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Resumo

Estudamos a influéncia de uma pressao biaxial externa sobre a estrutura de
banda de pogos quanticos de GaAs / AlGaAs por medidas Opticas. A aplicacao de uma
pressao externa é uma técnica bastante util no estudo de efeitos da mistura das bandas
em heteroestruturas, principalmente da banda de valéncia. A sua grande vantagem é de
ter controle externo utilizando uma mesma amostra. Utilizamos técnicas de medidas de
fotoluminescéncia e fotoluminescéncia de excitacao. A medida da deformacao (tenséo)
foi feita a partir do pico de luminescéncia da camada espessa de GaAs da prépria
amostra. Os pogos quanticos investigados tém uma largura nominal de 107A, onde a
separacao de energia entre a subbanda de buraco pesado e leve no centro da zona de
Brillouin é de 12 meV. A célula de pressao utilizada aplica uma tracao biaxial suficiente
para deslocar as subbandas com energias maiores que essa separacao. Realizamos
calculos numéricos das dispersdes de energia da banda de valéncia utilizando o
Hamiltoniano 6x6 de Luttinger-Kohn e de Bir-Pikus, para analisar os dados
experimentais. Uma propriedade interessante observada nos resultados experimentais,
que fora previsto nos calculos, € o anti-cruzamento entre as subbandas nos estados
fundamentais do buraco leve e pesado. O “gap” indireto também previsto teoricamente,
nao foi observado devido ao efeito de localizagdo que alarga a linha de emisséo e
absorcao da ordem da diferenca de energia entre o topo da banda de valéncia e o
centro da zona.

Este trabalho abre possibilidades de realizar estudos futuros de efeitos da
mudanga na estrutura de bandas em pogos quanticos, como por exemplo, sobre a
dindmica e formacdo de éxcitons, como também magneto-éxcitons. A aplicagao
simultdnea de uma pressao biaxial e um campo magnético permite investigar o fator-g

de Landé ( efeito Zeeman ) influenciado pela mistura das bandas em pocos quéanticos.



Abstract

We have studied the influence of external biaxial stress in GaAs / AlGaAs
quantum wells heteroestructures by optical measurements. For this purpose, we have
used photoluminescence and excitation photoluminescence measurement techniques.
Biaxial stress application is a extremelly useful technique to study the valence band
mixing in heterostructures, and its greatest advantage is the external control of the
sample strain..

The measurement of strain (stress) was carried out measuring the
photoluminescence peak of the thick GaAs layer. The quantum wells have nominal width
of L = 107 A, and the energy difference between the heavy and light hole subband is
about 12 meV, in k = 0 (center of first Brillouin zone). The pressure cell used applies a
biaxial stress enough to dislocate the subbands more than 12 meV (the energy
difference between the heavy and light hole subbands). We have numerically calculated
the valence band energy dispersion using the Bir-Pikus and Luttinger-Kohn 6x6
hamiltonian to analyze the experimental data. An interesting property observed in the
experimental data and theoretically simulation, is the anti-crossing between the heavy
and light hole subband in the ground state. The indirect gap, also theoretically predicted,
was not observed due the localization effect. This effect extends the emission and
absorption line in amount of the energy difference between the valence band top and the
center of the zone.

This work opens possibilities for future studies about the effects of changes in the
quantum well band structure, like dynamics and formation of excitons, also magnetic-
excitons. The simultaneous application of biaxial stress and magnetic field permits to
investigate the Landé g-factor (Zeeman effect) influenced by the band mixing in quantum

wells.
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Introducao

Introducao

O crescimento de filmes finos semicondutores permaneceu, durante muito
tempo, limitado a materiais com o mesmo parametro de rede do substrato ou no
maximo com o parametro muito préximo, pois assim evitava defeitos criados pela
tensdo nas camadas depositadas. O advento de novas tecnologias de crescimento
epitaxial, como MBE (“Molecular Beam Epitaxy”), CBE (“Chemical Beam Epitaxy”) e
MOCVD (“Metal Organic Chemical Vapor Deposition”), tornou possivel o crescimento
de filmes biaxialmente tensionados até a espessura critica — com parametro de rede
distinto do substrato — de alta qualidade sem que houvesse defeitos ou com baixa
densidade deles. Assim, a tensao biaxial, proveniente do descasamento do parametro,
tornou-se uma variavel a mais nos métodos de crescimento de cristais. Atualmente,
utiliza-se inclusive a tensdo intrinseca do filme depositado para favorecer o
crescimento de pontos quanticos auto-organizados, que sao estruturas bastante
investigadas nos ultimos anos por ter caracteristicas de um sistema de zero-dimensao
de estados discretos e possibilidade de se estudar efeitos de muitos elétrons, cujo
nimero pode ser controlado externamente. E também utilizada na confeccdo de
dispositivos, por exemplo “laser” de pog¢os quéanticos tensionados e transistor de efeito
de campo. A presenca da tensdo (pressao), no entanto, modifica as propriedades de
materiais semicondutores. A energia do “gap” € um dos parametros que depende
dessa tensdo, o que se tornou entdo uma variavel adicional para a Engenharia do
“gap” em aplicagdes tecnoldgicas de dispositivos opto-eletrénicos.

Em termos de fisica fundamental, a pressao biaxial em semicondutores tem
influéncia significativa na estrutura de banda, principalmente, na banda de valéncia
onde ela é formada por trés bandas de orbitais atbmicos P (momento angular orbital L
= 1). Essa mudanca na banda de valéncia, que, no geral, pode ser induzida por
qualquer outro agente (como por exemplo confinamento quéantico, campo elétrico ou
campo magnético), faz com que a alteracdo da mistura das trés bandas provoque
mudangas nas propriedades, por exemplo, dos éxcitons, massa efetiva, fator-g de
Landé, etc., e também naquelas que envolvem os estados de spin, como transporte de
spin. Esta ultima propriedade, atualmente, se tornou um assunto de grande interesse
na comunidade por ser um promissor elemento de transporte de informagdes
juntamente com o transporte de portadores de carga em semicondutores, cuja area
estd sendo chamada de eletrénica do spin ou simplesmente spintrdnica.

Dessa forma, ha interesses em entender como a tensdo influencia as

propriedades de materiais heteroestruturados. Dentro dessa idéia, foram
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desenvolvidos dois trabalhos de dissertacdo de mestrado no grupo (Grupo de
Propriedades Opticas) sobre esse assunto. Um dos projetos foi estudar as
propriedades épticas de pocos quanticos de camadas tensionadas de InGaAs / InP e
também na presenga de uma tensdo biaxial externa. O outro projeto, foi sobre a
construcao de uma célula adaptada para o magneto-criostato. O trabalho de mestrado
gue apresentaremos aqui € uma continuagao desses dois projetos com o objetivo de
investigar amostras com melhores qualidades de interfaces comparadas com aquelas
estudadas anteriormente. Além disso, a regido espectral de transicao Optica esta
dentro da regido espectral das fontes de luz disponiveis no laboratério, como o laser
de Ti-safira, de modo que possamos realizar, além das medidas de emissao, medidas
de absorcao, que nao foi possivel de ser feita nos trabalhos anteriores. As amostras
que escolhemos foram pogos quanticos de GaAs/AlGaAs crescidas por MBE
(“molecular beam epitaxy”) que tem excelente qualidade de interface e tem também
transicoes dpticas na regiao de emissao do laser de Ti-safira.

Para aplicar externamente uma tensdo biaxial utilizamos uma célula de
pressdo, desenvolvida pelo Prof. Fernando likawa, baseada na deflexdo de uma placa
(amostra semicondutora) colocada entre um anel e uma esfera ([Baptzmanskii, 1979],
[Liarokapis, 1992]). Dessa forma, flexionando fisicamente a amostra, alteramos o
parametro de rede criando a deformagédo ou a tensdo desejada. Com a célula de
pressdo, podemos aplicar uma tensdo biaxial varidvel em uma mesma amostra,
permitindo um estudo mais sistematico de suas propriedades 6pticas.

O GaAs “bulk” apresenta estrutura do tipo “gap” direto, com minimo da banda
de condugdo e maximo da banda de valéncia no ponto I', em k = 0, onde as sub-
bandas de buraco pesado e leve estdo degeneradas. Essa degenerescéncia é
quebrada em pogos quanticos devido a redugao da simetria de translagéo formando
subbandas de buracos pesado e leve. Aplicando uma tensao biaxial na amostra essas
subbandas deslocam sempre em diregbes opostas independente da tenséo ser tragéo
ou compressao biaxial. A nossa célula aplica uma tragdo biaxial na amostra e, neste
caso, as subbandas se aproximam. Isso faz com que a mistura da banda de valéncia
aumente e altere a forma da dispersao de energia. Sobre esse efeito que exploramos
nesse trabalho.

O objetivo desse trabalho é, portanto, estudar a evolu¢ao das sub-bandas tanto
da banda de valéncia como da banda de condugdo em pocos quanticos de
GaAs/AlGaAs variando a deformacao biaxial. Para isso, realizamos medida 6pticas de
fotoluminescéncia e fotoluminescéncia de excitacdo. Realizamos calculos das
dispersdes de energia das subbandas utilizando o Hamiltoniano de Luttinger-Kohn e
Birus-Pikus.
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Na literatura, encontramos poucos trabalhos sobre pocos quanticos de GaAs
com pressao biaxial externa. Sosin & Trzeciakowski (1994) apresentam dados
experimentais em pog¢os quanticos de GaAs/AlGaAs sob tragdo biaxial. Esses autores
utilizaram um gas para pressionar a amostra na célula de pressao para aplicar tenséo
biaxial e as medidas foram feitas a temperatura de T = 80 K. Os autores apresentam
nesse artigo uma proposta de uma célula de pressao biaxial e nenhum estudo
sistematico. A diferenca da nossa célula com a deles é que ela foi projetada para
operar a temperatura de He liquido onde a célula de Sosin & Trzeciakowski ndo é
possivel.

Uma contribuigdo importante deste trabalho foi a verificagdo experimental e
tedrica do efeito da mistura das bandas nas propriedades opticas em poco de
GaAs/AlGaAs provocada pela pressao biaxial externa.

A dissertagao foi dividida em 4 capitulos. O capitulo 1 contém os conceitos
basicos sobre confinamentos quanticos e efeitos de pressdao e modelos tedricos da
deflexdo da amostra e da influéncia de uma deformacao biaxial na estrutura de banda
do GaAs. O capitulo 2 contém os resultados teoricos. O capitulo 3 apresenta a
estrutura das amostras, o aparato experimental utilizado e as técnicas de medidas. No
capitulo 4 apresentamos os resultados experimentais, 0s espectros obtidos com as
técnicas de PL e PLE e a comparagdo com os resultados teoricos. Por ultimo

apresentamos as conclusoes.
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Capitulo 1 - Teoria

Nesse primeiro capitulo pretendemos apresentar alguns conceitos basicos
envolvidos no trabalho, modelos e célculos que serao utilizados para a interpretacao
dos dados experimentais. No primeiro item, apresentaremos algumas propriedades
importantes do GaAs e da liga de AlGaAs e no item seguinte, trataremos do efeito de
confinamento quantico em pocos quanticos. Mostraremos também o principio de
funcionamento da célula de pressdo que aplica uma tensao biaxial em uma placa
colocada entre um anel e uma esfera. Em seguida, mostraremos a influéncia de uma
pressdo biaxial externa sobre a estrutura de banda, usando um modelo aproximado
para k = 0 e um calculo numérico mais completo de dispersdo de energia da banda de

valéncia, incluindo tanto o efeito de confinamento quantico como a tensao biaxial.
1.1 Estrutura de banda do GaAs

GaAs e AlGaAs sao semicondutores que tem uma estrutura cristalina tipo blenda
de zinco, veja a célula unitaria na figura 1-1a. A figura 1-1b mostra a estrutura de
bandas do GaAs, i. e., dispersao de energia em funcéo do vetor de onda k em algumas
direcoes de alta simetria como X, L e K. Trata-se de uma estrutura com “gap” direto,
onde o maximo da banda de valéncia e o minimo da banda de conducéo estdo no
centro da zona de Brillouin, em k = 0, o ponto I'. A dispers@o de energia para a liga de
AlGaAs é muito similar a do GaAs para a concentracao do aluminio menor que ~ 0.3.

A banda de valéncia é formada por orbitais tipo P, momento angular orbital
atbmico L = 1, e a banda de conducgéo por orbitais tipo S, com L = 0. A banda de

valéncia é entao formada pelos estados do momento angular total, J =S+ L, momento
angular de spin + momento angular orbital, logo J = 3/2 e 1/2. Para J = 3/2 temos quatro
bandas e duas bandas para J = 1/2. A interagao spin-6rbita separa as bandas J =1/2 e
3/2, veja a regido selecionada com um retangulo na figura 1-1b, que € a regiao de nosso
interesse. No centro da zona, a banda de valéncia € entao degenerada para J = 3/2 (T g)
e as componentes do momento total na dire¢cdo z m; = +3/2 sdo conhecidas como

subbandas de buraco pesado (HH) e para my; = £1/2 conhecidas como subbandas de
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buraco leve (LH). Ja para J = 1/2 (I';) possui energia mais baixa. A banda de conducao

com L =0 é formada por J = 1/2 (T').

Energy [eV]

L™ A 'I' '& X' K x I
Wavevector k

a) b)

Figura 1-1 — a) Célula unitaria do GaAs, estrutura de blenda de zinco, uma rede cubica de face
centrada com dois atomos diferentes na base. As bolinhas claras representam os atomos de Ga
e as pretas os de As. b) Dispersdo de energia do GaAs. Possui gap direto, no ponto I' ( calculado

por pseudopotencial, [Yu & Cardona, 1996]).

1.2 Pogos Quanticos

Os pogos quanticos sado formados por heterojungdes de dois materiais com as
energias do “gap” diferentes, onde o material de menor energia fica entre os dois de
maior energia, como esta ilustrado na figura 1-2a. Para os pogos quanticos como

GaAs/AlGaAs, o perfil de potencial é do tipo mostrado na figura 1-2b.

Se a largura L, é da ordem do comprimento de onda de de Broglie, temos o
efeito de confinamento quantico, os portadores perdem a liberdade de locomogao na
direcdo z mas continuam livres no plano perpendicular e formam estados bi-
dimensionais, cujo sistema € conhecido como pog¢o quantico. Nesse caso, formam sub-
bandas tanto na banda de valéncia como na banda de condugdo, como estdo
mostrados na figura 1-3 na aproximacao de bandas parabdlicas. Na banda de conducgéo
mostramos o estado fundamental. Na banda de valéncia, mostramos duas sub-bandas,
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uma do buraco pesado e outra do buraco leve nos respectivos estados fundamentais
qgue descreveremos a seguir com mais detalhes.

Nos pocos quanticos de GaAs/AlGaAs a degenerescéncia no topo da banda de
valéncia do GaAs, J = 3/2, é quebrada por reducéo da simetria de translagao na diregao
z, separando as subbandas de buraco pesado (HH), m; = +3/2, e de buraco leve (LH), m;
= +1/2. A subbanda de buraco leve, por ter menor massa efetiva, tem maior energia de
confinamento (os buracos tem a massa efetiva positiva e a energia cresce no sentido
oposto a do elétron), portanto, o topo da banda de valéncia é formada pela subbanda de
buraco pesado.

Direcio de L,
crescimento, z T
Energia
Material A T
Material B ‘ >
Z
Material A
A B A
(a) (b)

Figura 1- 2 — Esquema ilustrativo de um pogo quéntico: a) multi-camadas de materiais A e B; b)
perfil de potencial, material A tem energia do “gap” maior do que o material B. No poco, estao

representados o nivel do estado fundmental do elétron e dos buracos leve e pesado.

Um parametro importante quando se trata de pog¢os quanticos é o alinhamento
das bandas nas interfaces das juncées (“band-offset’) entre dois materiais. Em muitas
interfaces esse parametro nao é bem definido, porém, no caso da juncdo GaAs/AlGaAs,
que € um dos materiais mais estudados nos ultimos anos, é bem aceito que 60% da
diferenca de energia do “gap” entre AlGaAs e GaAs, AE, = E;* — E°, onde E, é a
energia do “gap” e A = AlGaAs e B = GaAs, estd na banda de condugéo e o restante
40% esta na banda de valéncia.
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Energia

Figura 1- 3 — D ispersao de energia das subbandas na aproximagdo de bandas parabdlicas. BC

é a banda de condugéo, HH e LH sdo as subbandas de buraco pesado e leve, respectivamente.

Uma caracteristica bem marcante em pocos quéanticos € a densidade de
estados. Ela tem a forma de degraus, como estd mostrado na figura 1-4, por ser sistema
bi-dimensional na aproximacao parabdlica [Bastard, 1992]. Cada degrau corresponde a
uma nova subbanda. A curva continua € a densidade de estado de um sistema tri-
dimensional, que depende de raiz quadrado de energia na aproximagao parabdlica,
[Kittel, 1995].

Para se calcular as funcbes de onda e as subbandas na banda de conducao e
na banda de valéncia em um poc¢o quantico utiliza-se 0 modelo de aproximagédo de
funcéo envelope [Bastard, 1992]. Nessa aproximacéao, a fungdo de onda na dire¢cao do
confinamento, z, € o produto de uma fungédo envelope e uma funcao periddica e, na
direcao perpendicular, é uma fungao de onda de Bloch como € definida em um volume.
A parte periodica por ser uma fun¢do que varia muito rapidamente utiliza-se a mesma
em todo z, mesmo que os materiais sejam diferentes. Como estamos interessados em
estudo de estrutura eletrénica na presenca de uma tensao biaxial deixamos a discussao
para as se¢des seguintes.
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Figura 1- 4 — Densidade de estados para sistemas 3D e 2D (poco quéntico).

1.3 Tensao biaxial em uma placa

A célula de pressao biaxial utilizada no projeto é baseada na deflexdo de uma
placa plana colocada entre um anel e uma esfera ([Liarokapis, 1992], [Baptiszmanskii,
1979], veja figura 1-5a. Quando a esfera é deslocada contra 0 anel a placa se flexiona
elasticamente, como esta ilustrado na figura 1-5b. O parametro de rede no plano onde
esta indicada com a linha tracejada na amostra, que é o ponto médio, ndo se altera com
a deflexao da placa, porém na parte superior, ou inferior, o parametro de rede aumenta
(fica tracionada), ou diminui (fica comprimida), respectivamente.

Faremos aqui uma breve descricao do calculo, utilizando a teoria da elasticidade,
do perfil da placa e da tensdo e deformagdo biaxial. Estamos aqui reproduzindo o
calculo ja desenvolvido em livros sobre teoria da elasticidade [Filonenko-Borodich, 1966]
e também na tese de mestrado de Marcio P. F. de Godoy [Godoy, 2002].
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Anel

/

(@] o °
Amostra (placa)

(a) (b)

Figura 1- 5 — Vista lateral da placa (amostra) colocada entre um anel e uma esfera. a) antes de
aplicar a tensdo; b) placa tensionada. A curva tracejada representa a superficie intermediaria da
placa, na qual a deformacao é zero. Quando o material é tracionado, o pardmetro de rede

aumenta, enquanto que quando & comprimida, o pardmetro diminui.

Nesse modelo, algumas consideragdes sao feitas:

i) aespessura do filme crescido sobre o substrato € muito menor que a espessura
do substrato (em geral, o filme epitaxial tem no maximo alguns microns de
espessura e o substrato, centenas de microns). Desta maneira, € conveniente
considerar que a deformacdo em todo filme acompanha a deformacdo da
superficie do substrato e denominaremos este conjunto como apenas amostra
ou placa;

ii) aamostra € um disco de espessura h que € apoiado por um anel de raio a. Ele
sofre um deslocamento (deflexdo ) w(r), a uma distancia r do centro, na direcao
perpendicular ao plano do disco devido a for¢a aplicada no centro do disco pela
esfera contra o anel, como esta ilustrado na figura 1-6;

i) deflexdes w(r) sdo bem menores que a espessua h da amostra, e que esta
espessura € bem menor que as outras dimensdes da amostra.

Tomamos como 0 eixo z a dire¢cao perpendicular ao plano da placa no centro do
anel, e com origem no ponto intermediario da amostra. Esse eixo € paralelo a direcao
de crescimento dos filmes. O plano intermediario, indicado pela linha tracejada na figura
1-6, esta livre de tensao e somente as partes superior e inferior estao tensionadas.
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Figura 1- 6 — Esquema da amostra deflexionada (vista lateral) com as identificagbes dos

pardmetros utilizados para o calculo.

Um cristal sujeito a uma tenséo (“stress”) sofre uma deformacgéo (“strain”) e
essas duas grandezas sdo tensores e estdo relacionadas através da lei de Hooke. O
cristal, no nosso caso, tem a simetria cubica, por isso, a tensdo (o ) e a deformacao
(€ ) sao tensores com apenas 6 componente diferentes. A Lei de Hooke, portanto, para

esses tensores € escrita como [Kittel, 1995]:

Oy ¢, C, €, O 0 0 e,
0 ¢, ¢, ¢, 0 0 0 | &y
O3 _ ¢, C, ¢, 0 0 0 | &; A1)
Oy 0 0 0o ¢, O 0 | &y
(o 0 0 0 0 C, 0 |¢g,
O, 0 0 0 0 0 Cy,M\e,

onde C; sdo as constantes elasticas. Podemos também escrever a equag¢éo acima na
forma inversa, onde neste caso, utilizamos a matriz cujo elementos sdo S;, que é uma
matriz inversa a C;.

Os elementos do tensor de tensdo e de deformacgéo estao relacionados com as
deflexbes da placa, nas diferentes direcdes, através das derivadas parciais nas
coordenadas x, y e z [Filonenko-Borodich, 1966]. Utilizando essas equacdes a Lei de
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Hooke pode ser reescrita na forma de uma equagéo diferencial quando a placa esta
sujeita a uma pressao no centro do disco q(x,y):

VZVZW(I"): Q()lc;}’) , (1_2)

onde D é o coeficiente de rigidez, que esta relacionado com as constantes elasticas. Por
causa da simetria apresentada na deflexdo da placa, utilizamos as coordenadas
cilindricas para resolver a equacdo diferencial acima. Resolvendo essa equacao,

considerando uma pressao constante no plano xy, q(x, y):q, encontramos a

expressao para a deflexao:

(1+a)w0 5 5 \2 ) a’-r?
=0 (g -2 ) 44 . (1-3
0 et | e S 0
onde
at (S+a
W0=W(O):§4D[mj (1-4
Ci

€ a deflexao no centro do disco (r=0), o= € a razao de Poisson e z é restrito ao

11
: h h . -
intervalo _ESZSE' Conhecendo entdo a deflexdo w(r) podemos calcular a

deformacgéao biaxial £ no plano (componente radial no plano da placa) através das
derivadas parciais, nas coordenadas cilindricas, dada por:

__ o~z [0 a0 _
e+ 20:)(3# T ar]w(r) - (9

Calculando as derivadas, temos que:

e=-AMZo2 g (1)
a
onde
4o 4ta)Gta) A7)

G+a)l-o)l+2a)
A eq. (1-6) nos da o valor da componente radial da deformagédo no plano da
placa. N&o apresentaremos aqui outras componentes perpendiculares (tanto a azimutal

11
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como a da dire¢ao 2z) da deformagéo, pois ndo seréo utilizadas no calculo. No centro do
disco, r = 0, tanto a componente radial como a azimutal sdo iguais e temos entdo a
tensao e deformacgéo biaxial simétrica e a eq. (1-6) se torna:
41+a)3+a)
Tl (l—a)l+22)5+ )

Wy2 . (1-8)

A deformacdo no plano varia linearmente com a posicdo z e da quantidade
deflexionada (ou deslocamento da esfera com relacdo ao anel) w,. No ponto
intermediario ( z = 0 ) a deformacéo € nula. A partir da eq. (1-8), podemos verificar que
na superficie da placa, do lado do anel, z = + h / 2 teremos uma tragéo biaxial e do lado
oposto, z = - h / 2, teremos uma compressao biaxial, e ambos tem uma dependéncia
linear com a espessura h.

A pressao que a esfera estd exercendo sobre a placa no centro é dada por:

= 1644“”—“%;13 , (1-9)
3a° S+«

enquanto que a forga equivalente é

167C,, 1+
=W

3
3’ 1o N/ (1-10).

F =qm’

Note que a forga possui uma dependéncia linear com o deslocamento da esfera,
w, e cubica com a espessura da amostra, h’, e inversamente proporcional a &’
Portanto, temos de escolher a, h e w, para que a célula tenha forca suficiente para
deformar a amostra.

A espectroscopia Optica e de raios X sao as técnicas mais utilizadas na
determinacédo direta da deformacdo e. Neste trabalho, utilizamos espectroscopia de
fotoluminescéncia (PL) para esse fim. Ela nos fornece a energia do gap e a partir da
variacao desta energia podemos determinar €, como sera mostrado a seguir.

No nosso sistema utilizamos um anel com raio a = 4 mm e a nossa amostra tem
uma espessura de h = 550 um. Podemos estimar a deflexdo w, para alguma
deformacgéo ¢ e usando z = h /2, através da eq. 1-8. Para o estado mais tensionado, €=
0,217 %, logo w, = 36 um. Com esses valores, a forca calculada pela eq. 1-10 é de F=
200 N, que € uma forga facilmente obtida.

12
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1.4 Deformacao (tenséo) biaxial

Em geral, a pressdo externa € aplicada em uma determinada dire¢cdo onde o

cristal apresenta uma simetria. Apresentaremos aqui somente o caso estudado nesse
trabalho. Na figura 1-7, estd ilustrada uma amostra semicondutora cristalina sujeita a

uma tensao biaxial no plano (001).

‘A Tensionada
Nao (001)
tensionad% L

4

X

Figura 1-7 — Semicondutor com e sem a tensdo biaxial aplicada no plano (001).

A tensao biaxial, no plano xy, tem o, =0, =0 e outras componentes o, =0.

Substituindo essas componentes na eq. 1-1, obtemos as componentes do tensor de

deformacéo:

e, =€, =€.=0_ (1-13

A deformacdo acima nada mais € do que a variacdo do parametro de rede
quando submetido a uma forca externa. A definicdo que utilizamos aqui da deformacao

biaxial é

13
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onde, a,e a,sdo os parametros de rede da amostra no plano (001) com e sem a

tensdo, respectivamente.

1.5 Estrutura da Banda de Valéncia de um Semicondutor Tensionado

A estrutura de bandas de um semicondutor na presenca de tensdo pode ser
descrita por um hamiltoniano 6 x 6, que inclui o acoplamento entre as bandas de buraco
pesado (HH, |3/2, £3/2>), buraco leve (LH, |3/2, £1/2>) e a banda separada devido a
interacao spin-érbita, “split-off” (SO, |1/2, £1/2>), ou seja, trés subbandas degeneradas
por spin (veja por exemplo como referéncia [Chao & Chuang, 1992]). As sub-bandas de
“split-off”, freqlientemente negligenciadas, tém participagao significativa no calculo dos
niveis de energia superiores e das massas efetivas quando se tratam de materiais

fortemente tensionados, como no nosso trabalho.

O Hamiltoniano de Luttinger-Kohn e Bir-Pikus na base |j,m>, onde J é o
momento angular total e a componente z, pode ser escrito na forma [Chao & Chuang,
1992]:

1 33
P+Q =S R 0 -——=S 2R | |22
V2 ‘2 2>
_s"  P-Q 0 R 20 35 |21
2 272
R 0 P-0 S 3¢ 2o |21
2 27 2
H=- ,
0 R S P+Q -\2R° LIPS |E
2 27 2
1 3 11
——8 =320 25 -2R  P+A 0 —
NG > 272
g Py e 23)
2R’ °s 2 -5 0 P+A |57 5
_ 2 ¢ % 1272/,
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onde
h* , .
P= om, 7/1(kx +k; +k: )—av(gxx+8yy+gzz), (1-16a)
/ .,
0= 2m, 7’2(kx +k; +k; )——(gxx +e, —2312), (1-16b)
R= (2’;’; : J«E[zmkxky ~ 7, (k2 -2+ %b(eu e )-ide,  (1-160
/ . .
0 (zmo jZkZ}g <kx _lky )\/g_ (gzx _lgyz ' (1'16d)

Nessas equagdes, k é o vetor de onda, yi, - € 3 Sdo 0s parametros de
Luttinger, a,, b e d sdo os potenciais de deformacdo de Bir- Pikus, A € a energia de
desdobramento da interagcdo spin-érbita e ¢; € o tensor simétrico de deformagéo (Yu &
Cardona, 1996). A base |j,m> denota a fungéo de onda de Bloch no centro da zona de
Brillouin e foi escolhida de modo a fazer o hamiltoniano da interacdo spin-6rbita
diagonal. Ela é definida como combinacao linear das fungdes de ondas orbitais tipo P:

2o
%,%>:—%‘—(x+iy)i+2z 7)
%,_?:_%\(Hmmz Y o
23l

%,92%\(“@)“2 1)
%,—%>:%‘(x—iy)'r—z 1

A dispersao das subbandas de valéncia de um semicondutor em fungdo da
deformacgéo é determinado pela equacao de Schrédinger independente do tempo, que
se reduz para a equacao de auto valor:
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|H (k)= 8,E[=0. (1-18)

Para calcular a estrutura de banda de um poco quantico foi introduzido na
equagao 1-18 o potencial de confinamento na direcdo do eixo z. O alinhamento das
bandas (“band offset”) das bandas na juncao de GaAs / AlGaAs utilizado no calculo é
60% na banda de conducado e 40% na banda de valéncia. Os valores dos parametros
utilizados nos calculos estdo listados na tabela 1-1. O programa, em Fortran, foi
desenvolvido pelo Prof. J. A. Brum, com quem temos colaboragéo nesse projeto.

Parametros GaAs
a (A) 5,65
E, (eV) 1,424
v 6,85
Y2 2,1
V3 2,9
C11 (10" dyn/cm?) 11,879
C12 (10" dyn/cm?) 5,376
a.—a,(eV) -9,77
b (eV) 1,7
m./m, 0,067

Tabela 1-1 — Parametros utilizados no célculo, [Chao & Chuang, 1992].

1.6 Aproximacédo parak =0

Com o modelo apresentado no item anterior, podemos calcular numericamente
os valores da energia para k > 0, tendo assim um gréfico da dispersao de energia, E x k.
Porém, podemos encontrar solugdes analiticas aproximando o modelo para k = 0,
[Pollak, 1991].

Fazendo essa aproximagdo, a dependéncia da energia das sub-bandas em
funcao da tenséo biaxial pode ser escrita como, na notagéo utilizada em [likawa, 1988]:
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hh _ 10
E” =E, +0E, - OE,,

: (1-19)
h _ 0
E" = E°+3E, - JE,,

onde:

OE, =2a(l-a)e

=—b(1+2a)e + Mé‘z
vl AO ’

OE,, =b(1+2a)e

SE (1-20)

Nessa equacdes, a € o potencial de deformacao hidrostatico, b € o potencial de
deformacéo apropriado para a simetria tetragonal. dE., dE,; e JE,» sdo o deslocamento
em energia da banda de condug&o, da sub-banda de LH e da sub-banda de HH,
respectivamente.

1.7 Comportamento das bandas em k = 0
a) Volume

Uma pressdo biaxial externa quebra a degenerescéncia das sub-bandas HH e
LH por reducao de simetria cubica para tetragonal. Para a tracédo, a banda de condugao
(e) e a banda de buraco pesado (HH) deslocam para baixa energia, enquanto que a
banda de buraco leve (LH) desloca para alta energia, como esta ilustrado na figura 1-8.
Porém, a banda de conducao desloca mais do que as bandas de valéncia. A energia do
“‘gap” diminui a e o topo da banda de valéncia é da banda de buraco leve. Na
compressao ocorre 0 oposto, a energia do “gap” aumenta e o topo da banda de valéncia
€ a banda de buraco pesado.
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© BC
e
HH———. gy .———LH
LH _ e HH
e<0 e=0 e>0
Compressao Tracao

Figura 1- 8 - Influéncia de uma pressao biaxial nas bandas de condugédo e nas bandas de

buraco leve e pesado, bulk.

b) Poco Quantico

Em pocos quénticos, o confinamento espacial em z devido a reducdo de
simetria translacional nesta direcao, ja quebra também a degenerescéncia das sub-
bandas de HH e LH. O deslocamento das bandas com a tracdo segue o mesmo
raciocinio, as bandas de condugao e de buraco pesado deslocam para baixas energias
e a da banda de buraco leve deslocam para altas energias, veja a figura 1-9. Neste
caso, as sub-bandas de HH e LH se aproximam. No caso da compressao, as bandas se
afastam e aumenta a energia do “gap” (ndo estd mostrado na figura)

BC { = .
BY { [ —
LH e>0
Pogos quéanticos Tracéo

Figura 1- 9 - Influéncia de uma tracdo biaxial nas bandas de conducéo e nas sub-bandas de

valéncia de um poco quantico.
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Note que aumentando a tracdo biaxial em pogos quanticos, as sub-bandas de
LH e HH em k = 0 se aproximam e podem cruzar. Veremos no capitulo seguinte que na
realidade ocorre um anti-cruzamento.

1.8 Massa Efetiva

Calculamos também a massa efetiva da subbanda de buraco pesado através
das dispersdes de energia utilizando a sua defini¢cao:

1 _19°E

m" K ok*-

Basta, portanto, determinar a segunda derivada da dispersdo de energia, obtida

(1-21)

como resultado do céalculo numérico feito para diagonalizar o hamiltoniano apresentado.

Os resultados estao apresentados no capitulo seguinte.
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Capitulo 2 — Resultados Teoricos

Neste capitulo, apresentamos os resultados dos calculos baseados no modelo
tedrico discutido no capitulo 1. Inicialmente, mostraremos a disperséo de energia E(k) das
subbandas da banda de conducéo e de valéncia do po¢o quantico de GaAs/AlGaAs sem
tensdo e em seguida em funcdo da tens&o. Discutiremos também a energia de transigoes,

a massa efetiva, “gap” indireto, e anti-cruzamento entre subbandas.
2.1 Disperséao de energia
a) Banda de conducéao

Para a largura do pogo quantico que estamos utilizando, ~ 100A, e a concentracdo
do aluminio da barreira de x = 0,3, a banda de condugdo s6 tem uma subbanda. A
dispersao de energia dessa subbanda é praticamente parabdlica nas proximidades de k =
0 (centro da primeira zona de Brillouin), cuja concavidade esta relacionada com a massa
efetiva do elétron. Essa aproximagao € razoavelmente boa ja que estamos tratando de
recombinacdo em torno do k = 0. O que precisamos saber é a massa efetiva do elétron
em pogos quanticos. A massa efetiva do elétron na aproximagéo k.p pode ser expressa
por [Yu & Cardona, 1996]:
2
Aty 2t

. 1+
m m, u#c Ec - Eu

;o (21)

onde Kc|p|v>‘ € o0 elemento de matriz do momento linear entre os estados da base em k =

0, E,.—E, é a diferenca de energia entre as bandas envolvidas e my, é a massa do

elétron livre. Em pogos quénticos essa diferenca de energia varia com a largura do poco,
no entanto, a variacdo € muito pequena comparada com a energia do “gap” sem o
confinamento. No caso do GaAs, a energia do “gap” € de 1,519 eV a 2K e a contribui¢cao
do confinamento quantico para o pogo quantico de 100A ¢é da ordem de dezenas de mili-

eV, isso corresponde a uma variagdo menor que 5% na diferenga de energia (E. - E,).

Isso significa que a variacdo da massa efetiva do elétron em pogos quénticos € muito
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pequena nas nossas amostras, comparada com a massa efetiva do GaAs, sem
confinamento quantico.

Baseado ainda na eq. 2-1, podemos considerar que a influéncia da pressao
externa sobre a massa efetiva do elétrons também é pequena. A variacdo na energia do
“‘gap” com a pressao chega no maximo 30 meV e isso é praticamente desprezivel
comparado com o valor da energia do “gap” [Pollak, 1991].

Dessa forma, iremos considerar a dispersdo da banda de condu¢do como sendo
do volume do GaAs e independente da tensdo externa, exceto na posigdo em energia
com relacdo a banda de valéncia.

b) Banda de valéncia

0 0
-104 ]
= L.-- S
> 20 RN 1 ®
£ D E
;5/ e=0% > N ]
5 a0 N - 5
[) N (0]
< c
W ol ——HH AN ] w
--- LH N
\
-50 —_—
0.00 0.02 0.04 0.06 0.08
k(A"
a) b)

Figura 2-1 — Dispersé&o de energia da banda de valéncia de um pogo quantico de AlGaAs / GaAs
com largura de 115 A, a)e=0%eb)e=0,15%.

Na figura 2-1a, apresentamos a dispersdao de energia calculada para o pogo
qguantico nao tensionado, € = 0 %, para os dois primeiros estados da banda de valéncia:
para buraco pesado, HH, e para o buraco leve, LH. A energia de referéncia € o topo da
banda de valéncia do GaAs sem confinamento quéantico. No célculo, foi utilizado como
parametro de entrada largura do poco L = 115 A e demais parametros usamos os valores
listados na tabela 1-1 do cap. 1. Realizamos o célculo para diferentes larguras do pogo
para comparar com os dados experimentais. O melhor ajuste foi obtido para o valor de L
= 115 A. Essa largura do pogo estd muito préxima do valor nominal L = 107A que é

aceitavel, considerando as aproximagodes utilizadas no célculo teérico e na estimativa para
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determinar o valor nominal de crescimento. Os demais detalhes da comparagéo entre os
dados tedricos e experimentais serdo apresentados nos capitulos seguintes.

A nao parabolicidade das bandas é bem clara tanto para a subbanda do buraco
pesado como a do buraco leve. No caso da subbanda do buraco leve o maximo fica fora
do centro da zona de Brillouin. Isso mostra o forte acoplamento entre essas duas
subbandas. A separacao das duas subbandas em k=0 é de 12 meV. A nossa célula de
pressao aplica uma tensao suficiente para deslocar as subbandas de energia maiores que
esse valor, isto €, suficiente para a subbanda de buraco leve cruzar a subbanda de
buraco pesado.

Na figura 2-1b temos as dispersdes de energia para € = 0,15 %. A energia de
referéncia, neste caso, € o topo da banda de valéncia em k = 0 do GaAs sem
confinamento, porém tensionado, isto €, topo da banda de buraco pesado que é em k =
0. Nesse célculo, incluimos tensdo biaxial somente na camada de GaAs. Realizamos
calculo também considerando tensdao em todas as camadas e observamos que a
mudanga no resultado é muito pequena. Importante salientar que no pogo quantico
tensionado o buraco leve e o buraco pesado ficam sujeitos a diferentes potenciais. Essa
diferenca foi incluida no calculo, mas observamos que praticamente ela ndao tem influéncia
no resultado se considerarmos tensdo somente na camada de GaAs ou em ambas
camadas, GaAs e AlGaAs.

Podemos notar na figura 2-1b a aproximacéo entre as duas subbandas em torno
do k = 0 e mudanca drastica na forma da dispersao. A dispersado da subbanda do buraco
pesado forma um ombro em k ~ 0,3 A". Esse é um efeito de repulsdo das bandas e,
esse ombro, para pressdes maiores, se torna o topo da banda de valéncia, isto €, banda
de “gap” indireto. Discutiremos sobre esse assunto mais adiante. A evolugcdo das
dispersbes com o aumento da deformacdo ¢ fica bem claro na figura 2-2 onde estao
apresentadas as curvas de dispersdo de energia de ambas as subbandas para varias
deformagbes. Enquanto a curva de dispersdo da subbanda do buraco leve vai se
tornando mais com a forma de “gap” direto, isto é, topo da subbanda em k = 0, o de
buraco pesado se torna com a forma de “gap” indireto.
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HH —A&—curvas parae=0%
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Figura 2- 2 — Dispersao dos estados fundamentais do buraco leve e pesado para varias
deformacgbes. Importante salientar que para cada ¢ o referencial de energia, E = 0, é diferente,

como esta descrito no texto. A primeira zona de Brillouin tem extremo em m/a = 0,6 A,

Calculando a dispersao para varios valores de deformacéo fica evidente o anti-
cruzamento entre as duas subbandas. Isso pode ser visualizado nas curvas tragadas da
energia de deslocamento das subbandas, em k = 0, em funcao da deformagéo mostradas
na figura 2-3. Nessas curvas, a nossa referéncia é a energia do poco quantico nao
tensionado (foi feita a correcdo da tensdo em cada dispersdo). O deslocamento da
subbanda de buraco leve, tem uma dependéncia quadratica, mas como a deformacgéao é
muito pequena ela varia praticamente linearmente, como no caso do buraco pesado. A
menor separacao entre elas ocorre em € = 0,2 % com A = 0,3 meV, veja a figura 2-3. Para
e > 0,2 % a sub-banda de maior energia, denominado ainda de buraco pesado, tem
carater de buraco leve, e a de baixa energia o oposto.

Como foi mencionado antes, conforme aumentamos a deformacédo o topo da
banda de valéncia passa a ser em k # 0, veja a figura 2-4. Isso ocorre em torno do anti-
cruzamento entre as duas sub-bandas onde a mistura das bandas € maior. Isso significa
que em termos de propriedades Opticas 0 pogo quantico tem a estrutura de banda de
“gap” indireto. O ponto maximo da dispersao de energia do buraco pesado ocorre em K =
0,02 A", Para o poco de 115 A, verificamos que a transicdo de “gap” direto para indireto

acontece em ¢ = 0,16 %. A diferenca de energia A, entre o maximo da subbanda do
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buraco pesado e o seu valor em k = 0, depende da defomacgéo e da largura do pogo. O

valor maximo de A, para a largura de poco 115 A é de 1,7 meV e ocorre em € = 0,2 %.

104

124

-16 g

Energia de separacédo (meV)

-18 ‘_—" .

000 005 010 015 020 025
e (%)

Figura 2- 3 —Variagdo de energia das subbandas de buraco leve e pesado em k = 0 com relagdo
as suas posicbes do pogo quéantico sem a tenséo. A diferenga minima de energia entre as sub-
bandas emk =0 éde 0,3meV.L =115 A.
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Figura 2- 4 — Dispers&o de energia dos estados fundamentais da subbanda de elétron e das
subbandas de buraco pesado e leve para uma deformacéo de 0,2 %, valor para o qual ocorre

cruzamento. A sub-banda do buraco pesado apresenta maximo em k = + 0,02 A

Realizamos também célculos para outras larguras dos pogos quanticos. As
informacdes mais relevantes que obtivemos desses célculos para as trés larguras dos
pocos quanticos, como: a deformagdo onde ocorre o anti-cruzamento das bandas,
transicdo gap direto / indireto, A, e a deformacéo ¢ onde A, € maximo, estao listadas na

tabela 2-1. Podemos notar que algumas caracteristicas em questdo, que séao
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consequéncias do aumento da mistura das bandas, tornam-se mais acessiveis
experimentalmente quando aumentamos a largura do po¢o quéantico, uma vez que o nivel
de energia em um poc¢o quantico € inversamente proporcional a sua largura.

O valor da deformacao para ter o anti-cruzamento € menor quando a largura do
poco € maior. A nossa célula de pressao esta limitada para deformacdes de até ~ 0,3 %.
Na figura 2-5 apresentamos o grafico da deformagé@o onde ocorre o anti-cruzamento em
funcédo da largura do poco quantico. Baseado nesse grafico podemos dizer que para
observarmos algum efeito de anti-cruzamento utilizando a nossa célula de pressao é
necessario que a largura do pogo seja maior que 80A.

Um outro parametro importante que esta na tabela é o valor de A. O valor é
relativamente pequeno e aumenta com a redugdo da largura do pogo quantico. O valor
estimado para nossa amostra é 1,7 meV. Veremos no capitulo seguinte que esse valor é
da ordem do alargamento de energia, isto é, largura de linha de emissao Optica dos pogos
quanticos, portanto, isso poderda mascarar a observagao da transigcao “gap” direto-indireto.

Valor de € no anti- o
. Valor de ¢ da transicao
L (A) cruzamento das ) - A (meV) g (%)
de gap direto/indireto (%)
subbandas (%)

50 0,58 0,54 2 0,59
77 0,35 0,32 1,8 0,38
107 0,22 0,19 1,7 0,22
115 0,2 0,16 1,7 0,2

Tabela 2-1 — Propriedades calculadas através das dispersdes de energia em fungdo da
deformagéo. A, = E,,, (k =k, )— E,,, (k =0), onde E(k) é a energia e ky é o maximo da

subbanda de buraco pesado, respectivamente.

25



Capitulo 2 — Resultados Tedricos

0.8 : :
0.6 . |
<
& 04 \ 1
w .\
0.21 .\. i
0.0 : :
0 50 100 150

Figura 2-5 — Grafico da deformacgéao onde ocorre o anti-cruzamento em fungéo da largura

do poco quantico.

2.2 Energia de Transicao

Conhecendo entdo as dispersdes de energia tanto da banda de conducdao como
de valéncia podemos calcular as energias das transicdes que podem ser observadas nas
medidas de fotoluminescéncia e fotoluminescéncia de excitacdo (relacionada com a
medida de absorcéo). Por medidas de fotoluminescéncia, que sera tratado no capitulo
seguinte, observamos a transigao do estado de menor energia do par elétron-buraco. Por
causa da interacdo Coulombiana entre o par, forma-se um estado ligado de menor
energia, tipo hidrogendide, conhecido como éxciton [Bastard, 1992]. A energia de ligagéo
do éxciton em GaAs é da ordem de 5 meV. Essa energia cresce em pogos quanticos por
causa do efeito de confinamento. Para pogos quéanticos de GaAs/AlGaAs, dependendo da
altura da barreira, a energia de ligagdo pode chegar quase perto de 10 meV para uma
largura do pogo quéntico de 100A [Bastard, 1992]. A recombinagdo do éxciton em pocos
quanticos, por exemplo, de GaAs/AlGaAs a baixas temperaturas é devido ao elétron e ao
buraco pesado do estado fundamental, pois a subbanda do buraco pesado fica no topo da
banda de valéncia. As nossas medidas foram realizadas a 2K, cujo kgT € bem menor do
que a energia de ligacao do éxciton, que é ~ 8 meV (para 0 nosso po¢o quantico de ~
100A), e também é menor do que a separagdo de energia entre as subbandas do buraco
pesado e buraco leve, que é de ~ 12 meV.
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Nas medidas de absorg¢édo € possivel observar transigées de éxcitons associados
tanto a buraco pesado como a buraco leve. A energia de ligagdo dos dois tipos de
éxcitons é muito préxima para o poco de 100A [Bastard, 1992]. Para os nossos calculos
iremos portanto considerar que elas sao iguais. Assumindo isso, a separagao dos picos
de absorcdo desses dois tipos de éxcitons podemos tirar diretamente a separagcao de
energia entre as subbandas de buraco pesado e de buraco leve em torno do k = 0 se as
bandas sao de “gap” direto.

Como o calculo do éxciton é mais complexo quando introduzimos a tensao e a
banda de valéncia mais realistica, trataremos aqui somente da transicao do par elétron-
buraco sem considerar a interagcdo Coulombiana.

Na figura 2-6 apresentamos o grafico da variagdo das energias das transigcbes do
par elétron-buraco envolvendo as subbandas dos estados fundamentais do buraco
pesado e buraco leve em fungao da deformacao.

-30
0.00 0.05 0.10 0.15 0.20 0.25 0.30

€ (%)

Figura 2-6 — Variacdo da energia das transicbes em fungdo da deformagdo. O anti-cruzamento das

bandas ocorre eme = 0,2 %. L = 115 A.

Como era esperado, a energia da transicao do elétron com o buraco leve, Eqp,
diminui mais rapidamente do que a do buraco pesado, Eeny. Vemos novamente que o
anti-cruzamento ocorre para € = 0,2 %. Temos que E..y = E_y (energia de confinamento
do estado fundamental do LH no pogo) + Eg (energia do gap do GaAs) + E. (energia de
confinamento do estado fundamental do elétron no po¢o), € Ee.qy = Eny + Eg + E¢ para o
buraco pesado. A energia do gap, Eg, € 0 termo que mais varia com a tensao, as energias

de confinamento, tanto do elétron como do buraco, variam muito pouco, pois a
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profundidade do pogo para esses portadores permanece praticamente constante porque
tanto GaAs como AlGaAs tem os valores dos parametros muito similares.

2.3 Massa Efetiva

Calculamos também a massa efetiva do elétron da banda de valéncia (que é igual
a massa do buraco com sinal oposto) em torno do k = 0, a partir das dispersdes de
energia utilizando a sua definicdo, eq. 1-18. Para obtermos a segunda derivada da
energia, ajustamos os pontos calculados da dispersao por um polinémio, de grau 4 ou 5,
como esta mostrado na figura 2-7a. O grau do polindmio foi otimizado para cada conjunto
de pontos e escolhemos um intervalo conveniente para cada dispersdo. Na figura 2-7b
podemos observar como a massa efetiva correspondente a subbanda de buraco pesado
do estado fundamental varia em fungao do vetor de onda k para € = 0. Como a segunda
derivada esta relacionada com a curvatura da dispersdao e a concavidade esta voltada
para baixo em torno de k = 0 o valor da massa efetiva € negativa. Aumentando o vetor de
onda k a concavidade inverte e teremos uma singularidade no ponto de inversao em kj =
0,012 A", como esta mostrada na figura. A segunda derivada se torna zero nesse ponto
de inversdo e assim a massa efetiva tende para - « quando aumenta o k e +« quando

diminui o k tendendo para o ponto de inversao.

104 m*(k=0) = - 0,160 m,

-0,014<k<0,014
5 e=0%

%\ o
E ¥ £
(“ *
B c
o -9+ -54
w o Calculo numérico 104
-104 Ajuste polinomial B
T T T T T -15 T T 1
-0,010 -0,005 0,000 0,005 0,010 0.000 0.005 0.010 0.015
o - 2 9
k (A7) k (A7)
a) b)

Figura 2-7 — a) Pontos calculados para a disperséo e o ajuste polinomial pelo polinémio y(x) = -
6.433 + 9.33 x 10° — 23939 X* -0.356 x° + 2.718 x* 10°. b) Massa efetiva da subbanda do buraco
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pesado dividida pela massa de repouso do elétron, my, em fungdo do vetor de onda k, pogo

quéntico ndo tensionado.

Da mesma forma, calculamos a massa efetiva do estado fundamental em k = 0
para varios valores de deformacgéao biaxial €, que esta mostrada no grafico da figura 2-8.
Notamos que o médulo da massa efetiva tem um valor aproximadamente constante,
(0,165 + 0,005)m,, para deformacédo &€ < 0,19 %. Para € acima desse valor, a massa
efetiva diminui em modulo e inverte de sinal, por causa da inversao da curvatura, e depois
aumenta bruscamente. Isso porque na regiao de anti-cruzamento a dispersao de energia
apresenta o maximo fora do centro da zona.

Apresentamos a massa efetiva da banda de valéncia nessa dissertacdo, porém

nao realizamos nehuma medida desse parametro.

0)/ m,
@

'0.0' - '0.1' - '0j2' - '0.3' - '0.4
£ (%)

Figura 2-8 — Valores da massa efetiva da subbanda de buraco pesado no estado fundamental em

k = 0, calculados a partir das dispersées de energia em fungéo da deformagdo. Ampliacdo da

regido para € < 0,22 %
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Capitulo 3 — Montagem Experimental e Amostras

Neste capitulo estdo descritos em detalhe as informacdes sobre amostras, célula

de pressao, técnicas de medidas utilizadas e a montagem experimental.

3.1 Amostras

Para esse projeto foram preparadas uma série de amostras de po¢os quanticos de
GaAs/AlGaAs crescidas por MBE (“molecular beam epitaxy”) na Universidade de Sao
Paulo, pelo Prof. A. A. Quivy. O conjunto de 3 amostras estudado aqui consiste de
multipogos, no total de 10, de GaAs/AlGaAs com diferentes larguras de poc¢o da barreira e

estao listados a tabela 3-1.

Amostra # | Esp. GaAs (A) | ESP. AlGay.,As (A) | X da liga (%)
2371 77 294 30,8
2372 107 281 30,8
2373 146 285 30,2

Tabela 3-1 — Valores nominais da espessura do po¢o e da barreira e da concentracéo de Al da liga

de AlGaAs das amostras utilizadas.
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o ggﬁ‘%“‘ Lle
celalBlSls B L. 5|3
= (L] ¢ | O
s |8|la]|e|= 5.
o 5 =
=3 —
n T
3 g: R ==
8 s & 2 g 8
- —_—
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Figura 3-1 — Estrutura da amostra de pogo quéntico com largura L = 107 A (#2372).

Um esquema da estrutura das amostras, com as diferentes camadas crescidas,
esta ilustrado na figura 3-1. A estrutura foi crescida sobre o substrato de GaAs(001).
Inicialmente uma camada espessa de GaAs foi crescida sobre o substrato e
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acompanhada de super-rede de (AlAs)(GaAs). Estas camadas servem de bloqueadores
de difusdo de impurezas provenientes do substrato. Em seguida, segue uma outra
camada espessa de GaAs, que é uma camada importante para a nossa experiéncia, pois
foi utilizada como sensor de deformacgéao (tensao) da amostra, como mostraremos adiante.
E por dltimo o multi-pocos que GaAs/AlGaAs e coberta com a camada fina de 10 nm de
GaAs.

Podemos notar que a espessura total das camadas de multi-pogos quénticos € da
ordem de 4300 A e a camada de GaAs utilizada como sensor de deformacéo fica muito
préoximo dessa estrutura. Portanto, a variacdo de deformacao entre eles deve ser pequena
se levarmos em consideragao a espessura do substrato que é de aproximadamente 550
um, ou seja, cerca de 1300 vezes maior. A forma como € aplicada a tensao sobre o filme
depende da espessura do substrato como veremos a seguir.

3.2 Célula de Pressao Biaxial

O funcionamento da célula de pressao é baseada na deformacdo de uma placa
fina quando ela é colocada entre um anel e uma esfera, como ja foi mencionado no cap.
1. Quando deslocamos a esfera contra a amostra no sentido do anel a placa deforma
elasticamente, como estd mostrado na figura 1-5a e b. Essa deformacgéao faz com que as
regibes proximas as duas superficies tenham respectivamente tracdo e compressao
biaxial no plano da placa. A regido central do anel, ou no ponto de contato da esfera, a
tensdo biaxial € maxima e simétrica.

As heteroestruturas, como pocos quanticos, sao filmes finos cuja espessura é bem
menor do que a do substrato. No geral, o substrato é da ordem de centenas de microns e
os filmes da ordem de centenas de nm. Na realidade, para aplicar pressao biaxial,
utilizando esse principio, € necesséario que a espessura da amostra seja bem maior do
que a regido a ser analisada. Caso contrario, o gradiente de tenséo biaxial ao longo da
direcao perpendicular ao plano da amostra (placa) podera influenciar na medida.

Para conseguirmos essa pressao biaxial na amostra, utilizamos uma célula de
pressao projetada e construida pelo Prof. Fernando likawa, nos laboratérios do GPO, veja
as imagens de fotografia da célula na figura 3-2. A figura da esquerda mostra a esfera,
cujo diametro é 5 mm. Ela é deslocada através das engrenagens girando a barra fina que
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aparece na fotografia. O deslocamento € da ordem de 8 micros por volta. A fotografia da
direita mostra o anel com diametro de 8 mm e os grampos para segurar a amostra. Essa
célula foi projetada para ser utilizada no criostato de imersao de He para realizar medidas
Opticas. Como somente a superficie da amostra do lado do anel esta voltada para fora, s6
podemos realizar medidas com a aplicagcdo da tragdo biaxial. Ndo temos acesso para
medidas com compressao biaxial, que fica do lado da esfera. A deformacao que pode ser
obtida com essa célula é da ordem de 0,3% para compostos de GaAs e InP.

Esfera

grampos

Figura 3-2 — Fotografia da célula de pressdo biaxial. Lado esquerdo, mostra a esfera e uma barra
fina que gira para deslocar a esfera. Do lado direito, mostra o suporte de amostra onde contém o

anel e os grampos para prender a amostra.

Para coletar a luminescéncia do centro da amostra colocamos uma mascara sobre
a amostra com um furo circular de Tmm de didmetro. As medidas foram feitas em funcao
do numero de voltas, onde cada volta corresponde a um deslocamento de
aproximadamente 8 um da esfera. As tensdes foram determinadas a partir da variagéo de
energia dos picos de luminescéncia da camada espessa de GaAs. Como conhecemos 0s
parametros, tais como constantes elasticas e os potenciais de deformacao desse material,
substituimos na expressao da variacao da energia do “gap” em fungédo da tenséo biaxial

para determinar a tensdo correspondente.

3.3 Técnicas Experimentais
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As técnicas experimentais utilizadas foram as de fotoluminescéncia (PL —
“photoluminescence”) e de fotoluminescéncia de excitacdo (PLE — “photoluminescence
excitation”). Em ambas as técnicas detectamos a luminescéncia da amostra, mas o que
difere entre elas é a fonte de excitacao que é fixa (comprimento de onda) na PL e variavel
na PLE. Na figura 3.3-a e b estdo ilustrados todos processos em uma medida de
fotoluminescéncia: absorcdo da luz, relaxacdo dos portadores e a recombinacdo. Na
técnica de PL, a energia do féton incidente, no geral, de um laser, que gera os portadores
na absorcdo, € maior do que a de recombinacdo. Essa energia do féton incidente é
mantida constante e a luminescéncia é analisada fazendo a varredura em comprimento
de onda. A relaxacao dos portadores mais eficiente é via espalhamento com fénons, tanto
acusticos como 6pticos. O ultimo s6 é possivel quando a energia dos portadores € maior
ou igual a energia do fénon optico. O tempo de espalhamento dos portadores com o0s
fébnons é da ordem de alguns pico-segundos e a recombinacédo € da ordem de centenas
de pico-segundos, portanto, € mais facil relaxar emitindo fénons do que fétons. Por essa
razdo observamos luminescéncia somente do estado de menor energia a baixas
temperaturas. Naturalmente, a altas temperaturas, onde a energia térmica é suficiente
para manter a populagdo dos estados excitados € que observamos a luminescéncia
também dos estados excitados.

A intensidade de luminescéncia pode ser resumida pela equagao abaixo:

L, (ho) ~ Y |<c| plv>Pf (= f,)0(E, ~h@)  (3-)
k

onde Kc|13|v>‘ € o0 elemento de matriz do momento linear, /c> e [v> sdo o produto da

funcao envelope e das fungdes periddicas de Bloch da banda de conducgao e da valéncia,
respectivamente, f,x € f,, sdo fungdes de distribuicdo de ocupacao de elétrons na banda
de condugéao e de valéncia, respectivamente, e o ultimo termo é a densidade de estados.
A somatoria é feita sobre todos os estados k satisfazendo a conservacao do vetor de
onda, k; = k, ~ 0, onde k. e k, sdo vetores de onda do elétron da banda de conducéo e de
valéncia, respectivamente. A intensidade de emissdo, portanto, depende da ocupagao
(nomero de portadores) proximo ao extremo das bandas e também do termo que
chamamos de forga do oscilador, que é proporcional ao quadrado do médulo do elemento
de matriz do momento linear. Este ultimo depende do tipo de banda envolvida na
transicéo, se é a banda de buraco leve ou pesado. A forca do oscilador é maior para o
buraco pesado, por um fator 3, do que para o buraco leve, [Yu & Cardona, 1996].
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No caso da técnica de PLE, € feita a varredura na energia do féton incidente
(comprimento de onda do laser variavel) e a detecgdo € mantida em um comprimento de
onda fixo onde ocorre o pico de luminescéncia. A varredura do comprimento de onda do
laser é feita na regido espectral interessada, mas a energia do féton deve ser maior do
que a energia do féton de recombinacdo. Quando a energia do féton incidente entra em
ressonancia com uma transicao dos estados excitados (como no caso da absorcdo do
éxciton de buraco leve ilustrada na figura 3.4-b) aumenta a populacdo de portadores
fotocriados, conseqlientemente, aumenta a luminescéncia do estado fundamental onde
esta sendo detectado. No caso de pogos quanticos, o espectro de PLE apresenta picos
devido a absorcao de éxcitons de elétrons e de buracos de estados excitados. Esse
espectro, portanto, reflete o espectro de coeficiente de absorcdo, porém nao é

exatamente 0 mesmo, pois a deteccao é feita somente em uma determinada regido da

amostra.
BC
e
EO
EHH
/\/\N /\/W
HH1
LH1

Figura 3- 3 — llustracdo esquematica dos processos que ocorrem em medida de fotoluminescéncia
em pogos quénticos. a) energia do féton incidente é maior do que a do “gap” da barreira; b) ilustra
a ressondncia na absorcao com a transicdo do éxciton do buraco leve. A recombinacdo em ambas

as figuras é devido ao éxciton de buraco pesado.

3.4 Montagem Experimental

A figura 3-4 mostra uma ilustracdo esquematica da montagem experimental
utilizada que vale tanto para PL como PLE. Como fonte de excitagéo utilizamos o laser de
Ti-safira, que € bombeado por um laser de argdnio de alta poténcia. O laser de Ti-Safira
emite na regido espectral infra-vermelho proximo (0,7 a 1,1 microns). O feixe é conduzido

até a amostra por conjunto de espelhos e lentes. A amostra colocada na célula de
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presséo fica submersa no He superfluido, T = 2K, em um criostato. A luminescéncia &
focalizada por uma lente convergente ao monocromador duplo (com grade de 1200
linhas/mm) e a sua intensidade é medida por uma fotomultiplicadora de GaAs. Essa
fotomultiplicadora tem uma boa eficiéncia de deteccdo na faixa de 0,4 a 0,95 microns de
comprimento de onda. As nossas amostras tem emissao éptica nessa faixa espectral. O
sinal da fotomultiplicadora é amplificada por um eletrémetro e depois armazenada no
computador.

Na medida de PLE, fixamos o monocromador na posi¢cao do pico de luminescéncia
e variamos o comprimento de onda do laser de Ti-Safira. A variagcao do comprimento de
onda é feita variando a posicdo do microdeslocador que é sempre calibrado ap6s o
alinhamento. O posicionamento do microdeslocador é feito por um motor de passo que é
controlado pelo computador. Como a intensidade do laser varia com o comprimento de
onda, uma parte do feixe do laser é desviado antes de chegar no criostado e medido por
um detector fotoacustico. Este detector € um corpo negro que tem a detecgao constante
independente do comprimento de onda, pelo menos na regido espectral visivel e infra-
vermelho préximo. O sinal do detector € amplificado por um amplificador Lock-in e em
seguida enviado para o computador. O sinal de PLE é, portanto, normalizado com essa
intensidade do laser fazendo simplesmente a razédo entre o sinal de PLE e do detector
fotoacustico.

Todas as medidas foram realizadas a temperatura de 2 K, temperatura do hélio
liquido superfluido, baixa o suficiente para que os éxcitons ndo sejam ionizados
termicamente, assumindo que a energia de ligagao do éxciton € maior do que 5 meV em
pocos quanticos de GaAs. A célula de pressdo com a amostra, imersa no He liquido, era

controlada externamente via uma barra fina para girar as engrenagens da célula.
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Ti:safira Laser de Ar
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Figura 3- 4 — llustracdo da montagem experimental utilizada para realizar medidas de PL e PLE.
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Capitulo 4 - Resultados Experimentais e Analise

Nesse capitulo, apresentaremos o0s principais resultados experimentais de
medidas de PL e PLE dos pocos quanticos de GaAs/AlGaAs e as andlises desses dados
comparando com o0s resultados dos calculos teéricos descritos no cap. 2. No cap. 3
apresentamos o conjunto de amostras utilizadas no trabalho. Realizamos medidas de PL
e PLE nas amostras #2371 (pogos quanticos de 77A) e #2373 (146A), porém durante as
medidas com pressao uma das amostras quebrou antes de terminar as medidas
sistematicas de PL e PLE em funcao desta pressdo. A outra amostra ndao apresentou
resultados satisfatérios. Como os dados estdo incompletos e nao acrescentam nenhuma
informagao relevante, decidimos apresentar, nessa dissertacdo, somente os dados da
amostra #2372 (pogcos quanticos de 107A). As medidas nas amostras #2371 e #2373
foram importantes para aprender a operar com a célula de pressao e realizar medidas
opticas a baixas temperaturas.

Na secdo seguinte, estdo descritos os detalhes das medidas de deformagao
através da camada de GaAs, em seguida, a discussao sobre a origem do alargamento da
linha de emissdo dptica que aumenta com a tensdo. As Ultimas segbes apresentam os
dados de PL e PLE dos pogos quanticos em funcdo da pressao externa e suas analises.

4.1 Medida de deformacéao

Inicialmente apresentaremos os espectros de fotoluminescéncia proveniente da
camada de GaAs da amostra #2372 mencionada no cap. 3, que esta proximo aos pogos
quanticos, para determinar a deformacdo em cada medida. Para cada presséao aplicada
realizamos medidas de PL e PLE dos pog¢os quanticos e também PL dessa camada de
GaAs. Os espectros PL de GaAs estao mostrados na figura 4-1.
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Figura 4-1 — Espectros de fotoluminescéncia da camada de GaAs. Para cada pico determinamos a
deformacgao € correspondente a partir da equagao tedrica. Estdo mostrados nos espectros os

valores de energia do pico e da deformag&o do primeiro e do ultimo espectro.

Podemos observar o deslocamento dos picos de emissdao do GaAs para menor
energia com o aumento da deformacéao €. Esse comportamento ja era esperado baseado
na analise teorica descrita no cap. 2. Como estamos aplicando uma tracdo biaxial em
GaAs, sem confinamento quéntico, a energia do “gap” do material se torna menor
conforme aumentamos a deformacao. A linha de emissao é atribuida a recombinagao do
éxciton ligado a impureza rasa, cujo tipo de impureza nao é identificado. O éxciton é
associado ao buraco leve para a amostra com tracao biaxial, como ja foi mencionado
antes. Sem a tensdo, o éxciton tem o carater do buraco pesado, apesar de ser
degenerado. A reducao na intensidade estd exatamente relacionada com a diferenca na
forca do oscilador entre a transicao envolvendo o buraco pesado e leve. Vimos no cap. 3
que a forca do oscilador associado ao buraco leve € menor, por um fator 3, do que o
associado ao buraco pesado, resultando em uma menor intensidade da radiagdo emitida.
Por isso ha uma reducao significativa na intensidade da linha de emissdao do GaAs nos
primeiros momentos em que tensao € aplicada.

Observamos também um alargamento da linha de luminescéncia conforme
aumentamos a tensdo. As possiveis origens desse alargamento na linha de emissao

estao descritas na se¢do seguinte.
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4.2 Alargamento de energia devido ao gradiente de tenséo.

O alargamento da linha de luminescéncia, no geral, é devido a diferentes
espalhamentos dos portadores envolvidos durante a recombinag¢do, como por exemplo,
espalhamento com fénons, impurezas e também entre portadores. O espalhamento com
fébnons depende da temperatura, pois a sua populacdo aumenta quando aumenta a
temperatura. No caso da impureza, também depende da temperatura, que pode estar
neutro ou ionizado. Essas contribuicbes devem ser despreziveis nos nossos dados,
porque as medidas foram realizadas a baixa temperatura e esta foi mantida constante e a
densidade de impureza residual também é baixa (< 10" cm?®), portanto, néo iria mudar
com a tensédo. No caso do espalhamento entre portadores também deve ser desprezivel
pois as experiéncias foram realizadas a baixas intensidades de excitagao.

Uma possivel origem do alargamento de energia observado nos nossos dados,
sem ser por espalhamento, € o gradiente da tensédo ao longo da profundidade da amostra
e também ao longo do plano da camada que provocaria gradiente na energia do “gap”. O
feixe do laser tem uma penetragdo no material que depende do coeficiente de absorgao.
A emissao Optica proveniente de regides iluminadas pelo feixe do laser com energias do
“gap” diferentes resultaria naturalmente em uma linha de emissdo mais larga. Esse
alargamento em energia pode ser estimado utilizando as equacdes deduzidas para a
deformacgao em funcao da profundidade e do raio no cap. 1.

Calculamos entéo a variagao da deformagao com a profundidade 8, no eixo z, e do
raio r na lateral no plano das camadas da amostra. A deformacao é maxima quando z =
h/2 e diminui conforme reduzimos z, de acordo com a eq. 1 -8. Na direcdo do plano da
superficie, a deformagéo € maxima no centro, r = 0, e diminui quando aumenta o r, além
disso, eq. 1- 6, a tensdo biaxial se torna assimétrica. Podemos estimar a variacao da
deformagédo nas duas diregdes, z e r, a partir das equagdes 1-6 e 1-8. Conhecendo a
variagao de deformagéo podemos estimar a variagao da energia do “gap”.

Vamos determinar aqui somente casos extremos, isto é, a diferenca de energia do
“gap” no centro e na borda do feixe do laser na superficie da amostra e a diferenga de
energia do “gap” na superficie e na regiao interna em uma profundidade & onde ocorre
efetivamente a recombinagdo do par elétron-buraco. Apresentamos na figura 4-2 um
esquema ilustrativo (escala exagerada) da penetracédo da luz e da difusdo dos portadores
para facilitar visualizacdo da regido analisada por PL.
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Figura 4-2 — llustracdo da penetracdo da luz e da difusdo dos portadores na amostra. A drea mais
escura na amostra esta representando a penetragcdo da luz e a area menos escura, regido onde

ocorre a difusdo dos portadores.

O comprimento médio de penetragdo da luz §, pode ser estimado através do
coeficiente de absorgcdo. Quando a luz penetra exatamente o inverso deste coeficiente a
sua intensidade reduz para ~30%. Esse numero, portanto, da a ordem de grandeza da
penetragdo média da luz. O comprimento de onda do laser §, utilizado para a medida de
PL da camada de GaAs foi de 7200 A, o que corresponde a um coeficiente de absorgao
de ~ 2x10*cm [Landolt — Bérnstein, 1982]. A penetracdo da luz neste caso é ~ 0,5 um. O
comprimento de difusdo dos portadores é mais complicado para estimar, pois depende
das caracteristicas da amostra. A difusdo dos elétrons € bem maior do que a do buraco,
porém para ter a recombinagao é necessario ter ambos os portadores, portanto quem ira
efetivamente determinar a regido onde ocorre a recombinagao é entdo a difusdao dos
buracos. Baseado nos dados da literatura [Swaminathan & Macrander, 1991], na média a
difusdo de buracos é da ordem de 2 um a 2K. No total, entdo, a profundidade da regiao
onde ocorre a emissao 6ptica na camada de GaAs é no total § = 2,5 um. Na lateral, como
o didmetro do feixe do laser € bem maior do que a difusdo dos portadores, o diametro
lateral da regido onde tem a emissao é portanto igual ao préprio valor do tamanho do
feixe que é d. ~ 0,5 mm. Usaremos ainda ¢ = 0,217 %, que foi a deformagdo maxima
obtida.
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Substituindo esses valores na expressdo da deformacdo em fungdo do desvio
lateral, eq. 1-6, calculando a diferenca de energia entre r = 0 e r = 0,5 mm, e da
profundidade, eq. 1-8, calculando para z = h e h — 2,5 um e para os valores dos
parametros do GaAs, dados no cap. 1, obtemos a variagdo de deformagao para ¢ =
2,2x107:

i) Na profundidade: Ae = [e(h/2-6) - e(h/2)] = 1,8x10, isso corresponde a Ae/e =
0,82% e a variacao de energia de AE,y = |[E(e-A¢) - E(g)/ = 0,25 meV.

ii) Na lateral: = [e(h/2-6) - e(h/2)] = 3,4x107, isso corresponde a Ae/e = 1,6% e a
variagao de energia de AE;, = [E(e-A¢g) - E(¢)/ = 0,5 meV.

Os valores obtidos para a variagdo de deformagéo sao pequenos e nao explicam
quantitativamente o alargamento verificado nos espectros PL. Essa discordancia entre os
valores calculados e os valores obtidos experimentalmente pode ser devido a equagao
deduzida no cap. 1 do perfil de deflexdo da placa, eq. 1-3, ndo corresponda a deflexao
real da placa em funcdo do raio r. E necessario, portanto, um estudo mais detalhado
sobre o perfil da deformacao.

4.3 Espectros PL e PLE do pog¢o quéantico

Na figura 4-3 estdo apresentados os espectros de PL e PLE do pog¢o quantico de
107 A sem tensdo. O espectro de PL apresenta um pico forte e varios ombros, que no
total podemos identificar como 3 linhas de emissao superpostas. A presenca de varias
linhas de emissao é atribuida a rugosidade das interfaces e a flutuacao na largura dos
diferentes pocos da amostra. A largura de linha total do conjunto € de ~ 2 meV, porém
cada uma das linhas tem a largura da ordem de 1 meV. Esses picos sdo atribuidos a
recombinagao dos éxcitons do pog¢o quantico associados a buracos pesados. O espectro
de PLE apresenta dois fortes picos separados de 12,2 meV. Esses picos sao atribuidos,
respectivamente, a absorg¢éo optica de éxcitons associados a buracos pesados e leves.
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Figura 4-3 — a) Espectros de PL (largura de linhaA =2 meV) e PLE (A=1eA=3meVparao

primeiro e segundo picos, respectivamente) do po¢o quéntico ndo tensionado.

O pico de menor energia do espectro de PLE, que é do éxciton de buraco pesado,
apresenta também um ombro que estd relacionado também com a rugosidade das
interfaces e a flutuacao da largura dos pocos. Nao apresentamos aqui 0s espectros para
energias maiores, pois estamos interessados na estrutura de banda na regidao do estado
fundamental.

A diferenga entre o pico de emisséo e absor¢ao do éxciton do estado fundamental,
conhecida como “Stokes shift”, € de ~ 2 meV, que € igual a da largura de linha total do PL.
Essa diferenga € pequena e isso mostra que a amostra é de boa qualidade. Essa
diferenca é atribuida ao efeito de localizacdo proveniente da rugosidade das interfaces e
das inhomogeneidade dos pogos.
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Figura 4-4 — Espectros de PL (a) e PLE (b) do pogo quantico de GaAs/AlGaAs de 107 A medidos

para varias deformagbes

Na figura 4-4a temos os espectros de PL do pog¢o quantico medida para vérias
deformagdes. Como no caso dos espectros de PL do GaAs o comportamento com o
aumento da tensao biaxial € bem semelhante, a energia de transi¢cdo diminui a largura de
linha aumenta. As 3 linhas de emissdes superpostas continuam visiveis somente para
deformagdes pequenas e conforme aumenta a deformagéo elas deixam de ser resolvidas
e formam uma banda larga. O alargamento de cada uma das linhas chega a ser da ordem
de 2 meV para o valor maximo da deformacdo medida. Os mesmos fatores que
provocaram aumento na largura de linha de emissdo no espectro de PL da camada
espessa de GaAs também influenciam o alargamento da linha de emissao dos pogos
quanticos. Desde que a separagao entre 0 pogo quantico proximo a superficie e aquele
mais proéximo ao substrato € muito pequena, ~ 0,4 um, comparada com a espessura do
substrato, 550 um, o gradiente de energia deve ser praticamente desprezivel, como vimos
anteriormente. O principal fator, que acreditamos que seja o dominante, é o gradiente de
deformagéao na dire¢ao do plano do pogo quantico. A nossa estimativa para o alargamento
de energia € maior na diregao lateral (no plano do pogo quantico) do que na diregao de
crescimento, como observamos também no item anterior. A nossa estimativa, que é da

ordem de 0,5 meV de alargamento, continua abaixo do experimental. A razdo dessa
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discordancia pode ser o que foi comentado no item anterior: a eq. 1-3 nao reflete o real
perfil de w(r) ao longo da superficie da amostra.

Existe uma outra possivel causa para o alargamento de energia no caso do poco
quantico, é que para altas deformagdes a estrutura de banda se torne indireta e,
consequentemente, o espalhamento com fénons aumenta alargando a energia. Porém,
essa contribuicdo se torna significativa somente para a deformacdo acima de 0,16 %,
como foi prevista no calculo, e o alargamento ja é observado para deformacdes antes
desse valor. Portanto, o alargamento de energia de emissao do pog¢o quantico é atribuido
ao gradiente de tensao ao longo da camada.

Na figura 4-4b apresentamos os espectros de PLE do poco quantico medidas para
varias deformagdes. Como no caso dos dados de PL, observamos a evolugao semelhante
para os picos de éxcitons de buraco pesado e buraco leve nos espectros de PLE
conforme aumenta a deformagao, com uma diferenca de que o pico de éxciton de buraco
leve se desloca mais do que o de buraco pesado e para deformagdes altas ocorre o anti-
cruzamento. Para ter a melhor visualizagdo dos comportamentos tanto dos espectros de
PL e PLE do pogo quantico apresentamos na figura 4-5 os dois espectros PL e PLE
juntos, para cada deformagédo. Podemos notar nos espectros para € = 0,179 % que os
dois picos do espectro de PLE nao sdo mais resolvidos e em ¢ = 0,217 % 0 pico de
absorcdo de menor energia tem a intensidade mais baixa. Baseado nos resultados dos
calculos que para esse valor de deformacéo ja ultrapassou o anti-cruzamento, a transi¢cao
de menor energia, que atribuimos ainda ao éxciton do buraco pesado, tem o carater da
banda de buraco leve com a forga do oscilador menor do que a da banda de buraco
pesado.
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Figura 4-5 — Espectros de PL e PLE do pogo quéntico de GaAs /AlGaAs de 107 A

O grafico do deslocamento da posicdo dos picos de emissdo (PL) e absorcao
(PLE) com relacdo as posicées dos picos em tensdo estd mostrado na figura 4-6. O
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deslocamento do pico de emissdo do GaAs, AE,, ., em funcdo dee, que foi utilizado

para determinar a deformacgdo, também foi incluido no gréafico. Utilizando o modelo
descrito no capitulo 1, para o célculo das dispersdes de energia das subbandas da banda
de valéncia, calculamos o deslocamento da energia de transicao entre o elétron no estado
fundamental, na banda de conducdo, e os buracos pesado e leve nos estados
fundamentais da banda de valéncia. Essas linhas teoricas estao de acordo com os dados
experimentais do deslocamento dos picos de emisséo e de absor¢cdo dos éxcitons. O
efeito de anti-cruzamento, como previsto teoricamente, fica claro no gréafico da figura 4-6 e
nos espectros da figura 4-5 onde as intensidades se invertem para deformagao apds o

ponto de anti-cruzamento.
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Figura 4- 6 — Variacdo em energia do pico de linha de PL (AEp,[H]) e de PLE (AEp g[HH] e
AEp, e[LH]) e do pico de emissdo da camada de GaAs em funcdo da deformacao ¢. A linha continua
e tracejada séo a curvas tedricas de deslocamento da energia de transicdo entre o elétron e o

buraco pesado e buraco leve, respectivamente, em k = 0.

4.4 Gap Indireto

No capitulo 2 vimos que a banda de valéncia pode ter o maximo fora do centro da
zona de Brillouin quando ocorre o anti-cruzamento das bandas. O “gap” indireto comeca a
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partir da deformagéo € = 0,16 % e o maximo ocorre quando € = 0,2 %. A diferenga de
energia entre 0 maximo da sub-banda (em k; = 0,02 A" e a sua energia em k = 0, A,
apresenta um maximo de E(k; = 0,02 A")—E(k=0)=1,7 meV.

Na figura 4-7 apresentamos a dispersdo de energia calculada para a banda de
valéncia e banda de condugdo. Uma caracteristica do “gap” indireto é a reducdo na
intensidade de luminescéncia por causa da redugdo da populagdo dos portadores em
torno do k = 0, pois os buracos fotocriados deslocam para o topo da banda de valéncia
fora do centro da zona. Sendo k;, do topo da banda de valéncia, muito maior do que o k do
foton, que é praticamente nulo, a transi¢céo Optica ocorre, satisfazendo a conservagéo de
k, envolvendo um terceiro elemento, que é o fénon. O que observamos nos nossos dados
experimentais de PL é que a linha de emissdo apresenta uma redugcao na intensidade
para € = 0,217%, devido a mudancga na for¢ca do oscilador de transicdo que mudou de
carater tipo buraco pesado para o buraco leve por causa do anti-cruzamento. Se existe
alguma contribuicdo do “gap” indireto na variagdo da intensidade fica dificil tirar alguma
conclusao. O efeito de espalhamento com os fénons, a principio, deve aumentar quando o
“gap” se torna indireto, mas esse efeito também fica mascarado devido o alargamento de
energia provocada pelo gradiente de tensdo no plano da camada. Um fato que deve
contribuir para dificultar a observacao do efeito de “gap” indireto € o valor de A, ser muito
pequeno, da ordem da largura de linha de PL da amostra sem tensao e que aumenta com
a tenséo, e isso deve mascarar o efeito. Analisando os dados de PLE, por exemplo, para
e = 0,217 % os dois picos estdo muito préximos. Isso significa que os maximos de
absorgao nos dois casos ocorrem em torno de k = 0. Se 0 maximo ocorresse em torno do
k = 0,02A™ (topo da banda de valéncia) a posicdo do pico estaria bem acima do pico de
PL, quase da ordem de 23 meV, como esta ilustrado na figura 4-7. A nossa concluséo é
que os dados experimentais que temos até o momento ndo sao suficientes para
demonstrar que a estrutura de banda é indireta. E necessario, portanto, amostras com a
largura da linha de emissdo bem menores que 2 meV e técnicas de medidas adicionais,

como fotoluminescéncia resolvida no tempo, para investigar o “gap” indireto.
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Energia (meV)

Figura 4- 7 — Dispersao calculada da banda de valéncia e da banda de condugdo em pogo

quéntico com deformacédo de € = 0,2 %.

Em resumo, um fato importante que aprendemos nesse trabalho que deve ser
mencionado, aqui € que uma simples célula de pressao biaxial é suficiente para modificar
a estrutura de banda em pogos quanticos e provocar mudangas nas propriedades Opticas.
Isso € uma prova de que ela pode ser utilizado para estudos futuros nas investigacoes de

outras propriedades, por exemplo, como da dindmica de éxcitons ou magneto-éxcitons.
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Capitulo 5 - Conclusoes

Neste trabalho, desenvolvemos um estudo sobre o efeito da mistura das bandas
de valéncia, provocada pela presenca de uma tensao biaxial, nas propriedades Opticas
em pogos quanticos de GaAs/AlGaAs. Para isso, utilizamos uma célula de tragéao biaxial
construida especialmente para realizar medidas Opticas em criostato de He de imerséo.
As amostras sdo multi-pogos quéanticos de GaAs/AlGaAs com largura nominal do pogo de
107A crescidas por sistema MBE. A boa qualidade da amostra permitiu estudar por
medida dptica os efeitos na mudanga da estrutura de banda com a tensao biaxial.

Utilizamos técnicas de medidas de fotoluminescéncia e fotoluminescéncia de
excitagdo para obter as energias das transi¢cdes do pogo quantico. Os espectros Opticos
apresentam picos de transicéo correspondentes a éxcitons associados a buracos pesados
e leves nos estados fundamentais. A separacao entre esses picos € de 12 meV que é a
separacao das subbandas de buraco pesado e leve em k = 0. Com o aumento da tracao
biaxial, verificamos a aproximacao dessas subbandas e também o anti-cruzamento.

Realizamos célculos da dispersao de energia da banda de valéncia em fungéo da
tensao biaxial baseado no hamiltoniano de Luttinger-Kohn e Bir-Pikus. Os resultados dos
calculos mostram claramente a mudanca significativa da dispersao de energia das
subbandas de buracos leve e pesado. Com o0 aumento da tracao biaxial observamos a
aproximacao entre essas duas subbandas nos estados fundamentais e o posterior anti-
cruzamento. Para tensdes onde ocorre esse efeito observamos que o topo da banda de
valéncia fica fora do centro da zona de Brillouin, isto é, estrutura de banda de “gap”
indireto. Isso € uma conseqiéncia direta da mistura das bandas. No entanto, nao
observamos nos nossos dados experimentais a evidéncia do “gap” indireto. Atribuimos a
esse fato a largura da linha de fotoluminescéncia que é da ordem de grandeza do quanto
0 “gap” € indireto em energia.

Como perspectiva para futuros projetos pretendemos realizar investigagcoes de
outras propriedades, por exemplo, como da dindmica de éxcitons ou magneto-éxcitons.
Estdo sendo planejadas medidas Opticas na presenga de um campo magnético externo,
utilizando a célula de pressao construida por Marcio P. F. de Godoy no seu projeto de
mestrado, para estudar o efeito Zeeman, ou o fator-g de Landé, em fungdo da mudanga
da dispersao de energia da banda de valéncia provocada pela tracao bixial. A contribuicao

da banda de valéncia no desdobramento de Zeeman em heteroestruturas € um assunto
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que ainda nao é muito bem compreendido e a aplicagao da pressao externa pode ser uma
alternativa para investigar o efeito da mistura da banda de valéncia sobre o fator-g usando
uma mesma amostra. As medidas da dindmica de éxciton, por outro lado, pode ser feita
por técnica de fotoluminescéncia resolvida no tempo.

Durante o programa de mestrado apresentei alguns resultados importantes, que
estao relacionados no Apéndice, dos trabalhos desenvolvidos no periodo em encontros

nacionais e em conferéncias internacionais na area de fisica de semicondutores.
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We present here the study of the effects of the biaxial tensile strain on the optical properties in
GaAs/AlGaAs quantum wells using low-temperature photoluminescence and photoluminescence excita-
tion techniques. We used a pressure cell that permits to apply a biaxial tensile strain on an epitaxial film
up to ~ 0.3 % (for GaAs). The strain was determined by the energy shift of the excitonic recombination of
the own GaAs buffer layer of the sample. The results of the optical measurements show clear the strain ef-
fects on the light and heavy hole excitons transitions and also show their anti-crossing. This new results
show that this system is appropriated to study optical properties involving resonant phenomena in semi-
conductor quantum wells.

© 2004 WILEY-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim

1 Introduction

External pressure has been frequently used to investigate semiconductor properties. The application of
such stress on heterostructures is a powerful tool to change their electronic structure, leading to a con-
trolled “band gap engineering”. In previous work, Tudury et al. [1] have reported the application of the
biaxial strain on InGaAs/InP modulation doped quantum wells to study the indirect-direct gap transition.
The authors report that the variation of the Ga composition in InGaAs alloy in the quantum well has a
same behavior to the case under external biaxial strain showing the evidence of the indirect gap band
structures. However, the InGaAs/InP systems present strong localization effects, due to the alloy poten-
tial fluctuation and the interface roughness. These effects is a limitation of a detailed investigation, e. g,
of the exciton dynamics when involves strong valence band mixing. In this work, we present the investi-
gation of the effects of the biaxial strain on the band structure in GaAs/AlGaAs quantum wells, which
have lesser localization effects compared to InGaAs/InP systems. The results of photoluminescence and
photoluminescence excitation measurements show clear evidence of the change of the heavy and light
hole exciton transitions and also the anti-crossing of these excitons induced by the external strain.

2 Experimental details

The samples consists of 10x(GaAs/AlGaAs) multi-quantum wells with 107 A GaAs layer grown by
molecular beam epitaxy. We used sample size of 10x10 mm?, which is the minimum dimension that
can be used in our pressure cell. The photoluminescence (PL) and photoluminescence excitation (PLE)

" Corresponding author: e-mail: iikawa@ifi.unicamp.br
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measurements were carried out at liquid He temperature using a continuous wave (CW) Ti:sapphire laser
pumped by a high power Ar* laser. The luminescence was monitored by a double monochrometer and
detected by a GaAs photomultiplier. The pressure cell is based on the bending of a plate for sample
placed between a ring and a sphere [2]. Biaxial tensile strain on the epitaxial layer is achieved by com-
pressing the sample against a ring by pushing the sphere (see the illustration of the pressure cell in the
Fig. 1a). The top of the sample, at the center of the ring, is where strain is maximum, it is under biaxial
tensile strain and the bottom side of the sample, where the sphere touches, it is under compressive strain.
GaAs excitonic emission, arising from the buffer layer close to the quantum wells, was used to determine
the tensile strain (¢) on the quantum wells. The difference of the strain between the GaAs buffer layer
and the quantum well is very small because the substrate thickness is much larger than the epitaxial layer
ones.

3 Results and discussions

We present in Fig. 1b the PL spectra of the GaAs buffer layer under different biaxial strain. The emission
corresponds to the bound exciton recombination for unstrained case, which becomes a bound light hole
excitons under strain (due to the break of the band degeneracy of the center of the zone). The decrease of
the intensity with the strain indicates the change from the heavy hole exciton to light hole one, since the
oscillator strength of the light hole optical transition is smaller than the heavy hole one. The values of the
strain were determined using the relation of the energy gap variation with the biaxial strain (see. ref. [3])
with the parameter values given in the ref. [4]. The broadening of the emission line width with the in-
crease of the strain is attributed to the gradient of the strain distribution along the growth direction.

£=0%
™.

Fig.1 (a) Diagram of the pressure
cell containing a ring and a sphere.
The sample is deformed due to a
stress applied by a sphere towards a
ring. (b) 2 K PL spectra of the GaAs
buffer layer for different biaxial
tensile strain.

PL Intensity (u.a.)

< Sample 1480 1488 149 1504 1512 1520
sphere Energy (V)
(a) (b)

For each applied strain on the quantum well we measured the PL and PLE. The typical PL and PLE
spectra are shown in the Fig. 2 for strain € = 0 (a), 0.09 (b) and 0.22 % (c). The PL spectrum of the quan-
tum well without strain shows a sharp peak due to the recombination of the heavy hole exciton and PLE
spectrum shows two absorption peaks due to the heavy and light hole excitons at low and high spectral
energy region respectively. From the energy separation between these two peaks from the PLE spectrum
we determined the heavy and light hole subband splitting energy of 12.2 meV. The Stokes shift energy in
this sample is 1.9 meV, which is the same value of the PL emission broadening. This energy is related to
the localization effects due to the interface roughness, but it is smaller than the value compared to In-
GaAs/InP systems, which presents Stokes shift larger than 6 meV [1, 5, 6]. All emission and absorption
peaks of the quantum well show red shift as predicted for quantum well under biaxial tensile strain and
the energy shift of the light hole exciton peak is larger than the heavy hole one, as shown in the PLE
spectra of the Fig. 2b and 2c¢ for € = 0.09 and 0.22, respectively. The crossing between both peaks occurs
for € ~ 0.18%, therefore for € > ¢_ it is expected the ground state transition dominated by the light hole
exciton character instead of the heavy hole one giving also lower intensity, as observed in our experi-
mental data shown in the Fig. 2c for € = 0.22.

© 2004 WILEY-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim
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Figure 3 shows the plot of the energy shift of the PL and PLE peak positions as a function of the ten-
sile strain. We also plotted the PL data of the GaAs buffer layer (circles) and the theoretical data (straight
lines). The energy shift of the emission (crosses) (PL line) and absorption (squares) (low energy PLE
line) peaks, both attributed to the heavy hole exciton transitions, practically coincides, since the both
transitions arise from the same origin. The energy shift related to the light hole excitons in quantum well
(triangles) observed in PLE spectra has, as predicted theoretically, same behavior of the energy shift of
the GaAs buffer layer (circles), which is due to the light hole exciton emission.

The remarkable results observed in the experimental data is that the light hole exciton transition peak
(triangles) anti-crosses with heavy hole one (squares and crosses symbols) for strain € ~ 0.18%, as men-
tioned above. This means that the strain is enough to induces strong valence band mixing. We also calcu-
lated the valence band dispersion using 6 bands k-p method as a function of the tensile strain (see ref. 7)
and the results show agreement with the experimental data. The value of the strain where the anti-
crossing occurs also agrees with the observed data. The calculation results also show that when the light
hole subband anti-crosses the heavy hole one resulting in an indirect gap structure, where the maximum
of the valence band is at wave vector ky = 0.03A™". The maximum energy separation between for k = 0
and k= ky; is A = 1.7 meV, which is close to the energy broadening of our sample. The transition direct-
indirect gap occurs for g = 0.22 %. The experimental results do not show clear evidence related to the
indirect band structure, because the value of A is the same order of magnitude of the localization effect
energy.

B S [1sarzev ' ¢ =0.09 % 3 [ 1SSV 153960V £ =0.217 %
5 3 e 0% s LR
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Fig. 2 PL (circles) and PLE (strait line) spectra of the quantum wells for biaxial strain (a) 0 %; (b) 0.09 %; and (c)
0.22 %.

The experimental and theoretical results in GaAs/AlGaAs quantum wells in the presence of the exter-
nal tensile strain show a clear evidence of the effect of the strain on the band structure, resulting in sig-
nificant change on the excitonic emission and absorption spectra. This system therefore will be used to
study the dynamic of the excitons and spins for band structure controlled by the external strain.

T T T T T T

A% o aE
10F =~ Gans
“a 2a * XE::(:\ZZW Fig. 3 PL (crosses symbol) and PLE (squares (heavy hole) and

< o aE,HH) | triangles (light hole)) peak shift energies of the quantum wells

VN _A_ :E”El(}::gry and GaAs buffer layer (circles) as a function of the biaxial tensile

- strain. The straight lines are theoretical ones, dashed and thick

lines correspond to the light and heavy hole exciton transitions in

the quantum well, respectively, and thin line for the light hole

exciton transition in the GaAs buffer layer. The PLE light hole

data are shifted in energy with the value of the separation energy
between heavy and light hole subband at k = 0.
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4 Conclusions

W e present in this work the investigation of the effect of the external biaxial tensile strain on the optical
spectra of GaAs/AlGaAs quantum wells. For the strain used here was able to observe a significant
change of the optical spectra of the heavy and light hole exciton transitions. The anti-crossing of the light
and heavy hole excitons predicted by the theoretical calculations is also observed. The results show that
the biaxial pressure cell is a powerful tool to study excitonic effects with the advantage to change exter-
nally the band structure.
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