ nz(t) _ ng(t)

dt T3z T2 T21

(4.11)

(4.12)
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Para o caso estacionéario, a solugao das equagdes 4.11 e 4.12 com %1 = 0 nos leva

Ty Ta

Ny = — T
Taz 1+ 332

(4.13)

n2=n4 T5 _];_ T (4.14)

P T: T
T431+;§217'321+:;§f‘

A intensidade de luminescéncia CW de um certo estado | k) ser4 dada pela populagio

estacionaria do estado dividida pelo tempo de recombinacao radiativa correspondente:

Tt

b=,

(4.15)

Suponhamos, agora, que 743 € muito mais curto que os outros tempos envolvidos no
problema, e que ng é a populacao inicialmente excitada no nivel | 3). Este corresponde
a0 caso de excitacao ultra-rapida. A dependéncia temporal das populagdes em | 3) e

| 2) para t>0, sera, entdo, aproximada por:

t

nsz(t) = noe:cp(-E) (4.16)
ma(t) = ooy [eap(=7) = exp(—) @.17)
2L 3L 3L 2L
onde
1 1 1

—— e} — 4.18
T3t T T32 ( )
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’

1 1 1
—— e o — 4.19
Tar, Ty T21 ( )

No caso em que a populagdo dos estados do sisterna € muito menor que o numero
de ocupacao desses estados, a intensidade de luminescéncia é diretamente proporci-
onal & populagac do estado correspondente. As equagoes 4.16 e 4.17 nos mostram,
portanto, que a intensidade de luminescéncia de um dado estado | &) decai com um
tempo Tyz, que depende dos tempos de recombinacdo radiativa Tygr = Ty e néo

radiativa Txnyr = Txy da seginte forma:

111
Ter. Tir  Tinr

(4.20)

Resposta Instrumental No caso de medidas espectroscdpicas resolvidas no tempo,
a resposta instrumental é de fundamental importancia quando comparavel aos tempos
de decaimento que se deseja medir.

Em geral, o perfil temporal do sinal medido—S(t)—esta relacionado ao perfil tem-
poral da luminescéncia—I(t)—através da teoria da resposta linear, pela convolugio

de I{t) com a fun¢ao resposta R(t)[126}:

ﬂﬂ:/Rﬁ—ﬂHﬂ& (4.21)

Para exemplificar o efeito da resposta instrumental e a utilidade na determinagao
de tempos de decaimento da ordem da resolug¢ao temporal do sistema, mosiramos
na Figura 4.3 um grafico[126]) com os dados de uma resposta instrumental R(t) com

largura temporal FWHM de 220 ps {curva (a)), e dos sinais S(t) obtidos através da
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convolugio de fungdes monoexponenciais I(t) com tempos de decaimento de 100 ps

(curva (b)) e 200 ps (curva (c)).

fopll) (a.v) [

| Y | SR SR N S S |

0 500 1000 1500 2000 2500 3000
: I (psec)

Figura 4.3: Resolucéo temporal obtida com a técnica de deconvolugio: (a) resposta
instrumental R(t), FWHM = 220 ps; (b) S(t) obtido a partir da convolugao de R(t)
com uma monoexponencial com constante de tempo de 100 ps; (c) idem a (b), para

constante de tempo de 200 ps.

Excitagao de Fotoluminescéncia (PLE)

A técnica de PLE consiste na medida da intensidade da fotoluminescéncia como
fungao da energia de excitagdo. Em geral, a resolugdo espectral do sistema de medida
é muito maior que a largura espectral da PL, de modo que pode-se escolher a energia
da luminescéncia cuja intensidade serd monitorada. Este tipo de medida nos fornece
informacio a respeito da estrutura e propriedades eletronicas do sistema e pode dar
informagdes inclusive de processos envolvidos na relaxagao para o estado a partir do

qual ocorre a emissao radiativa espontanea.
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Retomemos o esquema de niveis da Figura 4.2. Suponhamos que a detecgdo seja
sintonizada sobre a luminescéncia com energia F; — F;. A energia de excitagao é
variada de modo a cobrir toda a regiao de energia dos estados excitados. Somente
a fracdo da populagao excitada que decair para o estado | 2) ird contribuir para o
sinal medido. Para a presente analise, consideraremos que Ty; e T3 530 os tempos de
decaimento para todo e qualquer estado que nao resulte em populagio do nivel | 2). A
intensidade do sinal da luminescéncia dependera, entao, de dois fatores, basicamente:

a) da densidade de estados conjunta da transi¢io excitada.

b) dos valores relativos dos tempos de decaimento T;; e Tij, onde | 2} é o estado
inicialmente excitado; e | j) é o estado para o qual decai, radiativa ou nao radiativa-
mente.

O ultimo fator é o que complica em grande parte a analise dos dados obtidos pela
técnica de PLE. Existe uma tendéncia inicial em se associar os espectros de PLE aos
de absor¢ao. Entretanto, uma relagio direta entre as intensidades das transigoes do
espectro de PLE e as do espectro de absorgao s6 € valida no caso em que T; >> 7ij,
de modo que toda a populagao excitada no estado | ¢) decaia para o estado a partir
do qual o sistema luminesce.

Qutro fato importante a ser destacado é que, pela natureza da técnica, a PLE
permite distinguir a origem do sinal de fotoluminescéncia. Suponhamos, por exemplo,
que a transi¢ido do estado | 4) para o estado | 3) seja proibida, ou seja muito mais
lenta que a transigio de | 4} para | 2). Se medirmos um espectro de PLE detectando
a luminescéncia na energia I — E}, observaremos os picos relativos as transi¢oes dos
estados | 4) e | 3), enquanto que se a detecgéo for feita sobre a energia £y — Ey, nao

observaremos nenhum sinal sobre a transigao do estado | 4).
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“Streak Camera”

Na Figura 4.4 [125] mostramos um esquema do sistema interno usado para resolver

temporalmente um sinal de fotoluminescéncia em uma “streak camera”.

Generatore
Trigger ————e=1 della tensione Micro-Channel-Plate (MCP)

di deflessione

Eleltrodi
d:ﬂenorl(PDV) Schermo fosforescente
Luce e gt ..-::'=:___--—--"
d N
Fotocatodo {GAX(SF) 3

(FC)

Figura 4.4: Esquema do sistema interno de uma “streak camera”.

O sinal 6ptico é focalizado sobre um fotocatodo (FC) que, por efeito fotoelétrico,
emite elétrons (em todas as dire¢bes) em quantidade proporcional a intensidade de
luz incidente. No nosso caso, o fotocatodo é do tipo S-25, cuja eficiéncia quantica
em funcao do comprimento de onda da luz incidente é dada pela curva pontilhada
da Figura 4.5 [125].

O feixe de elétrons emitido pelo fotocatodo € acelerado na dire¢ao do eixo dptico e
posteriormente colimado por um sistema focalizador (GA+SF) de modo a recuperar

a forma espacial do feixe de luz incidente no fotocatodo.
Este feixe colimado atravessa, entao, a regido entre duas placas defletoras (PVD).
Sobre estas placas é aplicada uma tensio que aumenta linearmente com o tempo.

Este aparato é utilizado para dispersar espaciamente os elétrons que foram gerados
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Figura 4.5: Eficiéncia quantica do fotocatodo S-25 da “streak camera” utilizada em

nossas medidas.

pelo fotocatodo em instantes diferentes. Desta maneira, o sinal de luminescéncia, que
carrega informagéo sobre a evolugéio temporal do sistema, é transformada em uma
dispersao espacial de elétrons. O feixe de elétrons dispersados espacialmente atinge
uma tela fosforescente, cuja imagem é captada por uma camara CCD (“Charge-
coupled Device”).

Durante as medidas realizadas, utilizamos a “streak camera” no modo denomi-
nado de “synchroscan”, ou de varredura sincronizada, no qual a da tensio é aplicada
as placas defletoras em sincronismo com os pulsos do laser que excita a amostra.
Cada vez que um pulso laser excita a amostra inicia-se uma nova rampa de tensio
sobre as placas. O sincronismo ¢ feito com o auxilic de uma referéncia, enviando
uma parte do feixe laser de excitagao diretamente para o sistema de medida. Uma

vez o pulso laser sendo temporalmente estreito, o sinal produzido no fotocatodo nio
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é dispersado pelo sistema de placas defletoras, constituindo uma referéncia na escala
espacial utilizada. Ajustando-se o atraso temporal do sinal eletronico aplicado as

placas em relagdo ao da referéncia, obtém-se o sincronismo necessario.

Resolugao Temporal A resolugio temporal fornecida pela “streak camera” é, em
geral, limitada por trés fatores:

a) Alargamento temporal At,, devido & dispersao da velocidade dos elétrons que
sao acelerados a partir do fotocatodo em direc¢ao & placas defletoras. Este alargamento
é basicamente devido ao fato de que os elétrons sao emitidos pelo fotocatodo em todas
as direcdes, o que resulta numa dispersdo de velocidades para os elétrons colimados
pelo sistema focalizador. Contribui também para este alargamento temporal o fato
de que os elétrons sio emitidos a partir de uma regido de area finita do fotocatodo,
0 que gera uma outra dispersao de velocidades para o feixe de elétrons.

b) Alargamento temporal At,, devido a altura finita da fenda colocada na en-
trada da “streak camera”, por onde entra a luminescéncia. Esta dispersao espacial
introduzida no sistema reduz a resolugdo temporal do aparelho.

c) Alargamento temporal At;, devido ao “jitter” entre o sinal de referéncia e o
sinal aplicado as placas defletoras.

Assumindo um perfil gaussiano para os alargamentos acima descritos, temos um

alargamento temporal total dado por:

At = /A + At} + AB (4.22)

A relacao entre a duragao de um pulso £, e a largura temporal da medida, ,, é

dada, para pulsos com perfil gaussiano, por:

t, = /22 + AP (4.23)
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As medidas foram feitas sob excitagao com polarizagdes Opticas circulares positiva
(04) e negativa (o_), e detecgio seletiva na polarizagao o,. Foram medidas as
intensidades de luminescéncia corn mesma polarizagio de excitacao (1, ) e polarizagao
oposta a da excitagao (I_). A diferenca D = I, — I_ entre estas intensidades nos
fornece informacéo acerca da fracio da populacio excitada opticamente que troca de
spin permanecendo nos estados opticamente ativos. Para levar em conta a populagao
que é espalhada para estados opticamente inativos, aos quais nao temos acesso direto
a partir de I; e I, normalizamos o resultado pela intensidade total de luminescéncia
S =1, +1_. A polarizacao de spin total do sistema sera dada, entdo, pela relagao

_L-1. D

P=F—F=3% (4.24)

valida tanto para o caso estaciondrio (FPew) quanto para o dependente do tempo
(P(1)).

Como veremos na préxima secgao, as informagoes sobre os tempos de recom-
binagao radiativa (7g) e de relaxacdo de spin do exciton () sao obtidas a partir
dos perfis de decaimento temporal da soma S e da diferenca D das intensidades de
luminescéncia. A relagao entre as polarizagoes inicial (P(t=0)) e estacionaria (FPew)

é obtida resolvendo as equagdes de taxa e depende dos tempos de relaxagao de spin

e de recombinagéo radiativa[l127]:

(4.25)
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4.4 Resultados

4.4.1 Espectroscopia em continuo: polarizacao de spin ex-
citénico
Polarizacio linear: caracterizagao

Nas Figuras 4.6 e 4.7, apresentamos, respectivamente, os resultados das medidas de
PL e PLE em continuo & temperatura de 10 K, sob polarizagéo linear da luz na
direcio do plano do pogo. Na espectroscopia com polarizagao linear da luz, ambos os
estados de spin | +1) e | —1) séo acessados simultaneamente. Na Figura 4.6, a linha
sélida representa o espectro de luminescéncia e a pontilhada, um ajuste gaussiano.

Desta medida, extraimos a largura de linha da PL: 4.4 meV.

410 ————
asi0' b Gaussian Flt 3
r ¥ = mi*exp{-{m0-m2" 242 m3"..,
310' ale Erior § 1
: mi 35390 Frinid IR
[ ™ 15397 | 14522005 | |
2510° | T=10K ~_ma | ooczisos | 14zeows | ]
z | Thisg | 700149408 Y
2 [ R] 099704 NA
[ Pump: 1.7 eV
g 210° [ P ]
8 4 ]
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110' | ]
5000 .
E
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Figura 4.6: Espectro de PL (linha sdlida) sob excitacdo com polarizagdo linear.

Linha pontilhada: ajuste gaussiano com largura de linha de 4.4 meV. T=10K.
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Na Figura 4.7, a linha sélida mostra o espectro de PLE (onde o pico intenso resulta
da coincidéncia entre a energia de excitacao e a janela de detecgao da luminescéncia),
enquanto que a tracejada, o espectro de luminescéncia. Sao indicadas na Figura as
transicdes excitonicas diversas. A iransicdo eA-lhA foi também observada, a wna

energia de 1.76 eV, mas nao é mostrada na figura.
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Figura 4.7: Espectros de PL (linha tracejada) e PLE (linha solida) sob excitagao

com polarizagao linear. O deslocamento Stokes entre a PL e a PLE é de 10 meV.

T=10 K.

Nesta Figura, o valor de 10 meV para o deslocamento Stokes medido entre o pico
da PL e a primeira transi¢ao da PLE indica uma forte localizagao do exciton. Medidas
de PL a diversas temperaturas revelaram que a populacio de excitons localizados
permanece maior que a de excitons livres, a0 menos até uma temperatura de 90 K.
Na Figura 4.8, graficamos a diferenca entre a energia do pico da Pl e a energia do

“gap” do GaAs em fungao da temperatura[116]. O cariter crescente monoldnico da
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curva indica que, com o aumento da temperatura, a populagao de excitons localizados
diminui, sem nunca chegar, porém, a ser menor que a de excitons livres na escala de

temperaturas estudada (nao se observa saturagao da curva na Figura 4.8).
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Figura 4.8: Dependéncia com a temperatura da energia do exciton ligado. Os
pontos representam a diferenga entre a energia do pico da PL medida e a energia do

“gap” do GaAs na dada temperatura.

Estudamos também a dependéncia dos espectros de PLE variando a energia de
deteccao da luminescéncia ao longo do perfil da banda de PL. Nao foram observadas
mudangas nos perfis espectrais de PLE em nenhuma circunstincia, o que pode ser
interpretado como uma evidéncia adicional da forte localizagao dos excitons no sis-
tema estudado. Caso os excitons estivessem fracamente localizados, a regiao de altas
energias do espectro de PL corresponderia a recombinagao radiativa da populacao de
excitons livres, enquanto que a regiao de baixas energias corresponderia 3 emissao

dos excitons ligados[76]. Neste caso poder-se-ia esperar uma modificaciao nos perfis
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de PLE segundo a energia de detecgio, o que nao ocorre no nosso caso, confirmando

a forte localizacao dos excitons.

Polarizagao Circular

A Figura 4.9 mostra as intensidades de PL sob excitagio com polarizagéo circular
da luz. A curva sdlida correaponde & excitagdo com polarizagio a4, enguanto que a
+

curva tracejada corresponde a excitagido com polarizagao oposta, o_.

1-210‘ LA A A N At AL B B Bk ML B B A M A i SN BN S M S NN B M S A AR B
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Figura 4.9: Espectro de PL sob excitacao com polarizagao circular. Linha sélida:

I,; linha tracejada: I_. Energia de excitacao: 1.7 eV. T=10K.

A energia de excitac¢do neste caso foi de 1.7 eV, ou seja, 60 meV acima da energia
de recombinacdo do exciton. Observamos que existe um alto grau de polarizagao de

spin no sistema, mesmo para uma energia de excitacao bastante alta.



Estudamos a polarizagao de spin no sistema em fungao da energia de excitagao.
Na Figura 4.10, as linhas s6lidas mostram os espectros de PLE I, e J_ sob excitacao

com polarizagoes circulares oy € o, e a curva tracejada-pontilhada mostra o espectro

de PL.

Intensity (arb. units)

1.68 1.70 1.72 1.74

Energy (eV)

1.62 1.64 1.66

Figura 4.10: Espectros de PL (linha tracejada-pontilhada) e PLE (linhas sélidas)

sob excitagao optica com polarizagao circular. T=I10K.

Observa-se, nesta Figura, a forte dependéncia da polarizagao de spin com a energia
de excitacdo. Em particular, nota-se a diferenca marcante entre as intensidades das
transi¢bes excitonicas “de buraco pesado” e a “de buraco leve”, para as excitagoes
com diferentes polarizacoes. Estes resultados podem ser mais claramente visualizados
em termos da polarizacao de spin.

Na Figura 4.11 mostramos a dependéncia do grau de polariza¢ao da luminescéncia
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com a energia de excitacao para varios valores de temperatura, desde 10 K até 70
K. Existe um alto grau de polarizagao de spin para as transicdes exciténicas “de
buraco pesado” eS-hhS e eA-hhA, enquanto que para a transicdo excitoénica “de
buraco leve” e€S-1hS, o grau de polarizagao sofre uma pronunciada diminuigdo. Este
resultado indica que a relaxagao de spin acontece através da troca de spin do exciton
como um todo, € néo dos portadores separadamente. Uma vez que quando excitamos
a transigio de buraco pesado eA-hhA com polarizagao o, excitamos o estado de spin
exciténico | —1,2), nio deverfamos observar uma polarizagao elevada caso o buraco

trocasse de spin.

0.8

eS-hhS

CW Polarization

1.68 1.70

Energy (eV)

Figura 4.11: Espectros de polarizacio de spin CW a diversas temperaturas.

O primeiro resultado marcante destas medidas é o alto valor da polarizacao de

spin observada para os estados excitdnicos “de buraco pesado” eS-hhS e eA-hhA,
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mesmo a altas temperaturas. Até uma temperatura de 50 K, o sistema conserva
uma polarizagao de spin mesmo para a transicao eA-hhA, a 60 meV de energia
acima da do exciton fundamental. Para uma temperatura de 70 K, o sistema esta
totalmente depolarizado. Estes resultados mostram que o processo de relaxagao de
energia do exciton e sua subsequente localizacdo nao provocam uma perda importante
de polarizacao da populagao excitonica “de buracos pesados™ criada opticamente
a baixa temperatura. Isto acontece principalmente para excitacao ressonante ao
estado €S-hhS, mas também sobre o estado eA-hhA, a despeito da presenca do estado
excitonico “de buraco leve” (que estd quase totalmente depolarizado) entre eA-hhA
e o estado fundamental.

Estes resultados sao confirmados pelas medidas resolvidas no tempo, que mostra-
ram uma polarizagdo inicial da luminescéncia (P(t=0)) de cerca de 90% quando da
excitagdo da transicao eS-hhS e de cerca de 60% quando da excitagdo da transigio

eA-hhA.

4.4.2 Espectroscopia resolvida no tempo: dinamica de re-
laxagao do spin excitoénico

Na Figura 4.12 mostramos resultados tipicos do decaimento da luminescéncia para
as diversas polarizagoes de excitagdo. Estes resultados correspondem a excitagio da
transicao eS-hhS, a uma temperatura de 10 K. O sinal de /.. foi multiplicado por um
fator 10, de modo a evidenciar melhor as diferencas entre as dinimicas de I, e I_.
Os resultados sao mais facilmente analisados em termos da soma S e da diferenca D
entre estas intensidades, como veremos a seguir.

Foram realizadas medidas do decaimento temporal da PL para excitagoes das
diversas transi¢Oes excitonicas, €S-hhS, eA-hhA e eS5-1hS. Com base nos resultados

experimentais em continuo apresentados na Figura 4.11, que indicam que a relaxacao
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Figura 4.12: Decaimento da PL a partir da excitagao da transigio eS-hhS, para as

duas polarizagoes de excitagio. T=10 K.

de spin se da através da troca de spin do exciton como um todo e que a relaxacio em
energia para o estado excitonico localizado ndo introduz uma perda de polarizacao
de spin acentuada no sisterna, propomos um modelo simplificado para a analise da
dinamica das populagdes de spin dos estados opticamente ativos do sistema. Neste
modelo, os excitons sao criados opticamente nos estados de spin | 4+1) e | —1), de
acordo com a polarizagao da excitagio. Estes excitons decaem rapidamente para es-
tados localizados | +1)i,c € | —1}joc, cOm uma taxa de captura We,,. A partir destes
estados localizados os excitons trocam de spin, com uma taxa Wy, e se recombinam
radiativamente, com uma taxa Wp. E considerada também uma taxa de espalha-

mento para estados nio radiativos Wypg, onde estdao incluidos os estados de spin
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opticamente inativos, | +2) e | —2), e os estados exciténicos com Koy # 0, | £1)x.
Neste modelo simplificado, consideramos que nao existe “spin-flip” de excitons entre
os estados | 1) e | £1)x. Em outras palavras, consideramos que W,,, € Wy sao
muito maiores que Wy e Whp.

A Figura 4.13 mostra um eéquema de niveis representativo do modelo proposto,

indicando as respectivas taxas de espalhamento.

l|+l> A — _ A -1 >

w“p
1> . 0 v 1>
: :
: :
E Wnr § Wr
5 {detection) H
o+ : o 4
’ e
0> V V 0>

Figura 4.13: Esquema de niveis do modelo proposto para a analise dos resultados
resolvidos no tempo. W, Wng, Wr e Wy sdo as taxas de decaimento do exciton
livre para o estado localizado, de espalhamento para estados nao radiativos, de re-

combinagao radiativa e de troca de spin do exciton como um todo, respectivamente.

As equagdes de taxa que regem a dinimica das populagdes de spin dos estados

opticamente ativos | +1)i,c € | —1),, sdo:
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d l +1)loc

= Wy | 1) = (W + Wal | +1)oe + Wi | =L (4:26)

d _1 oc
I - Moe _ Weap | =10 = [Wx + Wal | =1ioe + Wx | +1)10e (4.27)

Tomando a soma S e a diferenca D das populagdes:

dDi;;(t) = —[Wr + 2Wx|Dioc(t}) + Weop D(2) (4.28)
Sl:t(t) = ~WrSioe{t) + WeapS(2) (4.29)

E como
- |dj1> = ~[Weap + Wig] [ +1) (4.30)
- Idgl) = —[Weap + Wig] | -1) (4.31)

temos

29 = Wy + WinlD(0 )
%:) = ‘—[Wcap + WNR]S(t) (4_33)

D(t) = Doexp[~(Weap + Whr)i] (4.34)
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S(t) = Spexp[—(Weap + W)t (4.35)

onde Dy = D(t = 0) e Sp = S(¢t = 0). Tomando Dy = So{l — 2c), onde o €
um parametro que leva em conta a depolarizagao inicial e varia de 0 a 1, obtem-se,

finalmente:

So(1l ~ 2a)Weap{expl—(Weap + WNR)t] - ea:p[-(WR + 2Wx)t]}
WR - WNR - Wcap + 2I’VX

Dloa(t) = (436)

_ SoWeap{ezp[~(Wesp + Wir)t] — exp[—Whrt]}
Stoc(t) = Wa — Wen — W (4.37)

As equacoes 4.36 e 4.37 mostram uma dependéncia direta do decaimento de Sy,
com o tempo de decaimento radiativo g e do decaimento de Dj,. com (?IE + %)“,
onde TX é o tempo de relaxacdo de spin. A analise dos tempos de decaimento da
soma e da diferenga das intensidades de luminescéncia nos permite, portanto, extrair
independentemente estes tempos de relaxagao.

A dependéncia temporal da polarizacio é dada por P(t) = I-;Lf%. Das relagdes
4.36 e 4.37, obtemos a relagdo entre Pow e P(t), dada por 4.25.

Na Figura 4.14, os pontos representam os dados experimentais para o decaimento
temporal da soma e diferenga das intensidades de luminescéncia—S,;, € D p—sob

excitacdo da transi¢do eS-hhS a T=10 K, enquanto que as curvas sdlidas representam

os ajustes obtidos com o modelo acima descrito para Si,c € Dige.
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Figura 4.14: Decaimento de S e D a partir da excitagao da transi¢ao eS-hhS a T=10

K. Pontilhado: dados experimentais; curvas sélidas: ajustes obtidos com o modelo

proposto.

Observa-se que as curvas se ajustam muito bem aos dados experimentais. Isto
confirma a nossa hipétese de que Sy, € Dy, diferem apenas pelo termo de decaimento
2Wx, e que os excitons livres ndo influenciam no decaimento temporal. Caso a
contribui¢ao dos excitons livres fosse dominante, haveria uma maior e mais complexa
diferenciagdo nos perfis de decaimento[39]. Além disso, a partir dos resultados obtidos
com este tipo de ajuste para 7, & e para a polarizagio inicial P(t=0}), reproduzimos
muito bem as medidas do grau de polarizacao de spin CW da Figura 4.11 (através

da relagdo 4.25), o que indica a validade do nosso modelo simplificado na descrigao
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da dindmica do sistema.

Nas Figuras 4.15 (a) e (b) mostramos os resultados dos ajustes dos dados experi-
mentais para a transi¢ao.eS-hhS a diversas temperaturas: em (a), os circulos abertos
representam o tempo de relaxacio de spin & e os circulos fechados, o tempo de
decaimento radiativo 7gp; em (b), os losangos abertos sdo os dados experimentais da
Figura 4.10 para a polarizogao estacionaria Pow, enquanto que os fechados sio os

valores de Pow calculados a partir de 4.25. As linhas sélidas sdo apenas guias para

os olhos.
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Figura 4.15: (a): tempo de relaxagao de spin 2

(circulos abertos) e tempo de
recombinagdo radiativa tg (circulos fechados) para eS-hhS; (b): dados experimen-
tais da polarizacdo estacioniria Pow (losangos abertos) e valores de Py calculados

(losangos fechados). As linhas sélidas siao apenas guias para os olhos.
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Nas medidas resolvidas no tempo, a intensidade da luminescéncia /_ somente
permitia uma boa relacdo sinal/ruido para temperaturas de até 40 K. No caso das
medidas em continuo, entretanto, foram obtidos resultados para temperaturas supe-
riores. Por isso, em (b), os resultados Py sao mostrados até uma temperatura de
70 K, e 0s P, que dependem dos tempos de decaimento, sdo mostrados até uma
temperatura de 40 K.

Os resultados revelaram um tempo de decaimento da luminescéncia de 250 ps a
T=10 K, que cresce conforme a temperatura aumenta, seguindo o comportamento
tipico encontrado em estruturas de po¢o quantico para uma populacdo composta
de excitons livres e localizados[50,49]. O tempo de relaxagao de spin excitdnico
observado foi da ordem de 600 ps para T=10K, decrescendo até 170 ps para T=40
K. Este tempo de relaxacao de spin é cerca de 10 vezes superior ao encontrado para
excitons em pogos quanticos de espessura comparavel|[72]. Atribuimos esta diferenga

a forte localizacao do exciton em nossa estrutura.

4.5 Discussoes e Conclusoes

Existem trés pontos basicos que desejamos ressaltar dos dados experimentais obtidos.
Em primeiro lugar, a forte localiza¢ao do exciton nao produz uma importante perda
de polarizagio quando da excitagio da transi¢ao excitonica de mais baixa energia (eS-
hhS), como mostram os dados da Pow. Em segundo lugar, a relaxacao em energia
também nao influencia a relaxagdo de spin do exciton quando este é formado a partir
dos estados de buraco pesado simétrico e anti-simeétrico. Por fim, a localizagido do
exciton altera significativamente a dinamica de relaxagao do spin excitonico, como
revelam as medidas resolvidas no tempo em comparagio com dados da literatura.

O primeiro e o terceiro pontos acima ressaltados estao intimamente ligados, uma
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vez que a observacio de uma forte polarizacao de spin estacionaria no meio implica
num tempo de relaxagio de spin suficientemente longo se comparado com o tempo de
recombinagdo radiativa. Esta situagdo € consistente com a nossa suposigéo'inicial de
que os excitons opticamente excitados decaem rapidamente para estados Jocalizados
sem que haja uma troca significativa de spin.

0Os dados experimentais mostraram também que a relaxacdo de spin em nossa
amostra é dominada pela troca de spin do exciton como um todo, prioritartamente a
troca de spin dos portadores separadamente. E bem conhecido, dos trabalhos de Mai-
alle et al {52] e Vinattieri et al [80], que o mecanismo responsavel pelo “spin-flip” do
exciton € o mecanismo de troca. No caso do exciton livre, o termo de troca dominante
é o termo de longo alcance, que apresenta uma dependéncia direta com Rom (52, 128].
A dindmica de relaxagio é entdo dada pelo mecanismo “motional narrowing”{101],
no qual o inverso do tempo de relaxacio de spin do exciton é proporcional ao seu
tempo de relaxacio de momento, e a “constante” de proporcionalidade depende de
Ken. Como bem ressaltado por Sham[93], existe uma condi¢do de validade para
esse mecanismo, que € a taxa de espalhamento do momento ser maior que a taxa
de relaxagio do spin. No caso do exciton localizado, porém, o estado nao é descrito
por uma onda plana com um vetor de onda Kou preciso, mas por um pacote de
onda formado por uma combinagao de ondas planas com diferentes vetores de onda.
Ko deixa de ser um bom niimero quantico. Portanto, espera-se que a interagio de
troca no exciton seja fortemente afetada pela localiza¢io, modificando a dinamica da
relaxacio de spin para o exciton localizado em relacao a do exciton livre.

Tendo em conta esses fatos, a questao da relaxagdo em energia do estado eA-
hhA ser um mecanismo que conserva a polarizagiao de spin deve ser cuidadosamente
estudada antes que uma explicagdo possa ser fornecida. Como estudamos no Capitulo

anterior, existe uma forte mistura de spin nos estados excitonicos no caso de excitagio
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nao ressonante, e levar em conta essa mistura é de fundamental importancia na analise
da relaxac¢do de spin do exciton. O calculo apresentado no Capitulo anterior, porém.
ndo trata do problema do exciton localizado. Nao existe, até o momento, uma teoria
para tratar adequadamente o problema da relaxa¢do de spin em um sistema que

apresenta um potencial de localizagao da fungdo de onda do exciton.



Capitulo 5

Polarizacao de spin na proximidade do

nivel de Fermi em poco dopado tipo-n

5.1 Introducao

No Capitulo 3, vimos que os efeitos da mistura de estados de spin ao longo da curva
de dispersao do exciton faz com que a relaxagio de momento seja responsavel pela
relaxacio de spin do exciton no sistema. Além disso, os resultados do Capitulo 4
nos mostraram que a dindmica da relaxac¢io de spin esta intimamente ligada aos
diversos mecanismos de relaxacdo de energia no sistema.

Neste Capitulo, estudamos a polarizagio de spin de portadores em uma heteroes-
trutura de AlGaAs/InGaAs/GaAs com dopagem modulada tipo-n onde se observa a
ocupagao do segundo estado eletrénico confinado no QW. Com este sistema pudemos
estudar a polarizagao da luminescéncia em uma regido de energia proxima a do nivel
de Fermi, o que nos permitiu acessar os efeitos advindos dos estados de conducio ex-
citados opticamente e obter novas informagdes. A presenca do gas de elétrons blinda
a interagio Coulombiana. Além disso, o preenchimento do espaco de fase bloqueia a

participag¢do dos primeiros estados da banda de condugao na formagio de estados ex-
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citénicos[129]. Consequentemente, os estados excitonicos deixam de ser significativos
e tratamos apenas de estados finais de interagio. Neste trabalho, vamos considerar os
estados como sendo estados de elétrons e buracos na presenca de um gés de elétrons.

Em amostras com dopagem tipo-n, a relaxagio de spin é basicamente dada pela
relaxagdo dos buracos. Isto acontece pois as populagdes de elétrons com spin | +3)
e com spin | —3) encontram-se em igual porcentagem no gas de elétrons. Se a
densidade de elétrons excitada opticamente com uma determinada polarizacio de
spin é muito menor que a densidade de elétrons do gés, os elétrons ndo contribuermn
para a polarizagao da fotoluminescéncia. A dnica contribui¢ao para a polarizagao da
luminescéncia vem da polarizagao de spin dos buracos.

Da mesma maneira que para o exciton no QW, a relaxa¢io de spin dos buracos
acontece devido & mistura das bandas de valéncia (de fato, como vimos nos dois
Capitulos anteriores, a mistura de estados de spin ao longo da dispersdo do exciton,
surge basicamente do acoplamento entre as bandas de valéncia). Através da relaxagao
de momento dentro das bandas, os buracos mudam seu estado de spin, € a dinamica
de relaxagao de spin dos buracos est4 diretamente ligada a sua dindmica de relaxa¢io
de momento.

Os trabalhos tedricos e experimentais que tratam da relaxagao de spin de porta-
dores em amostras dopadas mostram um amplo espectro de resultados tanto para os
tempos de relaxagao de spin quanto para os perfis de polarizagao da luminescéncia em
funcao da energia das transigoes [55-58, 62, 63, 66, 68, 70, 73, 77, 86, 88-91,93]. Encontram-
se na literatura valores de tempos de relaxagao de spin de 4 ps[68] e de 1 ns[73, 84] na
dinamica de buracos em amostras de GaAs/AlGaAs dopadas tipo-n, e variando de
valores da ordem de 1 ns[78] a 150 ps[68] para elétrons em amostras dopadas tipo-p.
Dados experimentais de amostras dopadas revelam espectros de polarizagao CW com

valores positivos para energias de excitagido préximas a do limiar de excitagido, se-
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guidos de um decréscimo no grau de polarizagao, chegando eventualmente a assumir
valores negativos[35,58,62,68]. Os resultados mostram que o comportamento dos
espectros de polarizagdo depende da estrutura em estudo e da dopagem da amostra,
e que o grau de polariza¢io pode depender inclusive da qualidade da amostra[58].

Atualmente é bem conhecido o fato de que a relaxagio de spin e o perfil de
polarizacao em fungao da energia das transigdes sdo determinados pela associagio de
dois fatores: a mistura de bandas e a densidade de estados conjunta das transi¢des
envolvidas[58, 62, 63].

Nos problemas até agora investigados em QW de semicondutor com dopagem
tipo-n foram exploradas as situagoes onde a alta concentracao do gas de elétrouns
faz com que a polarizacdo da luminescéncia seja dada pela relaxacao de spin dos
buracos. Nesses trabalhos, o comportamento dos elétrons criados opticamente nas
proximidades do nivel de Fermi nao é acessivel nas medidas de luminescéncia. No
trabalho aqui apresentado, investigamos esta questio, procurando evidenciar o com-
portamento destes elétrons através da medida da polarizagao da luminescéncia nas
proximidades do nivel de Fermi. Isto é possivel uma vez que em nossa amostra o
nivel de Fermi ocupa marginalmente o segundo estado confinado de elétrons no pogo.
Para as transi¢oes relacionadas com esta subbanda, os elétrons criados opticamente

desempenham um papel importante.

5.2 Amostra e Técnica Espectroscépica

Para a realizagio deste estudo, utilizamos as técnicas espectroscépicas de PL e
PLE em continuo sob polarizagdo circular da luz. As regras de sele¢io para as
transi¢bes Opticas foram ja apresentadas no capitulo anterior. Neste caso, um laser

de Titanio:Safira operando na faixa de comprimentos de onda de 8300 A a 9000 A
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foi utilizado como fonte de excitagao. A polarizagio circular da excitagio fot obtida
com o auxilio de um rotator de polarizagio e um romboedro de Fresnel. Com o
primeiro elemento, rodamos a polarizagio linear do laser de excitagao ora +45° ora
—45° em relagao & direcdo vertical. Com o segundo elemento, que produz um atraso
na componente do campo eletromagnético com polarizacdo horizontal, obtivemos as
polarizagdes circulares o, ¢ o_ utilizadas na excitagdo do sistemna. A deteccao da
luminescéncia com polarizagao circular foi feita com o auxilio de um romboedro de
Fresnel idéntico ao primeiro e um polarizador linear, dispostos, respectivamente, um
apds o outro, na entrada do espectrémetro. O polarizador linear foi alinhado de modo
a transmitir apenas a componente da luminescéncia com polarizagao linear —45° em
relagio a direcdo vertical, de modo a permitir uma detecgdo seletiva da luminescéncia
com polarizagdo o.

As medidas com polarizagio circular foram feitas a uma temperatura de 14 K,
utilizando-se um crisotato a dedo-frio.

Na Figura 5.1, apresentamos um esquema da amostra utilizada.

8g;-doping ‘0

§ 130A

n'-type GaAs| n'-type ‘%.Q <;°

cap layer Al_sza..,sAsgcb; Q, | GaAs buffer
400 A 300A =

Figura 5.1: Esquema da amostra utilizada.
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A estrutura estudada fol um poc¢o quantico de Ing2GagsAs com 130 A de espes-
sura, colocado entre barreiras de Aly,5GagrsAs e GaAs. Uma camada-é de dopagem
de Silicio com 5 A de espessura nominal foi depositada a 50 A da interface do pogo, |
na barreira de AlGaAs. A transferéncia dos elétrons desta camada de dopante para
o pogo da origem a um gas de elétrons bidimensional na regiao do pogo. A dopagem
anisotrépica, combinada com a heteroestrutura anisotrdpica, gera estados de pogo
sem simetria de inversido em relacido ao centro do pogo. Consequentemente, ndo ha
regra de sele¢ido devido & paridade dos estados do pogo.

O parametro de rede do material é o GaAs (material do substrato), ag,as =
2,83 A0 parametro de rede do material do poco € @, ,Gaps4s = 2,87 A. Con-
sequentemente, o pogo se encontra tensionado[118]. O AlGaAs tem parametro de
rede similar a0 do GaAs (@Al 2 Gag rs4s = 2,83 A) e ndo é significativamente afetado
pela tensao intrinseca. Como resultado, a primeira subbanda de buraco leve (a qual
denominamos L,) se distancia da primeira e da segunda subbandas de buraco pesado

(H1 e H,, respectivamente).

5.3 Resultados

5.3.1 Dependéncia com a energia de excitagao

A densidade do gas de elétrons no pogo é suficientemente alta de modo a ocupar
quatro subbandas de condugdo. Isto se deve A proximidade da camada-§ dopante em
relacio ao pogo. Os estados eletronicos da segunda e da terceira subbandas, entre-
tanto, se encontram localizados na camada-é e nao participam das transigoes opticas
devido a fraca superposicido das suas fungdes de onda com a do buraco pesado H,,
localizado no pog¢o[130]. Para os nossos fins, apenas a primeira e a quarta subban-

das serdo consideradas, as quais denominaremos F, e F; (onde o indice refere-se as
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subbandas cuja funcao de onda encontra-se confinada no pogo).

Na Figura 5.2 mostramos os espectros de PL da amostra a diversas temperaturas,

sob excitagao com polarizacio linear 1.

2K

Intensity (arb. units)
SRR S
o
~ A ;

2 L A " 1 i

1.26  1.28 1.30

i

1.32 134 136 138 1.40

Energy (eV)

Figura 5.2: Espectro de PL a diversas temperaturas, sob excita¢io com polarizagao

linear,

Observam-se dois picos de luminescéncia— E, — H; e — correspondentes as
transi¢oes das duas subbandas de condugio ocupadas para a primeira subbanda de
buracos. Pequenas mudangas ocorrem com o aumento da temperatura: os picos so-
frem um pequeno alargamento espectral e uma diminuigdo da intensidade quando a

temperatura varia de 2K até 41 K. A energia do pico da transi¢io E; — H, prati-

1Resultados cedidos pelo Professor Fernando likawa
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camente nao se altera, enquanto que o pico da transi¢ao £y — I, sofre wn pequeno

deslocamento na direciao de maior energia.

A Figura 5.3 mostra o espectro de PL para excitagdo com polarizagao oy (linha

tracejada) e os espectros de PLE para ambas as polariza¢des de excitagdo (linhas

sélidas).

Intensity (arb. units)

1 v T Y T T T

;«— EI-HI E2%-LI* [

E2*.H2* ]
T
E2* HI1*

Y A

140 145

Energy (eV)

Figura 5.3: Espectros de PL (linha tracejada) e PLE (linhas solidas) sob polarizagao

circular da luz. As transi¢bes assinaladas com asterisco ocorrem entre estados com

k, = kr, e as demais, para k; = 0. Para estas medidas de PLE, a detecgao foi lixada

sobre o pico da transicdo fundamental da PL. T=14 K.

Os picos observados no espectro de PLE correspondem &s transigdes £ — H7,

E; — Hy e E; — L3, que foram identificadas por comparagao com resultados de



94

calculos autoconsistentes[130]. As transicdes assinaladas com o asterisco ocorrem
entre estados com k; = kp, enquanto que as outras ocorrem entre estados com
k;, =0 (onde k. é 0 momento na direcio do plano do pogo e kp é o vetor de onda da
segunda subbanda correspondente ao nivel de Fermi). Nesta Figura, os espectros de
PLE foram obtidos com a detecgdo da luminescéncia no pico da transigao fundamental
(£, — Hy, com energia 1,291eV).

Extraimos a densidade do gas de elétrons bidimensional na regiio do pogo—
Nop =2 x 102 em~?— do deslocamento Stokes de 80 meV entre o primeiro pico da
PLE (E} — H7) e a transi¢do fundamental da PL (£ — H;). A transicdo F} — H}
nao esta resolvida no espectro da PLE. Porém, em boa aproximagaoe, sua energia foi
considerada muito proxima da energia do pico da transi¢io E; — HY. Esta densidade
estimada é compativel com o valor utilizado nos célculos para a obtencao das ener-
gias das transi¢des. O pequeno deslocamento Stokes entre o primeiro pico da PLE
(E3 — HY) e o segundo pico de luminescéncia (F; —~ H;) indica uma pequena ocupagao
da segunda subbanda de condugio. Este e os dados de PL em fungio da tempera-
tura indicam que o nivel de Fermi é quase degenerado com a segunda subbanda de
condugao, que se encontra marginalmente ocupada. Nao ha nenhuma evidéncia clara
de singluaridade do nivel de Fermi (“Fermi-Edge Singularity”-FES). Portanto, este
efeitos néo sera considerado aqui.

Este sistema nos permite, portanto, estudar a relaxacao de spin em duas situagdes
fisicas diversas numa mesma amostra: uma alta concentrac¢do de elétrons na primeira
subbanda de condugdo e uma baixa concentragio na segunda subbanda.

Na Figura 5.4 apresentamos o espectro da polarizagdo (P = %—1%_—) correspondente
aos dados da Figura 5.3, onde a luminescéncia foi detectada na transicio £y — H,.

As transigdes assinaladas indicam as energias dos picos do espectro de PLE.

Observa-se uma alta polariza¢io da luminescéncia para energias de excitagao so-
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Figura 5.4: Polarizagio da luminescéncia E; — H; em fungao da energia de excitacio

a T=14 K. As transi¢des assinaladas indicam as energias dos picos no espectro de

PLE da Figura anterior.

bre a transicdo E3 — H} e pouco acima dela. O grau de polarizagao diminui conforme
a energia de excitagdo aumenta. Nota-se uma pronunciada perda relativa de pola-
rizacao para as energias de excitacio onde se observam os picos das transi¢oes £ — H}
e £5— L] na PLE. Este resultado revela que o grau de polarizagdo de spin na amostra
é determinado pela relaxagio de spin dos buracos, uma vez que as quedas do grau de
polarizagdo estdo associadas a excitagio de uma nova subbanda de buraco, Este é um
resultado esperado, uma vez que estes dados se referem 2 luminescéncia da primeira

subbanda de condugio, que é fortemente ocupada. Como esta luminescéncia envolve
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elétrons ocupando os estados do fundo da subbanda de condugao, nenhuma meméria
do spin do elétron excitado opticamente é conservada. Toda a polariza¢io medida na
luminescéncia vem dos buracos que relaxam para o topo da subbanda- H 1- O perfil
da polarizagao resulta de uma a combinacao de fatores: relaxacao de momento dos
buracos para o estado fundamental, mistura de estados nas subbandas de buraco e
densidade de estados conjunta das transi¢oes excitadas{58].

Gostariamos de ressaltar dois pontos importantes relativos a estrutura eletronica
do sistema que estamos estudando, que se refletem no perfil da polarizagao. Em
primeiro lugar, existe uma grande separag¢io em energia entre as subbandas de bu-
raco pesado e leve (cerca de 80 meV entre H, e L; e de 50 meV entre H; e L,),
devida a tensdo induzida pelo descasamento dos pardmetros de rede da estrutura.
Esta separacdo acarreta numa fraca mistura de bandas para o sistema em questao.
Apesar disto, a perda relativa de polarizagao? é grande: cerca de 60% na transicio
E3 — H;, e de cerca de 50% na transi¢do F} — L}. Em segundo lugar, o potencial
de confinamento € fortemente assimétrico na dire¢ao de crescimento. Esta assimetria
induz uma quebra da degenerescéncia por simetria de inversdo das subbandas de bu-
raco. O espalhamento entre estes estados devido 3 relaxacao de momento deve ser o
mecanismo responsavel pela relaxacio de spin no sistema. Devido a isto, uma inter-
pretacao quantitativa da perda relativa de polarizagao, com um calculo do espectro
de polarizagao neste sistema, é um problema bastante complexo.

Neste trabalho, vamos nos focalizar no estudo do comportamento da polarizagao

da luminescéncia a energias proximas ao nivel de Fermi. Portanto, a anéilise qualita-

2Como perda ou variagio relativa de polarizagao para as transi¢des £3 — Hj e E3 ~ L}, definimos:

Pe,_g, — Pp,—n Pg,_ g, — Pg,—L
AP - 2 ] 2 2 e AP - 2 2 2 I 5.1
Pg,_m, Pg,_n, (5.1)

respectivamente.
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tiva do espectro de polarizacdo apresentado nesta sec¢ao nos € suficiente.

5.3.2 Dependéncia com a energia de luminescéncia

Procuramos investigar as diferencgas existentes no comportamento dos portadores no
sistema em funcao da sua energia em relagiao ao nivel de Fermi. Para isso, estudamos
a dependéncia do grau de polarizagao de spin do sistema com a energia da lumi-
nescéncia. Na Figura 5.5, mostramos os espectros de polarizagdo da luminescéncia

para as varias energias de detecgdo, A, B, C e D, como indicado no “inset” da Figura.
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Figura 5.5: Espectros de polarizagdo para diversas energias da luminescéncia. O

“inset” mostra as energias de deteccio A, B, C,e D.

Observa-se que os diversos espectros de polarizagio apresentam a mesma de-
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pendéncia com a energia de deteccdo. Este resultado confirma que a relaxacgao de
spin dos buracos determina o perfil da polarizagao para todas as energias de lu-
minescéncia. Existe, entretanto, uma diferenca marcante no grau de polarizagao
para as diferentes energias da luminescéncia.

O fato mais interessante destes resultados é a observacido de um aumento signifi-
cativo no grau de polarizagao quando detectamos a luminescéncia na energia do pico
da segunda subbanda (transi¢ao E; — H, indicada como ponto C na Figura 5.5), em
relagdo aos resultados para deteccido com energias menores.

Os resultados obtidos para as energias de detecgdo abaixo do segundo pico de
luminescéncia, correspondentes aos pontos A e B na Figura 5.5, revelam um grau de
polarizagido P = 25% para a excitacio da transiciao Ej — H;. Para uma energia de
detegdo igual ou maior que a do segundo pico de luminescéncia, correspondente aos
pontos C e D, respectivamente, P =~ 45%, para a mestna energia de excitagdo. Em
todas estas situagdes, o grau de polarizagdo decai para 5% para excitagio acima da
transicao E3 — L.

Para ambas as transicoes £y — Hy e Fy — H, do espectro da PL, estio envolvidos
os mesmos estados de buraco (os da subbanda H;). Isto indica que o aumento obser-
vado no grau de polarizagdo da luminescéncia do segundo pico resulta da presenca de
elétrons polarizados na segunda subbanda. Apesar da presenca do gas de elétrons que
ocupa os estados da segunda subbanda, a luminescéncia na vizinhanga do nivel de
Fermi mantém uma memoria dos estados de spin eletronicos excitados opticamente.
Uma possivel explicacio para a diferenca no grau de polarizagio da luminescéncia en-
tre os pontos B e C (com energias logo abaixo do pico e sobre o pico) é que os elétrons
em B estejam termalizados com o gas, e ndo contribuem para a polarizagio medida,

enquanto que os elétrons em C sejam quasi-termalizados, causando um aumento em

P.
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Na Figura 5.6 graficamos a diferenca I’c — P, entre os espectros de polarizagao

medidos nos pontos A e C do espectro de PL.
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Figura 5.8: Diferenca (Fz — Pj4) entre os perfis de polarizagao medidos a partir da
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deteccdo da luminescéncia no ponto C e no ponto A (indicados no “inset™).

Segundo nossa interpretagio, a curva mostra a variagdo da polarizagao de spin

dos elétrons préoximos ac nivel de Fermi em fungdo da energia de excitagdo. Estes

elétrons exibem uma polarizagao P = 20% quando da excitagao da transi¢io funda-

mental E3 — H;. O grau de polarizagao decresce conforme aumentamos a energia de

excitagdo. Para uma energia de excitacio suficientemente alta, os elétrons perdem

toda a memdria de polarizagao de spin. Este comportamento é consistente com os

processos conhecidos de relaxagao de spin do elétron [57,70,88,89,91,93, 96, 98,99,
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que envolvemn mistura de estados e espalhamento de momento eletronico k.. Como
a segunda subbanda é marginalmente ocupada, uma excitagio com energia proxima
a do nivel de Fermi cria elétrons muito préximos ao extremo da segunda subbanda,
com E, =z (), onde o espalhamento de momento é menos efetivo na troca de spin do
elétron. Com o aumento da energia de excitagio, estados com E. > 0 sio excitados

e a relaxacdo se torna mais eficiente.

5.3.3 Dependéncia com a poténcia de excitagao

Com o intuito de estudar o comportamento dos elétrons que mantém polarizagao de
spin nas proximidades do nivel de Fermi, realizamos medidas em fungao da intensi-
dade da excitagdo. Os resultados apresentados nas secgbes anteriores foram obtidos
com uma intensidade de excitagao de 3 W/em?.

Na Figura 5.7 mostramos os perfis de polarizagao nos pontos A e C para intensi-
dades de excitagio de 3 W/em? (linhas+simbolos) e 90 W/em? (linhas).

O grau de polarizagao P do sistema € bastante sensivel ao aumento da intensidade
de excitagao. Observamos uma diminuigédo de P com o aumento da intensidade, para
todas as energias de detecgao. O grau de polarizacao no ponto A passa de Py = 25%
para P4 =~ 10%, enquanto que para o ponto C passa de Pp = 45% para Pr ~ 15%,
para a excitacao da transicdo EJ — Hy. A perda de polarizacao ocorre, portanto,
tanto para os buracos como para os elétrons. Na Figura 5.8 mostamos a diferenga
P — P4 dos perfis de polarizagao entre os pontos C e A, nas diferentes intensidades
de excitacho apresentadas na Figura 5.7. Nesta Figura a perda de polarizacio dos
elétrons com o aumento da intensidade fica evidente.

Com o aumento da intensidade de excitacao, ha uma maior densidade de porta-
dores fotoexcitados no poco. Consequentemente, hd uma maior eficiéncia na depola-

rizagao do buraco devido & interacao buraco-buraco. Isto leva a queda da polariza¢ao
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Figura 5.7: Perfis de polarizagao nos pontos A e C para intensidades de excitagao

de 3 W/em? (linhas+-simbolos) e 90 W/em? (linhas).

detectada no ponto A. A interagao elétron-elétron, que ja existia devido a presenca do
gas de elétrons, nao é significativamente alterada com o aumento da intensidade de
excitagao. A interacgao de troca elétron-buraco, entretanto, torna-se mais importante
com o aumento da excitacao. Isto indica que este mecanismo ¢ um dos provaveis

responsaveis pela depolarizagao dos elétrons no ponto C [131].
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Figura 5.8: Diferenca (Pc — P4) entre os perfis de polarizagao nos pontos C e A para

intensidades de excitacao de 3 W/cm? {linha sélida) e 90 W/cm? (linha tracejada).

5.3.4 Resultados para amostra passivada

Realizamos o mesmo tipo de estudo nesta amostra apos submeté-la a uma passivacao

com Hidrogénio®

. No processo de passivagdo, atomos de Hidrogénio penetram no
material, neutralizando as cargas livres, Desta maneira, pode-se reduzir a densidade
do géas de elétrons no material.

Com a passivagdo realizada em nossa amostra, o nivel de Fermi foi deslocado

para uma energia inferior 3 da segunda subbanda de condugaon. No espectro de

30 processo de passivagao com Hidrogénio foi realizado no CPqD-Telebras, por Ricardo G.

Pereira e Angelo Gobbi.
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fotoluminescéncia desta amostra apenas um pico pode ser observado. A regiao de
mais alta energia do espectro mostra um pequeno ombro, com um corte abrupto da
luminescéncia numa dada energia, que indica a posi¢ao do nivel de Fermi. Realizamos
medidas de polarizacio da luminescéncia para duas energias de detecgio: uma sobre
o pico da PL e outra na proximidade do nivel de Fermi. Os resultados podem ser
observados na Figura 5.9, onde a linha sélida representa a polarizacido no pico da

luminescéncia e a linha tracejada, a polarizacio na proximidade do nivel de Fermi?.

04

Polarization
e
[\

1.36 1.38 1.40 1.42 1.44 1.46

Energy (eV)

Figura 5.9: Espectros de polarizacio na amostra passivada. O “inset” mostra o

espectro de PL e as energias de detegdo A e C.

No “inset” da Figura é mostrado o espectro de PL, onde os pontos A e C indicam

4Agradego ao Jorge Urdanivia Espinoza pela realizagio desta medida
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as energias de detecgdo, analogamente ao caso anterior. Estes dados mostram que
nao ha varia¢do nem no perfil nem no grau de polarizagao da luminescéncia detectada
no pico e proximo ao nivel de Fermi na amostra onde o nivel de Fermi se encontra
abaixo da segunda subbanda. Neste caso, os elétrons nas proximidades do nivel de
Fermi encontram-se em estados para os quais k. € muito grande. A relaxagdo de
spin, devida & nio parabolicidade da banda de condugao ou & interacao de troca[89),

é eficiente, e os elétrons nao conservam memdria da polarizacio da excitagao.

5.4 Discussoes e conclusoes

Os resultados aqui apresentados evidenciam uma conservacao de spin de elétrons nas
proximidades do nivel de Fermi, na presenca de um gas de elétrons bidimensional com
alta densidade. A observagio deste efeito somente foi possivel devido ao fato de o
nivel de Fermi estar pouco acima da segunda subbanda. Cem isto, tivemos acesso aos
estados de condugdo com k. = 0, para os quais a relaxacao de spin é pouco eficiente.
Os resultados obtidos com a amostra passivada corroboram este resultado.

Em um estudo de luminescéncia resolvida no tempo em uma amostra de multi-
pocos quanticos de GaAs com dopagem tipo-n, Damen e colaboradores[68] observam a
existéncia de um tempo longo adicional no decaimento da polarizagao, que é atribuido
a relaxacao de spin dos elétrons. Este tempo longo somente é observado quando
os elétrons sao fotocriados com energia acima da energia dos elétrons no nivel de
Fermi. Para uma energia de excitacdo proxima a do nivel de Fermi, apenas um
tempo de decaimento curto, devido a relaxagéo de spin dos buracos, é observado. Os
autores argumentam que as colisoes elétron-elétron misturam os estados eletronicos,
transferindo ao gas de Fermi uma polarizacao liquida, que decai lentamente. Estas

interagdes sao caracteristicas de efeitos de muitos corpos.
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No nosso caso, entretanto, nenhuma evidéncia de efeitos de muitos corpos foi
observada. A Figura 5.2 mostra que o segundo pico de luminescéncia nao se alarga
nem desaparece quando a temperatura € elevada, o que indica que efeitos como a

FES, nao sdo dominantes na nossa estrutura.



Capitulo 6

Conclusoes

O tema central desta tese foi o estudo da relaxacao de spin de excitons em pocos
quanticos de semicondutores.

Iniciamos nosso estudo com um calculo da dispersao do CM do exciton no plano
do pogo quantico, incluindo o acoplamento entre as bandas de buraco leve e pe-
sado no Hamiltoniano de Luttinger. Os resultados mostraram que boa parte da
nao-parabolicidade das bandas de valéncia é transferida para a dispersao do exciton
acoplado. Este resultado mostra como o acoplamento entre os excitons pode modi-
ficar a dinamica excitonica em sisternas quasi-bidimensionais. Os ramos excitdnicos
nao sao mais caracterizados por um determinado tipo de fungao de onda, mas por
uma mistura de fun¢oes de onda dos diversos tipos de exciton. Esta mistura de
funcdes de onda € caracterizada por uma mistura de estados de spin para cada valor
de Kcp. Através do nosso calculo pudemos analisar a mistura de spin decorrente do
acoplamento entre os excitons.

Na segunda parte do trabalho, estudamos a relaxacao de spin através da me-
dida da polarizagao da fotoluminescéncia em pogos quanticos de sernicondutores. As
técnicas experimentais utilizadas foram a fotoluminescéncia e a fotoluminescéncia

de excitacdo com luz circularmente polarizada, nos modos continuo e resolvido no

106
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ternpo. Foram investigadas duas situagdes fisicas: i) uma situagio onde a localizacao
excitonica é forte; ii) outra situagao onde sao envolvidos estados finais de excitons na
presenca de um gas de elétrons. |

No primeiro caso, analisamos a influéncia de uma forte localizacao dos excitons
na sua dindmica de relaxacao de spin. Mostramos que a localizagdo do exciton
altera significativamente a dinamica de relaxacao de spin do exciton. Os tempos de
relaxacdo de spin medidos sdo uma ordem de grandeza mais longos que os resultados
conhecidos para excitons livres. Existem estudos na literatura sobre a influéncia da
localizacdo na relaxagao de spin do exciton. A maioria dos trabalhos concorda que o
tempo de relaxagao de spin aumenta com a localizac¢dol71,76,79,83,87]. Apenas um
trabalho afirma o contrariof85]. Todos estes trabalhos apresentam resultados relativos
a excitons fracamente localizados. Estes correspondem ao caso onde a populacao
excitada é composta tanto por excitons livres como por excitons localizados. E de
se esperar, portanto, que os resultados dependam da relacio entre excitons livres e
localizados nos sistemas estudados. No nosso caso, entretanto, os dados mostram que
a localizagao é forte. A dinamica de relaxacao de spin é determinada exclusivamente
por excitons localizados. Nossos resultados indicam, portanto, que a localizacio dos
excitons leva a um atraso na relaxacao de spin. Nao existe até o momento um
modelo teérico que descreva a relaxacao de spin de excitons localizados. O célculo
apresentado nesta tese, que vale para o caso do exciton livre, é um ponto de partida
para este trabalho. O estado excitonico localizado pode ser construido a partir da
combinagao de estados com diversos vetores de onda K cM,cada qual com sva mistura
de spin caracteristica. Para o cilculo da relaxacao de spin deve-se ainda levar em
conta a interagao de troca.

No segundo caso, estudamos a relaxagao de spin nas proximidades do nivel de

Fermi em um pogo dopado tipo-n. Neste caso, o gs de elétrons blinda a interacio
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Coulombiana. A relaxacao de spin é entao dominada pela relaxagao dos portadores.
No sistema estudado, ¢ nivel de Fermi se encontra pouco acima da segunda subbanda
de condugéo. A polarizagao da luminescéncia originaria da primeira subbanda mostra
que a relaxacao de spin é determinada pelo “spin-flip” do buraco; a contribuigao dos
elétrons para a polarizagio da luminescéncia da primeira subbanda é desprezivel,
devido & alta densidade do gas de elétrons nesta subbanda. Ja no caso da segunda
subbanda, os dados mostraram que a contribuigio dos elétrons opticamente criados
para a polarizacao da luminescéncia nao é desprezivel. A luminescéncia com energia
igual ou maior que a energia do nivel de Fermi mostrou uma polarizagéo cerca de 20%
mais alta que a luminescéncia com energias menores que a energia de Fermi, para
excitag¢ao ressonante (no nivel de Fermi). Atribuimos este “excesso” de polarizagao
aos elétrons opticamente criados que nao estao termalizados com o gas de elétrons na
segunda subbanda. Como a segunda subbanda se encontra marginalmente ocupada,
o vetor de onda no nivel de Fermi—kp— é pequeno, a mistura de spin para os estados
de conducao é pequeno, e a relaxacao de spin para os elétrons € pouco eficiente. Isto
explica a alta polarizacao de spin destes eléirons. O mecanismo atraves do qual estes

elétrons mantém sua polarizacao de spin é ainda um problema em aberto.
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