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Resumo

Neste trabalho, foi projetado e construido um dispositivo,
denominado célula de presséao biaxial, onde é possivel aplicar tracado
biaxial em filmes epitaxiais, em particular, semicondutores. Este
sistema foi adaptado a um criostato de imersdo com bobina
supercondutora, que aplica campos de até 15 T, permitindo-nos o
estudo de propriedades Opticas, magneto-épticas e de magneto-
transporte, a baixas temperaturas. A tensdo maxima obtida foi de
aproximadamente 3 kbar em filmes de GaAs. A tragdo biaxial
acarreta mudanca na estrutura eletrbnica dos materiais,
influenciando suas propriedades Oépticas e elétricas. A célula de
pressao foi utilizada no estudo de dois sistemas: pocos quanticos de
dopagem modulada GaAs/InGaP, por fotoluminescéncia, e magneto-
éxcitons em InP-bulk, por magneto-fotoluminescéncia, demonstrando
ser uma ferramenta complementar no estudo de filmes

semicondutores.
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Abstract

We had developed an apparatus, a biaxial pressure cell, which
applies biaxial tensile strain in epitaxials semiconductor films. This
system was customized to an immersion superconductor magneto-
cryostat, which applies magnetic fields up to 15 T. It is a powerfull
tool to the study the optical, magneto-optical and magneto-transport
properties in the presence of a biaxial strain at low temperatures.
The maximum tensile strain obtained was 3 kbar on GaAs films. This
biaxial tensile strain is enough to change the electronic structure of
materials, influencing its optical and transport properties. The
pressure cell was used for studying modulation-doped GaAs/InGaP
quantum wells by photoluminescence and magneto-excitons in InP-
bulk by magneto-photoluminescence. It has been demonstrated that
this pressure cell is an important tool to study the properties of

semiconductors films.
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Introducao

As propriedades de semicondutores sujeitos a deformagdo (causada por
uma pressao externa, por exemplo) tém sido estudadas sob diferentes aspectos
durante muitos anos. Sob deformacéo, do ponto de vista microscépico, temos a
alteragdo no parametro de rede acarretando mudangas na estrutura eletrénica do
material e, em alguns casos, redugdo da simetria cristalina. Em geral, isto
influencia as propriedades elétricas e opticas destes materiais.

Nas ultimas décadas, as heteroestruturas de semicondutores tém sido
amplamente utilizadas em dispositivos eletrénicos e opto-eletronicos e existe um
grande interesse tecnolégico em conhecer e desvendar as propriedades que
possam ser utilizadas sob determinadas condi¢cdes. Além disto, podemos estudar
fendmenos interessantes nestes sistemas por apresentarem reducdo de
dimensionalidade, chegando atualmente a tamanhos nanométricos com precisdo
de uma monocamada atémica.

Em geral, as deformagdes em heteroestruturas sao inevitaveis, pois os
parametros de rede dos materiais das camadas epitaxiais nem sempre sdo iguais
ou préximos. Isto acarreta a deformacao do filme que, em particular, fica sujeito a
uma tensao biaxial. Nas ultimas décadas, tem sido intensificada a investigacao

desta influéncia sobre as propriedades de filmes semicondutores.
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O trabalho aqui apresentado é parte do projeto do Grupo de Propriedades
Opticas (GPO) sobre heteroestruturas de semicondutores de camadas
tensionadas. Recentemente, foi estudada a transicdo gap direto-indireto em pocgos
quanticos de dopagem modulada de Iny.xGaxAs/ InP [Tudury,2001]. Neste sistema,
aumentando-se a concentracdo de Ga (x), aumenta-se o parametro de rede da
liga ternaria, introduzindo uma tracdo biaxial intrinseca devido a diferenca no
parametro de rede com relagcdo ao substrato. Esta tens&o intrinseca favorece a
mistura das bandas de valéncia, devido a quebra de simetria cubica, que, sob
determinadas condicdes, acarreta a transicao gap direto-indireto.

Através de uma célula de pressao desenvolvida pelo Professor Fernando
likawa, foi aplicada uma tracdo biaxial externa nos pocos de InGaAs/InP, sendo
possivel observar a mesma transicdo gap direto-indireto em uma mesma amostra.
O principio de funcionamento da célula foi baseado na deformacao de uma placa
colocada entre um anel e uma esfera [Liarokapis, 1992].

Como complemento a este estudo, a etapa inicial de nosso projeto visou a
construcdao de uma nova célula de pressao biaxial (tracdo) que fosse adaptada a
um criostato com bobina supercondutora afim de realizar medidas 6épticas,
magneto-opticas e magneto-transporte em heteroestruturas de semicondutores.

Na literatura, encontramos estudos envolvendo campo magnético aliado
apenas a compressao externa, sendo que a maioria é sob compressao
hidrostéatica ([Smith, 1998]), e alguns trabalhos recentes com compressao uniaxial

([Kolokolov,1999]; [Hansen, 1996]).
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Dentre estes trabalhos podemos destacar as medidas de magneto-
transporte onde, sob compresséo uniaxial, Hansen et al estudaram os efeitos no
preenchimento de duas subbandas e suas consequUéncias no aparecimento-
desaparecimento dos platbs no Efeito Hall Quéntico em heterojuncées de
AlGaAs/GaAs [Hansen, 1996] e, sob compressdo hidrostatica, Mercy et al
verificaram a diminuicdo na concentracao de portadores através da mudanga da
energia de ativacdo na camada dopada em heterojuncées de AlGaAs/GaAs
[Mercy, 1984], além do estudo da condugdo paralela em heterojungbes de
GalnAs/AllnAs [Gregoris, 1987].

Sistemas de pressado biaxial, por outro lado, foram pouco explorados
([Thewalt, 1997]; [Loechel, 1995]; [Liarokapis, 1992]; [Baptzmanskii,1979];
[Jaccodine,1966]) e ndo encontramos nenhum trabalho na literatura que tenha
sido montado na presenga de campo magnético.

A tracdo biaxial promove a quebra de degenescéncia no centro da zona de
Brillouin em materiais ‘bulk” com simetria tipo blenda de zinco de gap direto
(cristais de GaAs, InP e seus compostos), levantando a banda de buracos leves,
assim como aproximando a banda de split-off. Em pog¢os quanticos, onde a
degenerescéncia ja estd quebrada, a tragdo biaxial promove uma mistura maior
das sub-bandas de valéncia, podendo acarretar o cruzamento e inversdao do
estado fundamental dos buracos.

O objetivo deste trabalho foi a construgdo da célula de pressao biaxial.

Através do sistema montado, conseguimos aplicar um tensdo maxima de
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aproximadamente 3 kbar através da aplicacdo de uma forca da ordem de 200 N,
relativamente baixa em comparagcdo com outros sistemas. Além disso, as medidas
Opticas exigem uma preparagao relativamente simples em comparagao com 0s
aparatos utilizados em outras células convencionais de pressdo. As amostras
utilizadas devem ter dimensées de 10 mm X 10 mm e no ponto de aplicacao
temos uma deformacao uniforme. A deformacdao maxima produzida no substrato
de GaAs situa-se na faixa de 0,25% nas amostras utilizadas, podendo ainda ser
otimizada.

Este limite alcancado, permite-nos deslocar a banda de buracos-leves por
cerca de 25 meV em amostras GaAs-bulk de 360 pm de espessura. O
deslocamento em heteroestruturas depende dos materiais utilizados e dos
parametros com que foram crescidas. No caso de pocgos de GaAs/InGaP, este
valor foi suficiente para misturar as bandas de valéncia e aparentemente elevar a
banda de buracos leves acima da de buracos-pesados.

Medidas de magneto-transporte exige-nos cuidados suplementares na
preparacdo das amostras. Por envolver amostras relativamente grandes em
comparagdo com as dimensdes da mesa Hall (3 mm X 3 mm), foi necesséria a
realizacdo de alguns ajustes no processamento dessas. Entretanto, devido a
problemas técnicos e administrativos de ordem superior, ndo foi possivel realizar
este estudo dentro do prazo proposto. Desta forma, apresentaremos aqui o

trabalho relativo as propriedades Opticas e magneto-Opticas.
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Nao obstante, foi montado e estd em funcionamento um sistema que
associa campo magnético a tracédo biaxial externa, Unico pelo que conhecemos na
literatura, e que abre-nos a porta para um novo parametro a ser utilizado em
medidas de magneto-6ptica e magneto-transporte.

Dentro desta perspectiva, discutimos no capitulo 1, dedicado a teoria, os
principios do mecanismo de pressdao com base na deflexdo de uma placa, a
influéncia de uma tracao biaxial na estrutura de bandas de um material tipo blenda
de zinco e um breve resumo do que ocorre quando um sistema exciténico esta sob
influéncia de um campo magnético.

No capitulo 2, apresentamos as amostras utilizadas neste trabalho e a
caracterizacdo das amostras com pocos de dopagem modulada tipo-n e p de
InGaP/GaAs. Esta caracterizagao foi realizada por medidas de magneto-transporte
(amostra tipo-n), fotoluminescéncia (PL) e fotoluminescéncia de excitagao (PLE).

No capitulo 3, relatamos os detalhes técnicos do sistema construido para
aplicar presséo, além de sua calibracdo e teste através de uma amostra GaAs-
bulk. Prosseguimos, no capitulo 4, com a aplicacao desta célula de pressao no
estudo de pocos quénticos sob tracao biaxial e de magneto-éxcitons em InP-bulk,
onde estudamos a influéncia da tensdo biaxial sobre os efeitos diamagnético e
Zeeman.

No ultimo capitulo, apresentamos as conclusdes e perspectivas inerentes a

este trabalho. Esperamos que esta dissertacdo contribua para a familiarizacao dos
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procedimentos e “influéncia” que a aplicagdo de uma tragdo biaxial externa pode

fornecer com relagao as propriedades Opticas de semicondutores.



Capitulo 1: Teoria

Neste capitulo, abordaremos sucintamente os aspectos teoricos dos
modelos envolvidos em nosso trabalho. Apresentamos a solucao para o perfil de
deflexdo de uma placa, no molde da célula de pressao construida, e a solugéo
para a deformacéao (strain) no centro da amostra. Sdo dados importantes para a
calibracao e estudo do funcionamento de nosso dispositivo. Segue-se a introducéo
sobre a mudanca na estrutura de bandas de um material sujeito a deformacéao
biaxial, em particular para o centro da zona de Brillouin em blenda de zinco,
terminando com uma exposi¢ao do efeito diamagnético e Zeeman em magneto-

éxcitons em um semicondutor bulk.

1.1) Calculo do Perfil de Deformacao de uma placa

A célula de pressao biaxial proposta no projeto € baseada na deformacéao
de uma placa plana colocada entre um anel e uma esfera ([Liarokapis,1992];
[Baptizmanskii,1979]). Faremos aqui uma breve descricdo do calculo da
deformacdo, resolvendo a equacdo para o perfil da placa. O modelo de

distribuicdo da deformacao na amostra sera aqui discutido tomando como base o
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desenvolvimento ja efetuado em livros sobre teoria da elasticidade [Filonenko-
Borodich, 1966].

Aplicamos este modelamento em nosso trabalho considerando que a
espessura do filme crescido sobre o substrato € muito menor que a espessura do
substrato (em geral, o filme epitaxial tem alguns microns de espessura e o
substrato, centenas de microns). Desta maneira, é conveniente considerar que a
deformacao em todo o filme acompanha a deformacao da superficie ao longo do

substrato e denominaremos este conjunto como apenas amostra ou placa.

X X

Figura 1.1: projecao das componentes do deslocamento de um ponto sujeito a tensdo (esquerda);
componentes de stress devido a P (direita).

Um ponto Q em um corpo rigido €& movido para a posicao Q' devido a
deformacao produzida (figura 1.1). Chamaremos as projecoes de QQ’ nos eixos
do sistema de coordenadas como u (na direg¢éo x), v (na direcéo y) e w(na direcao

z). As deformagoes lineares ¢j, que séo elementos do tensor de deformagéo, sdo

dadas por:
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O ou _0v  Ou
= E =—+—
F o v ox ay
f = e, =W, O (1.1).
o~ 0y ~ 0dy Oz
0 _ow Lo, v
Eazz 0z “ 0z Ox

Denotaremos os elementos do tensor de tensdo ou stress (forca aplicada
sobre determinada area) como Xj, onde a letra maiuscula indica a dire¢ao do eixo
onde a tensdo estda sendo projetada e a subescrita caracteriza a orientagdo da
area onde a tensao esta sendo considerada (figura 1.1).

Consideramos a amostra como um disco de espessura h que é apoiado por
um anel de raio a. Ele sofre um deslocamento (deflexao) w(r), a uma distanciar do
centro, na direcao perpendicular ao disco devido a uma forga aplicada no centro

do disco por uma esfera, como estd ilustrado na figura 1.2.

L 2a "
! 1

BN

[, T | i anel
. !

esfera \

Figura 1.2: esquema funcional da célula de presséao.

Consideraremos aqui que a espessura da placa (amostra) h é bem menor
que as outras dimensoes e as deflexbes w sao também bem menores que sua
espessura. Consideramos o eixo z como a direcao perpendicular a placa (direcao

de crescimento do filme da amostra). Para uma deformacdo pequena do disco,
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podemos considerar que o plano (paralelo a superficie do disco) que corta o disco
ao meio (linha tracejada na figura 1.3) mantém-se livre de deformacgdes (u=v=0),
enquanto que, fora deste plano, existe uma compress&o de um lado deste corte e
uma tracdo do outro(u,v£0). Levando em conta estas consideragcdes € com 0
auxilio da figura 1.3, podemos obter as deformagdes € em fungéo da deflexdo w.
Chamemos de z a distancia entre um ponto da placa (d) com relagdo ao

plano central (¢), de forma que:

cd=z 0O u=-zsena =-—ztanQ

X »
_ 0w
U=-z—
0x
e, analogamente,
ow
V=—z—.
0y
Figura 1.3: consideragcbes geométricas do
modelo. As dimensdes estdo exageradas para
facilitar a visualizagdo. O angulo a é muito
pequeno.
O *w
[(E, =72
] 0x”
. = 9w
Assim temos : (£, =2 5 (1.2),
g
0 *w
(£, =2z
=i 0x0y

onde os outros elementos €j s&o nulos.
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Resolvendo as equacgdes da Lei de Hooke para as tensdes e integrando a
componente do tensor de tensdo Z, na espessura da placa, podemos determinar a
deflexdo w, causada por uma pressao q(x,y) aplicada no centro do disco pela

esfera na direcao perpendicular a este, através da equacao diferencial:
022y = 40 (1.3)
D bl

onde D é o coeficiente de rigidez do disco. Em funcéo da simetria da deflexao do
disco, é conveniente utilizarmos coordenadas cilindricas na resolugdo da equacéao

1.3. As condi¢des de contorno do problema sao:
( 2
0 o ad
Er+__ =0
r* ror %v(a)

w(a) =0

onde a primeira condicao esta relacionada com o torque nulo na borda, devido ao
anel, e a segunda, com a deflexdo nula (placa imoével) também neste ponto.

A solucado exata da equacao acima apresenta alguns termos divergentes na
solucdo homogénea no centro do disco no ponto em que é aplicada a pressao, ou
seja, no ponto de contato entre a esfera e a placa. Estes termos sdo eliminados
tomando seus respectivos coeficientes como nulos. A solucéo, neste caso, € dada

por:

_ﬁ(l+0’)D 2 232 , (@® =r*)0
= (5+0)5(a r°) +4a —(1+0) E (1.5),

w(r)
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4

+ . .

onde w, = w(0) = 49 E‘iaé o deslocamento do centro do disco e o é o fator de
64D O1+0 O

Poisson. Com este resultado, podemos obter a distribuicdo de deformacéao biaxial

em funcdo do deslocamento da esfera e da posicdo z ao longo do disco, na

direcao normal ao plano B—ﬁ <z< EH
0O 2 20

Nossas amostras sdo, em geral, crescidas sobre o substrato de GaAs (ou

InP) na direcao [001]. Podemos representar a Lei de Hooke de nosso sistema, que

€ uma rede com simetria cubica, como:

~
=

BXXH Ec‘ll C12 C12 O 0 O %L’CB

DY) O [C‘lz Cll C12 0 0 0 myyl:'
EZZ B: %12 C12 Cll 0 0 0 %zz E (1 6)
0y, 0 o0 O ’

U

0 % .

H

o
é‘d

2

onde do lado esquerdo encontram-se o0s elementos do tensor de tensao, e do lado

direito os elementos do tensor de constantes elasticas, Cj, e de deformagéo

n'c,, C,

resultante €. Dessa relagéo, extraimos D = eog=—.

No centro do disco, r =0, a deformagé&o biaxial € simétrica, l0go exx = &yy = €.

Neste caso, a relagao (1.2) em coordenadas polares é dada por:

_ 1
* T C.(-0)1+20)

(1.7),

r
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2
onde R, :—Cuz%% +EEEV(F)-
r r Or

Desta forma, chegamos a uma equacao para a deformacéo no centro do
disco dada por:

_ 41+0)3+0)
a’(1-0)1+20)5+0)

W, 2 (1.8).

Na superficie da amostra, do lado do anel, z = +h/2 teremos uma tragéo
biaxial e uma dependéncia linear com a espessurah e com o deslocamento wy da
esfera. Do lado oposto, z = -h/2, teremos uma compressao biaxial. No ponto

intermediario (z = 0), a deformacgao é nula.

. F -
Dentro deste modelo, considerando q=$ e fazendo uso da relacao

(1.5), podemos estimar a forgca F aplicada pela esfera na amostra por:

16mC +0

Notemos que a for¢a possui dependéncia linear com o deslocamento da
esfera e cubica e com a espessura da amostra. Baseando-se na espessura das
amostras utilizadas, o raio do anel e o deslocamento da esfera devem ser
projetados de forma que a célula de pressao suporte a forga necessaria para obter
a deformagéao desejada na amostra.

Em filmes epitaxiais, como no caso das nossas amostras, a sua espessura
€, em geral, muito menor que a espessura do substrato, portanto, a deformacao

sobre o filme é praticamente uniforme. A espectrocopia 6ptica e raios-X sdo as
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técnicas experimentais utilizadas com mais freqiiéncia na determinacgéo direta da
deformacédo €. Neste trabalho, utilizamos espectroscopia de fotoluminescéncia
(PL). Ela nos fornece a energia do gap e, a partir do deslocamento desta energia,

podemos determinar €, conforme mostraremos na prdéxima segao.

1.2) Energia versus Tensao

Na auséncia de pressao, materiais de estrutura tipo blenda de zinco, como
GaAs e InP, apresentam, considerando somente o potencial cristalino, todos os
orbitais ligantes p da banda de valéncia degenerados no centro da zona de
Brillouin. Com a interacdo spin-6rbita, quebramos esta degenerescéncia
resultando em orbitais, na notagdo de harmodnicos esféricos, ps2 (4 vezes
degenerados) e p12 (2 vezes degenerados), este denominado split-off (so).

A influéncia da deformacao biaxial sobre a estrutura eletrénica de um cristal
€ descrita pelo hamiltoniano de Bir-Pikus (ver, por exemplo, [Pollak, 1991]). Para
uma tensao biaxial no plano (001) da amostra bulk, devido a quebra de simetria
cubica, ocorre a quebra da degenerescéncia entre buracos pesados e buracos
leves no centro da zona de Brillouin. Descreveremos aqui somente os resultados
finais de energia (em k = 0) em funcao da tensdo biaxial, na notacao utilizada em

[likawa, 1988]:
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hh — 0 _
EM =E" +3E, -3E,,
lh _ 0
E!' = E)+3E, -3E,

SE, =2a(l-0)e (1.10)

OE, =—b(1+20)€ + ZM
OF , =b(1+20 )¢ 0

onde a é o potencial de deformagéo hidrostatica, b é o potencial de deformacao
apropriado para a simetria tetragonal e 0E. é o deslocamento da banda devido a
componente hidrostatica.

Conhecendo-se o deslocamento em energia da banda através da medida
de fotoluminescéncia podemos obter as correspondentes tensdes na amostra.

Na figura 1.4 temos um esquema das sub-bandas de energia de um
material bulk sob tracdo e compressao biaxial. Sob tragdo biaxial, temos uma

diminuicdo das energias de gap, onde no estado fundamental a recombinagéao é

devida a éxcitons de buracos-leves, enquanto que sob compressao biaxial temos

30 1~
~
N
| .
\/ 204+ N

A
— GaAs W

L

~
\\

Compresséo

£<0

Vi
AE (meV)

20+

30+

} }
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Figura 1.4: Dispersao de energia considerando sub-bandas parabdlicas na presenca de tensao

biaxial (esquerda); diferenga na energia de gap com relagcao a deformacao em GaAs-bulk.



CAPITULO 1 — TEORIA

uma separacao entre as sub-bandas de valéncia, aumentando a energia de gap,
que é devida a excitons de buracos-pesados.
Na tabela 1.1, encontram-se os parametros do GaAs e InP utilizados neste

trabalho.

Tabela 1.1: constantes elésticas, fator de Poisson, potenciais

de deformacéao e split-off de GaAs e InP.

Grandezas GaAs InP

(10" dimem?) 11,90 10,22
Ci2

(10" dyn/om?) 5,34 5,76
c

(10" dyn/om?) 5,96 4,56

o 0,4520 0,5636

(V) -8,93 -8,00
o) 1,76 1,55
Ay
(eV) 0,34 0,14

1.3) Pocos Quanticos

O confinamento quantico em pogos quéanticos de semicondutores (GaAs e
InP) quebra a degenerescéncia no topo da banda de valéncia, em J=3/2,
separando m; =3/2 (buracos pesados-HH) e m; =1/2 (buracos leves- LH) devido a
reducdo de simetria translacional na direcao de crescimento dos po¢os. Forma-se
assim, sub-bandas de buracos-leves e pesados na banda de valéncia e sub-

bandas de elétrons na banda de condugao, como ilustrado na figura 1.5.

16



CAPITULO 1 — TEORIA
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Figura 1.5: Perfil de potencial com os minimos em energia das sub-bandas (esquerda); dispersao

de energia no pogo quantico.

Em GaAs e InP, a sub-banda de buracos pesados encontra-se no topo da
banda de valéncia devido a sua massa efetiva maior. Na auséncia de deformacéo,
a diferenca em energia entre as bandas depende de diversos fatores, tais como a
largura dos pocgos, band-offset dos materiais e, no caso de pogos com dopagem
modulada, também da dopagem utilizada e da espessura da camada de
espacamento [Marzin, 1991].

Nos pocos de GaAs/InGaP intrinseco (sem dopagem), o perfil de potencial
€ quadrado como no caso da figura 1.5. As sub-bandas podem ser calculadas por
aproximacao da funcdo envelope [Bastard, 1992], considerando as fungdes
periddicas de Bloch como sendo iguais em todas as camadas. Nossas amostras
sdo pocos quanticos de dopagem modulada e, no caso, seria necessario um
calculo auto-consistente para obter-se as sub-bandas de energia, o qual ndo é

realizado neste trabalho.
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1.4) Excitons na Presenca de Campo Magnético

Apresentaremos a seguir algumas discussdes tedricas sobre as
propriedades magneto-épticas, a fim de analisar resultados experimentais da
aplicacao da célula de pressao aliada ao campo magnético, aplicado na direcao de
crescimento da amostra (z).

Um éxciton livre em um semicondutor de gap direto llI-V é formado por um
elétron fotocriado da banda de condugdo e um buraco da banda de valéncia
ligados pela interagdo coulombiana no meio dielétrico, andlogo a um atomo de
hidrogénio. Utilizando a mesma notagdo de estrutura eletrbnica em atomos, o
estado fundamental 1s é formado por um elétron de spin 2, associado ao minimo
da banda de condugdo e um buraco, com momento angular j= %/> no centro da
zona de Brillouin. Obtem-se assim éxcitons com momento angular total j; = 1 e 2.

Dentre estes estados, sdo opticamente ativos aqueles onde mj=+1 e —1. Os
demais estados sao conhecidos como éxcifons escuros. Trataremos apenas dos
éxcitons opticamente ativos. Por conservagdo de momento, estes éxcitons séo
formados para as componentes de momento angular tais que Meigtron+Mburaco=Miston
e, conforme veremos a seguir, ira envolver diferentes buracos na transicao
Optica.

Na presenca de um campo magnético externo, temos o efeito diamagnético.

Para campos magnéticos baixos, tratamos o éxciton como um sistema tipo atomo
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de hidrogénio isotrépico. Neste limite, considera-se o campo magnético como uma
perturbacdo do estado ligado excitbnico, onde temos uma variagdo em energia
com relacdo ao campo, dada por [Cohen, 1977]:
e’B’
Spc’

NAE =

’”Z‘L”exc) (1.11),

exc

(w

chamada de deslocamento diamagnético. Nesta expressao, u é a massa efetiva

. m... m . ,
reduzida Exz elétron”_buraco E e r é a coordenada de centro de massa
m

) +
elétron mburaco

% — melétronrelétmn + mhumcorbumco

r

T Edo exciton. Em experiéncias de fotoluminescéncia a
recombinacdo excitbnica da-se a partir deste estado fundamental e 0 maximo do
pico de fotoluminescéncia desloca-se para maiores energias quadraticamente com
0 campo magnético em uma aproximagao de primeira ordem.

Um efeito mais fraco observado € o Efeito Zeeman, que consiste na quebra
de degenerescéncia de spin de cada portador de carga. Nas transicdes Opticas,
isto reflete-se em dubletos. Os fotons possuem momento angular 1 e as
componentes Mysion = £1 sS40 selecionadas polarizando a luz circularmente (o, para
Miston = +1 € 0. para mion = -1). Podemos selecionar estas transicoes escolhendo
0s momentos angulares dos elétrons e buracos. Em semicondutores, em k=0,

temos éxcitons de buracos pesados (Mpuraco = /=) € de buracos leves (Mpuraco = ¥2)

e eles seguem a regra de selecéo ilustrada na figura 1.6.
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) 1/2 Figura 1.6: esquema das
o -
+ regras de selecdo onde
o. WY o
i 4
Y 4'\l A r“u' o, VAU > Melgtron+Mpuraco = Migton = 1
o e
3
/2 + 1/2
3 1
+ /2 - /2
Buracos Buracos
Pesados Leves

No limite de baixos campos, o desdobramento devido ao Efeito Zeeman é

linear e dado por:
AE, =g ,U;B (1.12),

onde j=elétron e h=buraco.Temos, dessa forma dois fatores-g efetivos, um devido
ao éxciton de buraco leve e outro devido ao éxciton de buraco pesado.

Dentro deste limite discutido, foi negligenciado o valor da energia de troca.
No limite de campos mais altos, a funcao de onda do éxciton passa a ser sensivel
ao valor da energia de troca. Em outras palavras, o comportamento das bandas de
valéncia é anisotrépico com relacdo ao campo magnético, o que implica que
nosso sistema passa a ser tipo um atomo de Hidrogénio anisotropico. Existem na
literatura célculos incluindo a intera¢do de troca na analise de dados de magneto-
reflectancia para GaAs e InP [Ekardt,1979] e utilizando aproximacao adiabatica
[Bimberg, 1977]. O enfoque a essa questado, entretanto, foge do escopo deste

trabalho.
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Os efeitos diamagnético e Zeeman sofrem também influéncia da
deformacao do cristal. Como o calculo da estrutura eletrénica incluindo Beeé
complexo, faremos aqui somente uma analise qualitativa do que deve ocorrer em
nossa aplicacao.

Para a deformacao biaxial, que € nosso caso, a energia de gap das bandas
de buracos pesados e buracos leves sao diferentes devido a quebra de
degenerescéncia da banda de valéncia no centro da zona de Brillouin, como
descrito anteriormente. A nossa célula de pressdao, como montada, aplica uma
tracao biaxial sobre o filme (¢ > 0), logo a emissédo Optica de menor energia é
correspondente a banda de buracos leves. Portanto o sistema tensionado e néo
tensionado devem apresentar comportamentos diferentes.

No caso do efeito diamagnético, a mudanca que pode ser observada na
presenca de tracdo biaxial € a diminuicdo da massa efetiva reduzida u, o que
corresponde a um deslocamento diamagnético maior.

Para o efeito Zeeman a influéncia ndo é tdo imediata. Para campos
magnéticos baixos, a mudanca no fator-g do elétron deve ter pouca influéncia para
InP, que é o material estudado. A influéncia maior deve ser nos buracos pois, sem
tensdo, o fator-g da banda de valéncia é uma mistura entre buracos leves e
pesados, enquanto que, com tracado biaxial, o fator-g passa a ser devido apenas a

banda de buracos leves.
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Capitulo 2: Amostras e Caracterizacao

Neste capitulo, apresentamos as amostras utilizadas neste trabalho, GaAs
e InP bulk e pocos quanticos de dopagem modulada tipo-n e tipo-p de
GaAs/InGaP, e suas caracterizagbes, sem a aplicacdo de pressao externa, em
medidas de fotoluminescéncia, fotoluminescéncia de excitacdo e magneto-

transporte.

2.1) Amostras

Para as aplicacbes de nossa célula de pressao, utilizamos dois conjuntos
de amostras. Seus crescimentos epitaxiais foram feitos com o sistema MOCVD
(Metal-Organic Chemical Vapor Deposition) do LNLS e as larguras dadas séao os
valores nominais utilizados neste sistema:

* Bulk-GaAse InP

Tratam-se de amostras ndo dopadas, onde um filme de 4000 A de GaAs e
InP séo crescidos em substratos semi-isolantes de GaAs e InP na direcdo [001]
respectivamente.

» Pocos Quanticos- InGaP/ GaAs/ InGaP
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O conjunto de amostras crescidas foi de heterojuncdées e pocos quanticos
de GaAs/InGaP de dopagem modulada tipo-n e p crescidas sobre o substrato
semi-isolante de GaAs na direcdo [001]. As heterojungdes foram projetadas para
estudos de magneto-transporte. Foram realizadas medidas de magneto-transporte
sem a presencga de tensdao em algumas amostras projetadas, porém, devido ao
fechamento do laboratério de processos do convénio CPqD/LNLS, onde as
amostras eram processadas, nao foi possivel concluir a preparagdo das amostras
para medidas de magneto-transporte com pressao externa. Por este motivo, nao
incluimos os resultados referentes as heterojuncdes nesta dissertacao.

Descreveremos brevemente a formagdo do g@as bidimensional nas
heterojuncdes e pocos quanticos de dopagem modulada.

“As heteroestruturas com dopagem modulada sdo formadas com materiais
distintos, por exemplo, semicondutores 1 e 2 com energia de gap diferentes. A
hetorojuncao é formada com o crescimento, a partir do substrato (de material 2),
de camadas do semicondutor 2 (camada buffer), seguida pelo material 1. A
dopagem modulada consiste em crescer o material 1 (com energia de gap maior)
com uma parte das camadas dopadas com impurezas rasas, em alguns casos, a
uma determinada distancia da interface com o material 2 (figura 2.1-esquerda).
Esta distdncia é chamada de camada de espacamento. No equilibrio
termodinamico, os portadores provenientes das impurezas rasas sao confinados
no material 2, formando um gé4s de portadores bidimensional em torno da

interface. O perfil de potencial na interface € triangular (figura 2.1-direita). Este tipo
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de estrutura apresenta uma alta mobilidade de portadores, gracas a separacao
espacial entre 0 gas bidimensional formado e as impurezas ionizadas, que sao

centros espalhadores.

@ @
D000

Hq

o @ @ ®» @ O

Figura 2.1: formacdo de um gas de elétrons, esquematizando a banda de conducgado. Acima,
heterojuncdo antes e depois do equilibrio termodindmico, dando origem a um potencial triangular.

Abaixo, pogo quéantico, antes e depois do equilibrio termodinamico e potencial caracteristico.

Os pocos quéanticos de dopagem modulada exibem também um gas
bidimensional de forma equivalente. Eles sao formados pelo crescimento do
material 1, seguido do 2 e novamente do 1. Os portadores ficam confinados no
material 2, como nas heterojungdes (figura 2.1). No pog¢o quantico, em funcéo da
presenca de duas interfaces, obtem-se uma mobilidade menor dos portadores. Por
outro lado, por apresentar estados ligados na banda de valéncia e conducgao, este
tipo de heteroestrutura apresenta a vantagem de poder ser caracterizada

opticamente. Do ponto de vista da estrutura de bandas, o confinamento quantico
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acarreta a formagao de sub-bandas tanto na banda de condugao como na banda
de valéncia, conforme foi discutido no capitulo 1.

Tem-se observado que, em heteroestruturas de GaAs/ InGaP, a interface
de passagem de GaAs para InGaP (casada) € mais abrupta do que o inverso.
Essa assimetria é atribuida a instabilidade do P quando passa o crescimento de
InGaP para GaAs. Os pogos quanticos, por exemplo, onde tem-se as duas
interfaces, apresentam efeitos muito fortes de rugosidade na segunda interface
observados em estudos com espectros de fotoluminescéncia e de raio-X. Foram
realizados alguns testes com a inclusao de algumas monocamadas de GaP na
segunda interface e tem-se observado uma boa melhora na qualidade da

interface. Em nossas amostras foram introduzidas monocamadas de GaP em

ambas interfaces apresentando as estruturas esquematizadas na figura 2.2.

Camada de
Interface || Amostra
espagamento
i 0 cas C142
B600A f : 300 A
O  incaP tipo-p
B i
InG1a8P:Si1an) ) Com
I l l ~107(107) cm”
he a GaP
4000A Substrato C1 43 o
espagamento ggOAfm?r (2 S) _ 300 A
300A tipo-n

Figura 2.2: Pocos de GaAs/InGaP: os dados entre parénteses referem-se a dopagem do pogo tipo-

p.
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2.2) Caracterizacao

a) Magneto-transporte

Como parte do projeto inicial, realizamos uma série de medidas de
magneto-transporte em heteroestruturas de GaAs/InGaP tipo-n. Apresentamos
aqui os dados obtidos para a amostra C143 (pog¢o quantico tipo-n).

Para realizar estas medidas, é confeccionada uma mesa Hall na amostra
com o intuito de isolar o sinal medido no gas de elétrons bidimensional de
qualquer outra contribuicdo paralela. Esta parte do processo foi realizada nos
laboratérios do LNLS/CPgD com a colaboragéao dos pesquisadores Evaldo Ribeiro
e Angelo Gobbi e consistiu na preparacdo da amostra envolvendo os seguintes
processos :

* limpeza da amostra e uso de sala limpa;

» confeccao da mesa Hall : aplicacao de fotoresiste negativo; exposicao a
mascara na fotoalinhadora, gravando a mesa sobre a amostra; ataque
quimico-RIE (reactive ion etching), corroendo a area nao fotogravada de
InGaP; checagem de perfil;

» fotogravacao, metalizacao e difusdo de contatos Au/Ge/Ni/Au; lift-off;

» Solda de contatos em uma soldadora wedge-bond Hybond.

A amostra é soldada em um chip e encaixada em um soquete montado no

suporte que é colocado dentro do criostato. As medidas da tens&o longitudinal (na

direcao da corrente aplicada) e Hall (perpendicular a corrente aplicada) sao feitas
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através dos ‘lock-ins” PAR 124 e Stanford SR 530 respectivamente, a 2 K e no
escuro. A corrente AC senoidal aplicada foi de 10 nA com freqUéncia de 13 Hz,
utilizando a saida do PAR 124.

A aplicacdao de um campo magnético perpendicular ao plano que contem o
gas bidimensional acarreta a quantizacao dos niveis de energia dos portadores em
niveis discretos altamente degenerados, denominados niveis de Landau. A

eB

*

m

separagao entre estes niveis é 7w,, onde w, = é a frequéncia ciclotrénica. A

presencga de impurezas ou defeitos introduz estados localizados entre os niveis de
Landau (estados estendidos). Ao aplicarmos uma corrente no plano do gas, a
variacdo do campo magnético altera a condutividade (resistividade) na direcéo
paralela a corrente. Isto acontece porque, considerando o nivel de Fermi fixo, a
medida que o campo € variado, ele alterna-se entre estados localizados,
acarretando o comportamento de um sistema isolante, e estendidos, ocasionando
um comportamento metalico. Com isto, a voltagem longitudinal (proporcional a
resistividade pxx) oscila periodicamente. Estas oscilacbes sdo conhecidas como
oscilacbes de Shubnikov-de-Haas e caracterizam um sistema bidimensional. A
partir delas podemos obter a concentracao (ns) e mobilidade ( i) dos portadores

através das relagoes:

h'T H en.P,
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1 1 , . . .
onde T = __1?’ e € a carga do elétron, h € a constante de Planck e pp é a

ve Dy
resistividade a campo nulo. B, e B+« representam dois maximos (ou minimos)
consecutivos.

Na figura 2.3 esta apresentado o grafico das resistividades longitudinal (pxx)
e Hall (pxy) da amostra C143. Pode-se notar claramente as oscilagbes de
Shubnikov-de-Haas e os platés do Efeito Hall Quantico. Estes resultados mostram
a presenca de um gas bidimensional de elétrons no poco quantico. A presencga de
apenas um periodo de oscilacdo indica a ocupacdo de somente uma sub-banda
de energia. A partir das relagdes (2.1), determinamos a densidade e mobilidade

dos elétrons, conforme a tabela abaixo.

C143
Densidade de portadores 4,2*10" cm*
Mobilidade 46800 cm®V's™

Esta densidade de elétrons corresponde ao vetor de onda de Fermi:
k. =.2m, =16*102 A",

e equivale a uma energia de Fermi EF= 15 meV.
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6000

4000

() *d

2000

Campo Magnético (T)

Figura 2.3: medidas de magneto-transporte do po¢o quantico tipo-n.

b) Fotoluminescéncia

Estudamos por meio da técnica de espectroscopia de fotoluminescéncia

(PL) as amostras contendo um poc¢o quéntico tipo-n (C-143) e um pog¢o quantico
tipo-p (C-142).

A montagem experimental € mostrada na figura 2.4. Utilizamos um laser de

He-Ne (632,8 nm) para excitar opticamente os portadores de carga. O sinal de

fotoluminescéncia € levado até um monocromador triplo Jobin-Yvon com camara

CCD, localizado no laboratério p-Raman, através de uma fibra optica de 200 pm

de diametro a partir do laboratério que contém a bobina. A poténcia do laser
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utilizada foi de 600 nW e as medidas foram realizadas com temperatura de 2 K

(Hélio superfluido) em um criostato com bobina supercondutora.

Figura 2.4. montagem

T
‘-lh:f’ﬁ-a_ conectores
= LEml:l

experimental para medidas

temperatura de
contrale

Fotoluminescéncia. A

Suporte

célula de presséo é

introduzida no magneto-

criostato e o controle de

temperatura é realizado pelo

monitoramento de um

resistor Carbon-Glass.

L Laser
b
lente
1 |espectrdmetra
x A d A +
L B detector
- !

Abaixo, na figura 2.5, temos os espectros tipicos de fotoluminescéncia, sem
pressao externa, dos pocos quanticos de dopagem modulada tipo-n e p. Ambas
amostras apresentam trés picos nesta regido espectral. A linha de emissdo mais
forte e estreita € devida a éxcitons ligados, provenientes da camada buffer de
GaAs. A linha mais fraca, na regidao de menor energia, é também atribuida a
emissao da camada buffer de GaAs, porém é devida a recombinacdo doador-
aceitador, conforme veremos adiante. A banda de emissao intermediaria é
atribuida ao poco quéantico de GaAs. Esta linha de emissao poderia ser também
devido a recombinagcdo de impurezas da camada de GaAs. Porém, conforme
veremos no capitulo 4, seu comportamento tem caracteristicas de uma emisséao

do poco.
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Notemos que a energia do pico de emissao do poco encontra-se abaixo da
energia de gap do GaAs, 0 que nao é possivel em pogos quanticos ideais de
GaAs/InGaP. Em pogos quanticos ideais, onde temos uma mudanga abrupta no
perfil de potencial nas interfaces, temos a quantizacdo em sub-bandas de energia
dentro do pogo quéntico (figura 2.6-a). A recombinacdo de portadores ocorrera
entre as sub-bandas de energia dos estados fundamentais de elétrons e buracos,

portanto a energia de gap observada deve encontrar-se acima da energia de gap

do GaAs.
C-143 C-142
pogo tipo-n poco tipo-p
1.0 1.0
r GaAs GaAs
8187 A 8187 A

08+ 1.5140 eV 084 1.5140 eV

-— -—
0.6 - pogo 0.6 4

8260 A
impureza  1.5007 eV

s impureza
044 8330A \

04+ 8328A
1.4887 eV

1.4884 eV
|

0.0 T T T T T T 0.0 T T T T T f
147 1.48 1.49 1.50 1.51 1.52 153 1.47 1.48 1.49 1.50 1.51 1.62 153

energia (eV) energia (eV)

Figura 2.5: espectros de fotoluminescéncia nos pogos tipo-n (C143), a esquerda, e tipo-p (C142) a

0.2

intensidade normalizada
intensidade normalizada

direita.

Alguns fatores podem alterar esta situacao ideal. Um deles é uma possivel
assimetria do poco quantico de dopagem modulada, ou seja, no processo de
crescimento a concentracao de dopantes pode ser diferente para as duas
barreiras, acarretando um entortamento do perfil de potencial e conseqiente

mudanga na emissao do pogo quantico (figura 2.6-b).

31



CAPITULO 2 - AMOSTRAS E CARACTERIZACAO

Outros fatores significantes sdo a segregacao de In na camada de GaAs,
onde os atomos de In buscam a superficie da amostra durante seu crescimento, e
a instabilidade do P, conforme comentado na secéo 2.1. Apesar da introdugéo de
GaP (2 s a 600 °C), esta camada pode ndo ter sido suficiente para impedir a
formacdo de uma liga quaternaria de In,Gai.xAsyP1y na interface. A mudanga no
perfil de potencial (figura 2.6-c) acaba por acarretar uma linha de emissao abaixo

da linha do GaAs-buffer ( [Vanelle, 1998], [Laureto,2002] ).

() (b) ()

Figura 2.6: esquemas exemplificando niveis de energia em: (a) poco ideal; (b) com dopagem

assimétrica; (c) com defeitos de interface. Nos casos (b) e (c), a energia de gap do pogco é menor

que a energia de gap do GaAs-bulk.

Com relagdo ao pico de energia com emissdo em 1,488 eV, em ambas
amostras, veremos no capitulo 4 que, nas medidas com pressao externa, este
pico de emissdo acompanha a linha de emissdo do éxciton de GaAs. Além disso,
em medidas variando a poténcia de excitacao do laser é verificada a saturagao de
sua intensidade com relagao a intensidade do poco e o deslocamento da posicao

do seu pico para altas energias, caracteristicas estas de uma emissao doador-
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aceitador. Sua posi¢do em energia esta de acordo com a da literatura para o nivel

aceitador de Carbono [Skrome, 1982].

c) Fotoluminescéncia de Excitagao

Nas medidas de fotoluminescéncia de excitacdo (PLE), a amostra foi
colocada em um criostato de imersdo de He, e excitada com um feixe de Ti-Sa,
com espelhos ajustados para emissao no intervalo de 700-850 nm, bombeado por
um laser de Ar de alta poténcia, Nesta medida, o sinal foi coletado em um
monocromador duplo SPEX (1200 linhas/mm) e analisado em uma
fotomultiplicadora de GaAs. As medidas foram realizadas a 2 K.

Nesta técnica, o monocromador é mantido na posicdo do pico de
fotoluminescéncia do poc¢o quantico e o comprimento de onda do laser € variado.
Assim, a intensidade de luminescéncia medida apresentara um pico toda vez que
a luz absorvida corresponder a ressonancia com a energia de absorcao entre as
sub-bandas do poco.

Os espectros de PLE das duas amostras estdo apresentados nas figuras
2.7a e 2.8a. Para identificarmos a origem das bandas largas de absorcao
utilizamos as figuras 2.7b e 2.8b, onde estéo ilustradas as estruturas de bandas
parabdlicas nos pogos tipo-n e p, respectivamente.

No pogo tipo-n, com o0 aumento da energia de excitagdo, observamos uma

banda larga de absorcdo na regiao de menor energia sobreposta a uma linha
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estreita em 1,514 eV, seguida de um outro aumento suave na absor¢dao em torno
de 1,53 eV. Esta linha estreita, presente em ambas amostras na mesma posicao
em energia (1,514 eV), corresponde exatamente ao pico de absor¢do de éxcitons
livres de GaAs. Esse sinal de PLE é proveniente da camada espessa de GaAs -
buffer em ambas as amostras. O monocromador centrado no pico de
luminescéncia atribuida ao poco quantico esta detectando também uma pequena
parcela da luminescéncia devido a recombinac¢ao doador-aceitador e aos éxcitons
ligados da camada de GaAs, contribuindo no aumento do sinal de PLE. No
espectro de PL do poco tipo-p (figura 2.5), por exemplo, fica evidente a
superposicéo da linha de emissédo do pog¢o quantico com a do éxciton de GaAs.

A primeira banda larga de absorcao, cujo pico estd em torno de 1,515 eV
(ndo confundir com o pico de GaAs-buffer), € devida a transigdo indicada com a
letra A na figura 2.7b, correspondente a transigéo eletrdnica entre as sub-bandas
de buracos pesados e elétrons nos estados fundamentais para k > kr.

O segundo limiar de aumento de absor¢do, onde a posi¢cdo em energia nao
€ bem definida, estd aproximadamente em 1,538 eV (onde observamos um
pequeno platd) devido a transicao indicada com a letra “B” no esquema da figura
2.7b. Ele corresponde a transigéo entre as sub-bandas de buracos leves e elétrons

do poco, também para k > kr.
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€143 poco tipo-n
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Figura 2.7: a) espectro de PLE para a amostra C143 (poco tipo-n); b) ilustracdo explicativa do caso.

intensidade (u.a.)

0.05 4

Seguindo ainda a figura de estrutura de banda simplificada, a partir da
diferenga de energia dos limiares de transicao A e B, podemos estimar a
separacao de energia das subbandas de buraco leve e pesado em kr. O valor de
ke (0,016 A™"), para essa amostra, foi determinado a partir da medida de magneto-
transporte na secdo 2.2a. Devido a diferenca de massas efetivas entre as duas

subbandas, caso as consideremos degeneradas em k=0, temos em kg:

|EHH _ELH|:h2k§| 1 - 1 |=9,7meV

2 |myy  my,

Dada a diferenga medida no espectro de PLE em kr (~23 meV), corrigimos
este valor para nosso caso, onde as sub-bandas ndo sdo degeneradas, obtendo
uma separacao de aproximadamente 13 meV. Este resultado esta dentro do valor

esperado para um poco quantico nominal de 125 A, considerando que a sub-

banda de buracos leves &, em geral, ndo parabdlica em torno do centro da zona
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de Brillouin [Bastard,1992] e a incerteza na determinacéao da posicao do limiar de
transicdo acarreta um erro de +/- 5 meV no valor da separagdo entre as sub-
bandas de valéncia.

Nos pocos tipo-p, observamos um comportamento muito similar no espectro
de PLE, porém a linha estreita, neste caso, estd superposta com a banda de
absorcao larga e com o deslocamento nas energias dos limiares das mudancas de

absorcao.

C142 poco tipo-p

0.15 PLE

0.10 4 l
0.05 4 I

HH-+LH

intensidade (u.a.)

T T T T
1.51 1.52 1.53 1.54 1.55 1.56

energia (eV)

(@)

(b)

Figura 2.8: a) espectro de PLE para a amostra C142 (poco tipo-p); b) ilustragdo explicativa do caso.

A analise do espectro de PLE do poco tipo-p, baseando-se no esquema da
figura 2.8.b, ndo é imediata. E necessario dados adicionais para identificar as
bandas de absorcédo. As transicdes indicadas por A’ e B’ podem dar-nos limiares
de transicao em posi¢des proximas, dependendo da concentracdo de buracos ou
kr. Infelizmente, nesta amostra nao foi possivel medir magneto-transporte. A

informacdo que nds temos sobre a concentracdo de impurezas aceitadoras

36



CAPITULO 2 - AMOSTRAS E CARACTERIZACAO

nominal ndo ajuda muito, pois a conversao efetiva para criar portadores livres no
poco € diferente entre tipo-n e p.

Supondo que a concentracdo de buracos seja da mesma ordem de
grandeza da do poco tipo-n, os limiares de transicdo entre A’ e B’ podem estar
proximos. Seguindo essa consideragcao a primeira banda de absor¢cdo no espectro
de PLE, cujo limiar de transicdo esta em torno de 1.52 eV, pode ser atribuida a
superposicdo das transicoes entre as sub-bandas de buracos pesados e de
elétrons para k > kr e entre as sub-bandas de buracos leves e de elétrons para
k ~ 0. E esperado que a transicdo envolvendo o buraco leve tenha uma forte
contribuigdo excitdnica por ter a sub-banda vazia e isso faz com que a absorcao
tenha um pico. No espectro da figura 2.8a, podemos dizer que temos um maximo
da banda de absorcédo em torno de 1.52 eV, indicado pela seta no espectro.

Para determinarmos a separacao entre as sub-bandas de buracos leves e
pesados utilizamos o valor deste suposto pico. Como a luminescéncia ocorre no
centro da zona de Brillouin, indicado por C’, a separacado em energia na banda de
valéncia pode ser obtida a partir da diferenca de energia de entre as transi¢des B’
e C’. Essa separacgao é, portanto, de aproximadamente 10 meV.

Os dados da separagao de energia entre as subbandas de buraco pesado e
leve podem ajudar na interpretagdo de dados de fotoluminescéncia nestas

mesmas amostras na presenca de tensao biaxial apresentados no capitulo 4.
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Capitulo 3: Célula de Pressao

Neste capitulo, apresentamos os procedimentos experimentais utilizados no
projeto e construcao da célula de pressao, item fundamental deste trabalho, seu
funcionamento e calibracdo. Através de testes incluindo medidas com GaAs-bulk ,
observamos as mudancas nos espectros de fotoluminescéncia na presenca de
uma deformacao biaxial externa devido a quebra de degenerescéncia das bandas
de valéncia. Obtemos, com este procedimento, o valor da deformagao a que sao

sujeitas nossas amostras.

3.1) Projeto e Construcao

Nosso objetivo principal foi projetar e construir uma célula de pressao que
possa tracionar biaxialmente as amostras e que, adaptando-se a um criostato de
imersdao com bobina supercondutora, propicia-nos medidas Opticas, magneto-
Opticas e de magneto-transporte em funcéo da tensao externa aplicada.

Conforme descrito, a deformacdo é causada pelo deslocamento de uma
esfera em uma amostra apoiada por um anel. Desta forma, faz-se necessario um

controle rigoroso deste deslocamento.
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Uma célula deste tipo ja havia sido confeccionada no GPO e adaptada a
criostatos de imersdao convencionais. Uma vez que a janela O6ptica destes
criostatos sao laterais, seu projeto baseia-se em um parafuso de rosca infinita que
girando uma engrenagem no mesmo plano desloca a esfera localizada em outro
parafuso no seu eixo (figura 3.1-a).

No magneto-criostato, a janela Optica localiza-se em sua base inferior e 0
campo magnético esta na diregao vertical (z). Assim, o parafuso de rosca infinita
nao deve localizar-se no mesmo plano da engrenagem mas perpendicularmente a

ela (figura 3.1-b).

te

L _'.;“ C{;—;_« : \} = v x/"
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(@) (b)

Figura 3.1: a) esbogco do dispositivo para criostatos com janela Optica lateral; b)esboco de um

projeto para criostatos com janela éptica vertical.

Na oficina mecanica do DFMC-IFGW é possivel obter roscas de passo até

0,5 mm, o que tem sido suficiente para medidas de precisdo. Como fator limitante,
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o local onde sédo colocadas as amostras no interior do magneto-criostato possui
35 mm de didmetro e observamos a impossibilidade de construir esse aparato
dentro desta geometria, uma vez que a razdo entre os raios da engrenagens
deveriam ser em torno de 1:100 para obter-se um deslocamento da ordem de
poucos microns.

Fez-se necessario, portanto, uma sofistificacdo do instrumento, acoplando

os dois sistemas descritos anteriormente da seguinte maneira (figura 3.2):

@3 O parafuso de rosca infinita (peca |) desloca
v <\ | ~ a engrenagem acoplada a outro parafuso de
R _'_.: = ' AN rosca infinita (peca ). Esta tem a funcéo de
(T} : Jf‘ 'I girar a engrenagem centrada (peca lll), que

o HY

contem uma peca (IV), que possui a esfera,
iI rosqueada em seu eixo. Através de um
€. |encaixe, a peca IV fica impedida de girar, o

Figura 3.2: esboco do  projetc | AU€ faz a rotacao da peca Ill deslocar a peca

desenvolvido IV verticalmente.

Dentro desta configuracao, foi confeccionada a primeira versdo da célula
em latdo. Os parafusos possuem um guia em seu extremo e todas as roscas sao
de passo 0,5 mm. Em primeira aproximacgado, desprezando possiveis folgas, o
deslocamento esperado € de aproximadamente 0,4 pum por volta da peca I. A

esfera é de inox ndo magnético com diametro de 7 mm.
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O raio do anel que suporta a amostra é de 4 mm. A pressao aplicada na
amostra é da ordem de kbar e a forca exercida pela esfera é da ordem de 200 N
para 50 pm de deflexdo em uma amostra de GaAs de 500 pm de espessura.
Desta maneira, a peca contendo o anel deve ter uma espessura capaz de suportar
esta forca sem deformar-se. A espessura de nossa peca, a qual chamaremos de
porta-amostra, € de 4 mm.

Um dos pontos importantes é a verificacdo da centralizacdo do anel em
relacdo ao eixo da peca |IV. Realizamos estes testes utilizando a reflexdao de um
feixe de laser em uma amostra de silicio tensionada. A imagem formada em um
anteparo deve ser simétrica quando a esfera estiver centralizada.

Outro detalhe importante € a respeito da qualidade do anel. No processo de
fabricacdo das pecas, geralmente sobram algumas rebarbas, que acabam por
gerar algumas rugosidades na superficie do anel. A medida que a amostra é
tensionada, estes pontos imprimem uma forca irregular e ocasionam a quebra da
amostra antes da tenso limite de uma deformagao biaxial ideal. E necessario um
ajuste dessa superficie, polindo-a e verificando algum desnivel ao tensionarmos
uma lamina de microscopio com a face voltada para o anel pintada com tinta preta,
onde qualquer irregularidade fica estampada nesta lamina.

Durante os testes em temperatura ambiente, o latdo mostra-se ndo ser um
material adequado a constante rotacdo da peca I. A friccdo entre esta peca e o
corpo da célula acaba introduzindo uma folga, que compromete profundamente o

funcionamento da célula de pressdo. Desta maneira, foi construida a versao
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definitiva da célula de pressdo em um material duro o suficiente: ago inox nao
magnético. Realizamos os mesmos testes anteriores, adequando o dispositivo a
sua aplicagao, inclusive a baixas temperaturas (2 K).

Neste ponto, temos uma célula de pressao pronta para medidas épticas e
magneto-opticas, através da adaptacdao de uma lente e um pequeno orificio
centrado no ponto de aplicacdo da pressao externa (figura 3.3). Com o ajuste
correto desta lente, podemos obter espectros de fotoluminescéncia do centro da
amostra, onde a tensao € maior e uniforme.

il
9 | ————  Corpo da célula
—>  Esfera
1 7 \ v, ..'I' g —_—

Porta-amostra (com anel)

s —— > Orificio centrado no ponto de
aplicacao ¢=1,5mm

> Lente

Figura 3.3: célula de pressao e adaptacado para medidas Opticas e magneto-épticas.

A realizacdo de medidas de transporte exige-nos alguns ajustes
suplementares. Diferentemente do caso de medidas Opticas, 0 manuseio das
amostras, uma vez processadas e aptas as medidas, torna-se um ponto-chave de
nossa instrumentagao. Foram fabricados e testados alguns porta-amostras iguais

de forma que cada um fosse utilizado para apenas uma amostra, eliminando
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possiveis problemas como quebra de amostras durante uma troca no mesmo

porta-amostra.

Nestes porta-amostras sdo adaptadas placas de circuito impresso contendo

trilhas de cobre que fardo contatos com os fios soldados na amostra (figura 3.4-a).

Na periferia desta pega, é feita uma conexao entre a célula e o suporte onde esta

€ presa. No topo deste suporte, encontram-se trés conectores Lemo, que fazem a

conexao com os instrumentos de medida (figura 3.4-b).

a)

Figura 3.4:

porta-amostra adaptado para medidas de
transporte: no centro encontra-se a
amostra com a mesa Hall confeccionada.
A partir dos pontos mais claros, sao

puxados fios que conectam-se a parte

superior.
a) Suporte com a célula de pressao, que é
introduzido no magneto-criostato.
Célul ) Haste conectada ao Conectores
elu a~ guias parafuso derosca Lemo
de pressao

infinita
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Realizamos 0 monitoramento da temperatura da amostra através de um
resistor Carbon-Glass calibrado, utilizado como sensor de temperatura, acoplado
no corpo da célula de pressao.

Infelizmente, o sistema de medidas de magneto-transporte descrito néo foi
ainda testado por problemas técnicos ocorridos durante a preparacdo de

amostras.

3.2) Teste com GaAs-bulka 2 K

Uma vez construido, torna-se importante estudar o funcionamento da
célula de pressao. Como todo novo sistema, fez-se necessario sua caracterizacao
como instrumento de medida, de modo que ele possa ser utilizado
sistematicamente, com base em rotinas pré-estabelecidas.

Com o objetivo de testar a célula de pressao, realizamos medidas em uma
amostra de GaAs-bulk a 2 K, onde através da técnica de espectroscopia de
fotoluminescéncia obtemos as caracteristicas peculiares de nosso sistema
aplicado a medidas Opticas. A montagem experimental é a mesma descrita no
capitulo 2.

Os espectros de fotoluminescéncia estdo ilustrados na figura 3.5. Logo
apos a aplicagdo, com pouca deformacao alcancada (e = 0,016%, equivalente a
um stress de 200 bar), a intensidade de PL diminui consideravelmente. Isto ocorre

porque a forga do oscilador de éxcitons de buracos leves e pesados sao
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diferentes [Bastard,1992]. Sem tensdo, a luminescéncia é dominada pela
recombinacdo de éxcitons de buracos pesados. Com a quebra de
degenerescéncia em k=0, a banda de buracos leves torna-se responsavel pela
emissao no estado fundamental. Os valores de € foram determinados a partir da
equacao (1.10) utilizando os valores dos parametros de GaAs listados na tabela

1.1.

100 |
e=0%

e=0,016 %

e =0,040 %

intensidade (u.a.)

e=0,090 %

e=0,146 % Wf\ww
e =0,221 %w./\W
O F T T T T T T T T T

T T T T — 1 . r T 1 r T r 1
1.46 1.47 1.48 1.49 1.50 1.51 1.52
energia (eV)

Figura 3.6: espectros de fotoluminescéncia de GaAs sujeito a uma deformagéao biaxial.

Notemos também que existe um alargamento na forma da linha. Este
alargamento possui relagdo com o comprimento de penetracdo da luz e o tamanho
do feixe do laser aplicado. O feixe de laser possui um didmetro que, no caso de

nossa montagem, deve situar-se na faixa de centena de micra, que corresponde a
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uma pequena variacao em €. Dentro do didmetro de 1 mm, a variagdo em energia
do pico de PL é menor que 1 meV. Entretanto, como existe um gradiente na
deformacao na direcdo z e o comprimento de penetracdo do He-Ne em GaAs
situa-se em torno de 3000 A, este alargamento corresponde a contribuicdo das
camadas abaixo da superficie da amostra. Em nosso caso, considerando o
alargamento da largura de linha a meia altura na deformagdo maxima alcancada
(figura 3.7), podemos estimar um erro As 01.2[110™ para & = 0,22%, 0 que equivale
a Ae/e de 5,5 %. Devemos esperar um alargamento maior (com maior Ag ) no
caso de um feixe de laser com penetragdo maior.

Na figura 3.7, temos o comportamento da intensidade e da largura de linha
a meia altura com relagdo a deformagéao €. A razdo entre a forga de oscilador de

buraco leve e pesado é de 1:3, o que concorda aproximadamente com nossas

medidas.
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Figura 3.7: diminuigdo da intensidade (@ esquerda) e aumento da largura de linha a meia altura (@
direita).
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Em medidas épticas, quando utilizamos materiais com estrutura tipo blenda
de zinco de gap direto, temos as relagdes (1.10) que podem nos indicar qual a
deformacao do sistema. Para situagdes onde nao é possivel realizar medidas
Opticas, como medidas de magneto-transporte, que devem ser feitas no escuro,
nao temos como medir diretamente esta deformacéo. A calibracdo, nestes casos,
torna-se fundamental, pois através do numero de voltas dados temos o
deslocamento da esfera e, conseqlentemente, sua deformacao ¢ pela relagéo
(1.8). A determinacao de uma referéncia, neste caso, é essencial.

Nossa primeira intencdo era relacionar o numero de voltas dadas, a partir
de uma referéncia, com a deformacado da superficie da amostra, obtendo uma
curva de calibragcdo dada pelo deslocamento do pico de luminescéncia de uma
amostra de GaAs com mesma espessura do substrato por nés utilizado. A
referéncia escolhida foi o contato fisico da esfera com o substrato de nossa
amostra.

Foram metalizados filmes de Ti/Pt/Au (no CPgD/LNLS) ou simplesmente Al
(no GPO) na parte inferior da amostra e a nossa referéncia passou a ser o sinal de
resisténcia nula dado no contato da esfera com o filme. O substrato, no caso, deve
ser isolante. A escolha dessa referéncia é apropriada para os processos de
resfriamento-aquecimento da amostra devido a dilatagao térmica do sistema.

Primeiramente, acreditdvamos que a partir de um ponto em que a amostra

estivesse tensionada, poderiamos retornar a esfera até um ponto qualquer, onde
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nao houvesse contato fisico entre a amostra e a esfera e, ao subir novamente a
esfera, retornariamos ao “zero” de referéncia (sinal de contato).

Apos repetidas medidas, notamos que ora comegavamos a tensionar na 12
volta, ora na 20 2 volta, ora na 50 ? volta. Descobrimos que essa flutuagdo no zero
de referéncia € devida aos resquicios de metalizacdo grudados na esfera
alterando a posicao de resisténcia nula de referéncia. Foi observado que, uma vez
estipulada uma referéncia, a variagdo de € (Ag) com o intervalo no numero de
voltas N (AN) mantem-se praticamente constante.

A forma encontrada de sanar este problema foi tomar o zero de referéncia
como o primeiro sinal de contato entre amostra e esfera, com ambas previamente
limpas antes de introduzidas no criostato e aferir as folgas nas engrenagens na
subida e descida da esfera. Com estes cuidados obtivemos uma curva de
calibragdo com o pico de PL da camada de GaAs da amostra C143 (figura 3.8).
Apesar de realizarmos este mesmo teste na amostra GaAs-bulk, mostraremos
apenas os dados da amostra C143 por ter mais pontos com menor incremento de
N. Para cada N, foi necessario esperar em torno de 5 minutos antes de medir a
fotoluminescéncia, de modo que o conjunto amostra-célula se acomode a tenséo.
Notamos também que existe uma fase de acomodacédo do conjunto célula-
amostra em torno do zero de referéncia, dado o impulso inicial, para
posteriormente termos um aumento linear da tenséo aplicada a partir da 202 volta.

O deslocamento da esfera foi obtido através da regresséo linear e a relagao

(1.9), aqui repetida:
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_ 41+0)(3+0) w ﬁ
a’(1-0)1+20)5+0) °

2

onde h é a espessura do substrato (360 um) e a € o raio do anel (4 mm). Temos,

portanto, um deslocamento de 0,54 um por volta BA—s =21*%107 B1a regiao linear
AN U

da figura 3.8.
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Figura 3.8: curva de calibracao obtida a partir das medidas de PL da camada de GaAs da amostra

C143.

Essa inclinagéo é praticamente independente do referencial adotado para a
contagem do numero de voltas, ou seja, conhecendo-se um ponto da reta
podemos obter outros pontos relacionando com o niumero de voltas dado.

Outro ponto importante refere-se a folga mecanica do sistema. Ela ocorre
sempre que é invertida a direcdo de deslocamento da esfera. Desta maneira,

monitoramos determinada deformacao através do pico de fotoluminescéncia (E+).
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Subindo a esfera com Np voltas, alcancamos um pico com deformacao maior (E2).
Ao retornarmos para E+, ndo basta apenas retornar Ny voltas, mas Ny+Ng, onde Ny
€ a folga de descida do sistema. Através deste procedimento para diferentes
deformacoes, foi possivel obter as folgas de descida e subida (Ns) como 40 voltas

(~22 um) para ambas as dire¢des.
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Capitulo 4: Aplicacoes

Aplicamos a célula de pressdao em dois sistemas: no estudo de pocos
quanticos de dopagem modulada tipo-n e p, por medidas de fotoluminescéncia, e
de magneto-éxcitons em uma amostra de InP-bulk, por medidas de magneto-
fotoluminescéncia. Em ambos, observamos as modificacbes nas bandas de
energia, em particular em k = 0, devido a pressédo biaxial aplicada e realizamos

discussodes qualitativas sobre os resultados.

4.1) Estudo de Fotoluminescéncia de pocos quanticos na presenca de

pressao externa.

Neste item, apresentamos uma aplicacédo da célula de presséo para estudar
0S pog¢os quanticos de dopagem modulada de GaAs/InGaP tipo-n e p. Vimos no
capitulo 2 os resultados de caracterizagcao Optica por PL e PLE destas amostras. A
linha de emissao atribuida ao pogo quantico esta localizada na regido de menor
energia comparada com a emissao de éxcitons de GaAs, ao contrario de pocos
quanticos ideais. Os dados apresentados aqui, de PL na presenca de tenséo

biaxial externa reforgam esta interpretacao.
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Na figura 4.1 estdo apresentados os espectros de fotoluminescéncia das

duas amostras em fungéo da pressao biaxial. Como no capitulo 3, os valores das

deformagdes sao encontrados através do pico de emissdo da camada de GaAs.

Estes dados encontram-se na tabela 4.1, junto com a tensao (stress) equivalente e

deslocamento da esfera.

Tabela 4.1: deformacao, stress (tensao) e deflexdo das amostras C142 e C143.

Tipo-p Tipo-n

3 Tensao Wy € Tensao Wy

(%) (kbar) (Hm) (%) (kbar) (um)
0,002 0,028 0,6 0,005 0,057 1,2
0,009 0,113 2,3 0,011 0,142 2,9
0,018 0,227 4,6 0,032 0,396 8,1
0,028 0,349 71 0,044 0,547 11,1
0,032 0,396 8,0 0,080 0,988 20,1
0,045 0,556 11,3 0,103 1,278 26,0
0,069 0,857 17,4 0,123 1,521 30,9
0,116 1,437 29,2 0,140 1,736 35,3
0,132 1,633 33,2 0,192 2,377 48,3
0,147 1,829 37,2 0,201 2,488 50,6
0,154 1,913 38,9 - - -
0,186 2,312 47,0 - - -
0,208 2,581 52,5 - - -
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Figura 4.1: espectros das amostras C143 (poco tipo-n), acima, e C142 (poco tipo-p),

abaixo.
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Os espectros sem tensao foram discutidos no capitulo 2. Nos espectros da
figura 4.1, percebe-se claramente o deslocamento dos 3 picos de emissao a
medida em que tensionamos as duas amostras. A linha correspondente a camada
buffer desloca-se mais rapidamente que a linha relativa ao poco.

Este comportamento € consistente com a previsao tedérica se atribuirmos as
linhas de emissdao de GaAs como sendo dominadas pela recombinacao
envolvendo a banda de buracos leves com o aumento da tensao (em nosso caso,
tracdo biaxial) e para a linha de emissdo do pogo como sendo, até determinada
tensao, devida a banda de buracos pesados, como veremos adiante. Vimos no
capitulo 1 que a variagdo do gap de buraco leve é maior do que de buracos
pesados devido a sua massa efetiva menor.

Em ambos espectros, as linhas de emisséo referente ao GaAs e poco se
aproximam com o aumento da tensdo e, no caso do poco tipo-p, chegam a se
cruzar, ficando a linha do pog¢o quantico com energia de gap maior que a da
camada buffer de GaAs.

Nas figuras 4.2 e 4.3, apresentamos os graficos da energia relativa em
funcdo da deformacédo e das curvas tedricas. Em ambas amostras, o pico de
emissao excitbnica acompanha a curva tedrica associada a energia de gap de
buraco-leve. O mesmo acontece com o pico correspondente a recombinacao
doador-aceitador (indicado como impureza na figura) com um pequeno desvio.
Este desvio pode estar relacionado com a variacdo da energia de ligacao das

impurezas com a tensao.
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Nota-se que a variagdo do pico de PL do pocgo tipo-n segue praticamente
linear tal como a curva teoérica para o deslocamento da banda de buracos pesados
(HH) para o intervalo de deformacdo estudada. Note que os ultimos pontos
tendem a se afastar desta linha. Na amostra tipo-p, este desvio € mais evidente
(figura 4.3). Isto pode estar relacionado com a aproximacao da banda da sub-
banda de buracos leves com a de buracos pesados, aumentando a mistura entre
as bandas de valéncia, e invertendo a contribuicdo do buraco pesado para o
buraco leve. Para verificarmos isso, temos que conhecer a posi¢cao da banda de
buracos leves com relacado a banda de buracos pesados.

No capitulo 2, estimamos a energia de separacdo em k = 0 das sub-bandas
LH e HH nos estados fundamentais do poco, em € = 0, como sendo 18 e 10 meV
nas amostras tipo-n e p, respectivamente. As curvas teéricas, indicadas como LH-

poco quantico, nas figuras 4.2 e 4.3, sao calculadas para a transicao entre as sub-
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bandas de buracos leves e elétron considerando estes valores estimados de
separacdo. Elas passam proximas dos dados experimentais, indicando uma

provavel mistura das duas sub-bandas com o aumento da tenséo.

C142 tipo-p Figura 4.3: amostra
C142 tipo A | H buffer GaAs 9
—S— impureza .
0.00 0.05 0.10 0.1 n)-
10717 = poco quantico C142  (pogo tipo-p)
- HH

-l - - - LH poco quantico variagdo em energia dos

0 picos de luminescéncia

com relagdo ao estado

AE  (meV)

nao-tensionado.

-20

-30 T T T T -30
0.00 0.05 0.10 0.15 0.20
tensdo na superficie do substrato GaAs (%)

Um outro fato que pode causar o desvio entre a curva teérica e os dados
experimentais na emissao do po¢o quantico € a mudanca na concentracao de
portadores do gas bidimensional com a tensdo. E esperado em pogos quanticos
de dopagem modulada um aumento desta densidade com a tracado biaxial, por
causa da aproximacao do nivel de Fermi (preso nos estados superficiais) das
bandas (banda de condugéo para tipo-n e banda de valéncia para tipo-p).

O aumento da densidade de portadores causa reducdo na energia de
transicao devido a mudanca no perfil de potencial (potencial auto-consistente). Isto

levaria o desvio para a ~mesma direcdo observada em nossos dados
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experimentais. Para quantificar a contribuicdo deste efeito, € necessario realizar
calculos autoconsistentes e, além disso, determinar qual a variagcdo na densidade
de portadores com a tenséo.

Nos espectros onde a sobreposicao é grande, ou seja, onde 0s picos estao
muito préximos, principalmente no poco tipo-p, realizamos ajustes através de
fungbes gaussianas a partir do software Origin 5.0 para encontrar valores do pico
de energia, intensidade e largura de linha a meia altura. Como a camada buffer de
GaAs localiza-se a aproximadamente 2000 A da superficie, a largura de linha
mantem-se aproximadamente constante no poco tipo-n, diferentemente dos
espectros de GaAs obtidos no capitulo 2, onde a luminescéncia € obtida desde a
superficie da amostra. Utilizamos este resultado para os ajustes no poco tipo-p,

onde a sobreposicao é mais frequente.

- -®- - GaAs-buffer —X— pogo
1 &% pogo 10 - -o- - GaAs-buffer
T =
1.0 L3 /ﬂ\,,l
0o *] —x \14(
M ¥ T ¥ g 3
0.8 \ Ix s_hl}\

intensidade normalizada
largura de linha (meV)

0.00 005 0.10 0.15 020 0.00 0.05 010 015 020
€ (%) € (%)

Figura 4.4: intensidade normalizada (esquerda) e largura de linha a meia altura (direita): amostra
C143 (pogo tipo-n).
Os dados de intensidade e largura de linha encontram-se nas figuras 4.4 e

4.5. Para a linha de emissao do pogo tipo-n, a intensidade teve uma pequena

reducdo e a largura de linha um pequeno acréscimo. A queda na intensidade e
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alargamento da linha podem estar relacionados com a mistura das bandas de
valéncia, devido a diferenca entre as forcas de oscilador para buracos-leves e
pesados, 0 que estd de acordo com a interpretacdo dada para o deslocamento do
pico de emissdo. O aumento da largura de linha pode ter também influéncia do

aumento na concentracao de portadores devido a ocupagao de outros estados.

i - -e- - GaAs-buffer T pogo
' & poco o] - -*- - GaAs-buffer
&

1.0 EI? } 1 I I 7-5"‘\:/1
©
£ : 1 1 S ° I’g\z/lr\f J—
N g8 . 1 1 o 1 L \I
= . E 5
£ ¢ @
§ 0.6 : £ ‘F
k: : 8
: - ' "
< ' ! LI o =TT e © o T e.d

0.24 Pt Se- o .

N ~eé

T T T T T
0.00 0.05 0.10 0.15 0.20 025 0.00 0.05 0.10 015 020
€ (%) € (%)

Figura 4.5: intensidade normalizada (esquerda) e largura de linha a meia altura (direita): amostra
C142 (poco tipo-p).

Para o poco tipo-p, 0 ajuste por gaussianas é sujeito a muitos erros na
superposicao das duas linhas de emissdo. Como dissemos, seguimos o padrao do
poco tipo-n para este espectro, mantendo os parametros da linha do GaAs.
Porém, mesmo utilizando este artificio, o ajuste é falho sobretudo na largura de
linha a meia altura. A intensidade normalizada e a largura de linha do poco
praticamente ndo variam com a tensdo, ou melhor, ndo tém resolucao suficiente
como na amostra tipo-n. Portanto, é dificil tirar alguma conclus&o destes dados.

Em resumo, estes dados de PL em funcao da pressdo mostram a evidéncia
de que uma das trés linha observadas nos espectros é devida a recombinacéo

dentro do poco quantico e as outras, referentes a camada de GaAs. Temos
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indicios de aumento da mistura das bandas de valéncia quando a amostra é
tensionada biaxialmente. Isto abre a possibilidade de aplicar a célula de pressao
em estudos sobre a influéncia da mistura nas bandas de valéncia em propriedades

Opticas e de transporte.

4.2) Estudo de magneto-éxcitons em InP-bulk na presenca de pressao

externa.

Nesta secdo analisaremos a influéncia da pressao externa sobre as
propriedades magneto-Opticas de uma camada epitaxial de InP. Como trata-se de
um semicondutor intrinseco, o pico de emissdo na regido de gap é devido a
éxcitons. Sob campo magnético, esperamos que este pico desloque-se para
maiores energias devido ao efeito diamagnético, além de desdobrar-se em dois
picos devido ao Efeito Zeeman, como foi discutido no capitulo 1. A trac&o biaxial
acarretara a quebra de degenerescéncia nas bandas de valéncia em k = O,
fazendo com que a emissdo de menor energia seja devida aos éxcitons de
buracos leves.

A montagem experimental esta esquematizada na figura 4.6. Ela difere da
montagem de fotoluminescéncia por incluir um analisador e um retardador de A/4
visando selecionar a polarizag¢do circular da luz no sentido horario ou anti-horario
[Fowles,1989], ou seja, as emissdes Opticas de éxcitons com m = +1 e —1

respectivamente.
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Figura 4.6: Montagem experimental
~—_Cconectores

=  Lemo para medidas magneto-Opticas sob

temperatura
contrale

Suparte

presenca de pressado externa. A luz do

laser incide sobre a amostra e o sinal

de fotoluminescéncia passa através de

uma lamina retardadora de N4 seguido

de um  polarizador Glen-Tayilor,

selecionando as polarizagdes o, ou o. .

espectrometro O sinal entra no monocromador e é
fotomuttiplicadora
. Eletrometra detectado por uma fotomultiplicadora
analisador
Laser de GaAs.

Utilizamos um feixe de He-Ne, linha 632,8nm (poténcia do laser 40uW),
onde o sinal é coletado por um monocromador simples de 1 m com grade de
difracdo de 1200 linhas/mm e uma fotomultiplicadora de GaAs. As medidas sao
realizadas selecionando, através do analisador, a polarizacdo (o+ ou 0-) da
luminescéncia antes da entrada no monocromador. A resolucao deste sistema no
intervalo 8700-8900 A, com fenda de 100 um, é de aproximadamente 0,12 meV.

Temos dois conjuntos de dados de PL nesta amostra em fungédo do campo
magnético B), com e sem tensado biaxial. Estes dois conjuntos correspondem a
duas situacgdes:

» Sem pressao externa (€ = 0%) - as bandas de valéncia sdo degeneradas em

k=0;
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» Com pressao externa (€ = 0,15%) - quebra da degenerescéncia entre das
bandas de buracos leves e pesados, onde a emissdo é dominada por éxcitons
de buracos leves.

Na figura 4.7, encontram-se o0s espectros de fotoluminescéncia
normalizados para cada campo magnético nas duas polarizacbées circulares da
amostra sem pressao aplicada. A largura de linha de 2,2 meV caracteriza uma
amostra de qualidade média, pois amostras de 6tima qualidade apresentam
largura de linha menores que 1 meV. Nota-se também pequenas oscilagdes no
espectro resultantes possivelmente de interferéncia. A campos altos, além destas
oscilacdes, observamos fracos picos que atribuimos a diferentes éxcitons ligados
que néo sao resolvidos a baixos campos. Nas duas polarizagdes, observamos o
deslocamento dos picos para para altas energias com o aumento do campo
magnético.

O desdobramento devido ao efeito Zeeman é bem visivel nos espectros

obtidos com as duas polarizagdes circulares da luz o, e 0-.
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Na figura 4.8, apresentamos os espectros de PL com a amostra sob
pressdo externa. O pico de energia deslocou-se para 1,4016 eV, que pela
equacédo (2.10) para buracos leves, corresponde a uma deformagédo € = 0,15%.
Esta deformacao deslocou a banda de buracos leves cerca de 10 meV acima da
banda de buracos pesados em k = 0. Ainda pela relagdo 2.10, pode-se estimar
que a banda de split-off, que se encontrava a 140 meV do ponto I, fica distante

145,6 meV da banda de buracos leves em k = 0. Qualitativamente, esperamos que
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esta configuragao altere a interacao spin-6rbita do sistema, e conseqlientemente,

o Efeito Zeeman da banda de valéncia.
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Figura 4.8: Espectros de magneto-
fotoluminescéncia de InP-bulk sujeito a

deformacao de 0,15 %. Um segundo pico com
1 meV a mais em energia é resolvido. Devido
ao aumento da largura de linha caracteristico
de nosso sistema de pressdo, ndo é possivel
perceber a presenca de outros picos (ombros)

anteriormente percebidos.

Sem o campo magnético, observa-se a resolucao de um segundo pico, com

1 meV a mais de energia e com menor intensidade. A natureza deste pico deve

estar associada a éxciton ligado a diferente impureza.

As energias dos picos das bandas de emissao principais dos espectros da

figura 4.7 e 4.8 estdo apresentadas no gréafico da figura 4.9. Todos os picos, em

ambas as polarizacbes da luz, deslocam-se para alta energia com o aumento do

campo. Esse deslocamento é dominado pelo efeito diamagnético. Para termos

uma melhor visualizagdo do deslocamento diamagnético, tragcamos o grafico da
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energia do deslocamento relativo (subtraindo o desdobramento devido ao efeito

Zeeman) versus o quadrado do campo magnético na figura 4.10.
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Desta maneira, percebemos duas regides: uma para campos baixos que,

conforme a relacao (1.12), é funcado quadratica do campo (até aproximadamente
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B =7 T) e outra para altos campos, onde ela deixa de ter a forma quadratica com
0 campo e passa a ser aparentemente linear, tanto para € = 0% quanto para
€= 0,15 %. Esta segunda regido passou a ser evidenciada com a andlise do
grafico em funcéo de B2,

Um resultado interessante € o deslocamento diamagnético maior para o
caso da amostra tensionada. Este comportamento pode ser explicado
qualitativamente levando em conta a relagéo (1.12). O deslocamento diamagnético
€ inversamente proporcional a massa efetiva reduzida do éxciton associado.
Adotando como os valores listados na tabela 4.2, estimamos uma massa efetiva
reduzida média para o sistema nao tensionado como a média das massas efetivas

reduzidas do éxciton de buraco leve e pesado, devido a degenerescéncia em

k = 0. Este valor é de p,_ =0.0565m,.

Tabela 4.2: valores de massa efetiva em InP.

Massa efetiva
Massa efetiva

do éxciton
Buracos-leves 0,12 mg 0,047 mq
Buracos-pesados 0,48 mg 0,066 mg

Elétron 0,077 mg -

Para o sistema tensionado, a quebra de degenerescéncia em k = 0 deixou a

banda de buracos pesados com energia de 10 meV a mais que a banda de
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buracos leves neste ponto. Como estamos trabalhando na temperatura de 2 K, ou
seja, no estado fundamental, ndo ha energia térmica o suficiente para os
portadores fotocriados ocuparem esta banda. Logo, o pico de energia deve-se
somente a banda de buracos leves.

Desta forma, em primeira aproximagdo, a razdo entre o deslocamento

diamagnético dos dois sistemas €

AE‘T - UNT :12
AE 9 )

NT U'T
onde AET e AENT S&0 0s deslocamentos de energia com e sem tenséao.

Conforme a tabela 4.3, onde estéao listados a razdo AEt/ AEnT experimental
para cada campo, os dados experimentais aproximam-se desta estimativa, apesar
desta ndo levar em conta a mudanca do valor médio do raio do centro de massa

do par elétron-buraco nem da forma real do deslocamento para altos campos.

Tabela 4.3: razao entre os deslocamen-
tos diamagnéticos

AE,sionado
Gampo (T) AEndo—tensionado
1.5 1.12
3 1.96
5 1.38
7 1.24
9 1.16
11 1.13
13 1.12
15 1.11
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Na figura 4.11, estdo apresentados os dados da intensidade dos picos
normalizada com relacdo a intensidade eme = 0% e B=0T e a largura de linha a
meia altura. A queda na intensidade para a amostra tensionada em campo nulo é

significativa em funcdo da mudanca na forga de oscilador, como ja explicado

anteriormente.

A intensidade da polarizagdo o, diminui em ambos os casos, mas aumenta
para a polarizagdo o. com o aumento do campo magnético. Isto indica que o
desdobramento Zeeman acarreta uma diferenca consideravel de energia entre os
subniveis, implicando na mudanca da ocupacao de portadores fotocriados entre os

estados m = +1 e —1.

3.0

-8 — aq
e e=0% > =0
1da . . o-m—---8- > 258 N
5 e ool e ——_ IS - @,
© ~ B e —n “~—a P
3 ol ‘Q>\9 ~o
a — 0 2 204 N @
° + = N \
2 ---g < BN .
N qe—-c@-—- @ -..a £ 151 AN S~
g o1 PR SPEE S i S o po lx- e ®
5 - b A A___,A._._tﬁg-\go 8=0,15 %o © \\. .
L g . o
8 — € 101 S
3 —~— © .. g
@
c © . a
2 © 8.
< 5 0.5 L]
0.01 T T T T T T T 1 2
0 2 4 6 8 10 12 14 16 «©
0.0 - T

campo magnético (T) 0 é A 6 é 1'0 1I2 1I4 16
Campo Magnético (T)

Figura 4.11: intensidade normalizada dos picos de PL para € = 0% e € = 0,15% (esquerda) e
largura a meia altura.

A largura de linha, a campo nulo, é ligeiramente aumentada, como
esperado no espectro de uma amostra sob tensio biaxial externa. E interessante

notar que, em ambos 0s casos, a largura de linha diminui com B. Esta reducgéo é
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atribuida @ mudancga na densidade de estados na redugédo da dimensionalidade

para 1 na presenca de campo magnético.

As energias do desdobramento Zeeman, dado pela diferenga em energia

entre os picos nas polarizagdes o, e 0-, sao ilustrados na figura 4.12. Devido a

pouca resolugcdo de nossas medidas a baixos campos magnéticos, nao foi
possivel obter um fator-g efetivo (termo linear a baixos campos). Para campos

altos e intermediéarios, devido a anisotropia das bandas de valéncia, a diferenca

em energia entre o, e 0.nao € linear e 0s nossos dados tém um comportamento

quadratico, como tem sido observado anteriormente [Pankove, 1975].

1.4
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@& £=0,15%
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E _ ¢
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0.2
0.0 I

T T T T T T
50 100 150 200

quadrado do campo magnético (T 2)

Figura 4.12: desdobramento Zeeman e ajuste para €= 0% e € = 0,15%.

Realizando um ajuste de equacio linear AE= a; B? nos pontos experimentais

para ambos casos, obtemos os coeficientes angulares:

250
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> ao=(4,1+/- 0,2)*10°meVT2 em ¢&=0%;
> aj=(54+/- 0,1)*10° meVT2 em ¢€=0,15%.

Entretanto, é dificil comparar quantitativamente estes valores, uma vez que
ambos estdo dentro do erro experimental. Aparentemente, existe uma tendéncia
de aumento do efeito Zeeman com a tragdo biaxial. E necessario melhorar a
resolucao experimental de nossas medidas para estudar a influéncia da tensao
sobre o efeito Zeeman em InP.

Os resultados experimentais apresentados nesta secao sugerem mais um
leque de aplicacbes da tensdo biaxial externa em conjunto com o campo
magnético. Acreditamos que esta célula de pressdo é uma ferramenta
complementar nos estudos de propriedades épticas, magneto-épticas e magneto-
transporte de heteroestruturas de semicondutores e, possivelmente, em outros

tipos de filmes epitaxiais.
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Neste trabalho, voltado principalmente a instrumentacao, visamos construir
uma célula de presséao biaxial. Este sistema, capaz de ser adaptado a um criostato
com bobina supercondutora, permite-nos realizar estudos em filmes epitaxiais na
presenga de campos magnéticos de até 15 T, envolvendo as técnicas de
espectroscopia de fotoluminescéncia, magneto-luminescéncia e magneto-
transporte, funcionando inclusive a baixas temperaturas.

A célula de pressao foi construida baseando-se no principio de deformacgéo
de uma placa colocada entre um anel e uma esfera. Através deste modelo,
obtivemos relacdes que permite-nos obter a deformacéao, tensao e forca aplicada
pela esfera na amostra (placa) conhecendo-se o deslocamento da esfera. Nosso
mecanismo permite o deslocamento desta esfera com precisdo menor que 1 um,
além de poder aplicar uma tensdo maxima de quase 3 kbar em amostras com
espessura de 360 um. Esta tensdo, neste caso, € alcangada com a esfera
aplicando uma for¢ca da ordem de centena de Newtons. Esta ordem de grandeza
em um mecanismo relativamente pequeno (835 mm de didmetro € 7 cm de
comprimento) nos garante um desempenho razoavel sem deformar a propria

célula de pressao.



CONCLUSOES E PERSPECTIVAS

Nesta célula de presséo, foi ainda adaptada uma lente em conjunto com um
orificio, permitindo a focalizagdo de um feixe de laser no ponto onde a esfera toca
a amostra (regido de tens&o uniforme). Além disso, foi montado um sistema onde
€ possivel realizar medidas de magneto-transporte, assim que vencermos
dificuldades técnicas com relacéo a preparacédo de amostras.

A motivagdo em construir este sistema advém do fato que a estrutura
eletrobnica dos materiais é alterada quando sujeitos a uma tracdo biaxial. Em
particular, no caso de compostos semicondutores de simetria tipo blenda de zinco,
como o GaAs e InP, isto acarreta a quebra de degenerescéncia das bandas de
valéncia no centro da zona de Brillouin € uma diminuicdo na energia de gap.
Através da variacao da energia de gap, a 2 K, obtemos a deformacgao a que sao
sujeitos estes filmes. Este artificio permitiu-nos a calibracao da célula de pressao,
conhecendo-se o incremento no deslocamento da esfera a cada volta de um
parafuso de rosca infinita.

Este tipo de teste, realizado em uma amostra de GaAs-bulk por medidas de
fotoluminescéncia, garantiu a afericdo do funcionamento da célula de pressao.
Neste teste, observamos que a transicao encontrada é devida a recombinacgéo de
excitons de buraco-leve, dada a taxa de variacdo do gap e a reducao do sinal de
intensidade para 1/3. Percebe-se também um erro experimental observado pelo
alargamento da largura de linha a meia altura associado, entre outros fatores, ao

comprimento de penetracéo do laser.
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Aplicamos a célula de presséo no estudo de dois sistemas: po¢os quanticos
de dopagem modulada GaAs/InGaP tipo-n e p, por fotoluminescéncia, e um filme
de InP, por magneto-fotoluminescéncia.

Durante a caracterizacdo das amostras contendo 0s pocos quanticos,
realizadas por medidas de PL, PLE e magneto-transporte, obtivemos dois picos de
emissao com energia menor que a da recombinacdo de éxcitons do GaAs. A
aplicacdo de tensdo mostrou-se uma ferramenta importante na identificagdo deles
como sendo provenientes do po¢o quantico e devido a emissdo doador-aceitador
na camada de GaAs.

Pelos espectros com tensédo aplicada, no caso do poco tipo-p, na analise
levando em conta as posigdes dos picos e as curvas tedricas, percebemos uma
mistura das bandas de valéncia devido ao deslocamento destas com a
deformacao aplicada.

No outro sistema, por medida de magneto-fotoluminescéncia, observamos a
mudanc¢a no deslocamento diamagnético devido a quebra de degenerescéncia das
bandas de valéncia. Explicamos qualitativamente levando em conta a diferenca de
na massa efetiva do éxciton associado.

Estas aplicagdes nos forneceram subsidios para caracterizar a célula de
pressao como uma ferramenta complementar no estudo de propriedades de filmes
semicondutores. Temos expectativa de realizar estudos sobre a mistura das

bandas de valéncia em heteroestruturas, sobretudo na investigacao da transicao
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gap direto-indireto incluindo medidas de magneto-transporte, além de medidas

magneto-opticas em heteroestruturas sob tensao biaxial externa.
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