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Resumo

Em Fisica classica, o movimento de uma particula carregada so é afetado pela presenca
de um campo magnético se a particula entrar em uma regiao do espaco na qual o campo
esté presente. Ao mesmo tempo, em Fisica quantica, a particula contendo carga elétrica
pode ser afetada por um potencial eletromagnético ff, mesmo em regioes onde o campo
magnético B é zero. Esse contraste surpreendente entre Fisica classica e Fisica quantica
tem sido provado em interessantes experimentos em materiais semicondutores, metais e
supercondutores, e tendo sido denominado efeito Aharonov-Bohm. Mais recentemente,
entretanto, muitos trabalhos tedricos tém discutido a plausibilidade da existéncia desse
efeito mesmo para particulas neutras! Nessa tese de Doutorado serd demonstrado pela
primeira vez a observacao experimental do efeito Aharonov-Bohm em éxcitons neutros
contidos em anéis quanticos de InAs. Assinaturas desse efeito aparecem como oscila¢oes
na intensidade integrada das bandas de emissao em experimentos de fotoluminescéncia
com o aumento do campo magnético e dependem também das dimensoes dos anéis. Essas
oscilagoes sao afetadas pelos campos de compressao/expansao uniaxial devido a piezoele-
tricidade provinda da assimetria dos anéis, como revelado pelas imagens de microscopia de
forca atomica, microscopia eletronica de transmissao e difracao de raios-X utilizando luz
sincrotron. Um modelo teérico que descreve o comportamento no padrao de interferéncia
excitonico e sua modulacao com a temperatura e campos elétricos uniaxiais foi usado para
a interpretacao dos resultados experimentais. A deteccao das oscilagoes Aharonov-Bohm
mediada pela correlagao do par elétron-buraco é um efeito fundamental de mecanica quan-
tica e os estudos mostrados aqui poderao nao s6 instigar outras investigagoes em Fisica

fundamental assim como em aplicac¢oes tecnologicas.



Abstract

In classical Physics, the motion of an electrically charged particle is affected only by
the presence of a magnetic field if the particle enters a region of space in which the field
is present. Meanwhile, in quantum Physics, a charged carrier can be affected by the elec-
tromagnetic vector potential ff, even in regions where the magnetic field B is not present.
This surprising contrast between classical and quantum Physics has been experimentally
proven in several beautiful experiments in semiconducting, metallic and superconducting
material systems, and has been called Aharonov-Bohm effect. More recently, however, se-
veral theoretical works have discussed the plausible existence of this effect even for neutral
particles! In this PhD Thesis project it is shown the first clear experimental observation of
the Aharonov-Bohm effect in neutral excitons in InAs quantum rings. Signatures of this
effect appear as oscillations in the intensity of the photoluminescence emission bands with
increasing magnetic fields and also depending on the dimensions of the quantum rings.
These oscillations are affected by the uniaxial strain field due to the piezoelectricity of
the asymmetric InAs rings, as revealed by the atomic force microscopy, transmission elec-
tron microscopy images and X-Ray Diffraction measurements using synchrotron light. A
theoretical model that describes the behavior of the excitonic interference pattern and its
modulation with temperature and uniaxial electric fields has been used for the interpreta-
tion of the experimental data. The detection of AB oscillations mediated by electron-hole
pair correlation is a fundamental quantum mechanical effect that will trigger further stu-

dies in this area of fundamental physics as well as technological applications.
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Capitulo 1

Introducao

Desde a invengao do transistor em 1947 por Willian Shochley, John Bardeen e Walter
Brattain (Nobel/1956), os dispositivos baseados em materiais semicondutores protago-
nizaram uma revolucao na ciéncia e tecnologia. A criagao dos primeiros dispositivos
baseados em semicondutores, como circuitos integrados, em 1960, desenvolvimento da
memoéria do tipo DRAM, em 1967, e a criacao do primeiro microprocessador, em 1971,
permitiram uma evoluc¢ao na construcao dos computadores como os conhecemos hoje.
Embora os dispositivos semicondutores baseados no silicio cristalino tenham conquistado
sua posicao como material lider na classe de materiais eletrénicos, outros semiconduto-
res como o arseneto de galio (GaAs) desempenham atualmente na opto-eletronica papel
equivalente ao silicio na microeletronica. [1]

Gordon Moore, um dos fundadores da Intel, previu em 1965 que a cada 18 meses
o numero de transistores em um circuito integrado dobraria. De fato, a miniaturizacao
dos componentes eletronicos levou a microeletronica a atingir o nivel quantico. Neste
regime, as estruturas possuem dimensoes entre 10 e 100 nm. A miniaturizacao dos dis-
positivos e a construgao de estruturas em escala nanométrica foram possiveis gracas ao
desenvolvimento de técnicas de crescimento com precisao atdémica. Dentre essas técnicas
destaca-se a Epitaxia por Feixe Molecular (MBE). Um exemplo de sofisticagao alcancada
na fabricacao de nanoestruturas é o efeito Hall quantico fracionario, descoberto em 1982
em uma heteroestrutura de camadas alternadas de GaAs e AlGaAs produzidas por MBE
que rendeu o Nobel de 1998 a Horst Stormer e a Daniel Tsui.

Todo o conhecimento acumulado em aplicagoes de nanotecnologia tem geralmente

como predecessor os esforcos feitos em termos de ciéncia basica, em especial, a mecanica



quantica. Por esse ponto de vista, nanoestruturas semicondutoras tém sido emprega-
das como um verdadeiro laboratorio de mecanica quéantica. Como as dimensoes destas
nanoestruturas podem ser da ordem do comprimento de onda de De Broglie, efeitos de
quantizagao no movimento dos portadores nas diregoes espaciais somadas a agentes exter-
nos, como aplicacao de campos elétrico, magnético, temperatura, etc., criam um cenario
de possibilidades quase que ilimitadas para a investigagao de efeitos quanticos.

Dentre as diversas geometrias e propriedades de restri¢coes dos movimentos das particu-
las em alguma direcao espacial, destaca-se o crescimento de pontos quanticos. Nesse tipo
de nanoestruturas, que geralmente apresentam formatos diversos variando de semi-esférico
a piramidais, o confinamento ocorre nas trés dimensoes e as cargas elétricas possuem pro-
priedades similares aquelas de atomos naturais. Por essa razao, pontos quanticos sao
chamados de dtomos artificiais e tém sido alvo de intensos estudos nas duas tltimas déca-
das. Mais recentemente, utilizando a técnica de epitaxia por feixe molecular, descobriu-se
que, sob certas condigoes especificas de crescimento, é possivel remover o centro do ma-
terial que compoe um ponto quantico, criando uma geometria em forma anelar. [2] Nessa
nova arquitetura é possivel a observagao de efeitos que até entdo nao eram possiveis em
outras formas de estruturas quéanticas, como por exemplo, particulas em movimento cir-
cular dentro do anel gerando correntes persistentes [3] e, assim, abrindo um novo leque
de investigacao dentro da propria Fisica de Semicondutores. [4, [5] [6]

Em 1845, Ernst Neumann introduziu o conceito de potencial vetor associado ao campo
magnético enquanto estudava a indug¢ao magnética em um circuito devido ao movimento
relativo de imas. Esse conceito, embora puramente matemaéatico, foi utilizado por outros
grandes nomes da Fisica em suas teorias, como Kirchhoff, Maxwell e Paul Dirac. A
procura por um significado fisico para este agente matematico durou mais de cem anos,
sendo demonstrado pela primeira vez em 1959 por Aharonov e Bohm. [7] Utilizando
o experimento da dupla fenda para elétrons, os dois cientistas mostraram que com a
aplicagao de um campo magnético extremamente concentrado dentro de um solendide
fixado atras da fenda, existia um deslocamento no padrao de interferéncia em relacao a
situagao de campo zero. Como nao ha nenhuma linha de fluxo magnético para interferir
com a passagem dos elétrons, a tnica explicacao plausivel para o fendmeno era através
da interferéncia entre o potencial vetor associado ao campo magnético com as particulas

quanticas. Essa interferéncia quéantica muito peculiar foi denominada de efeito Aharonov-



Bohm.

O efeito Aharonov-Bohm foi demonstrado em diferentes experimentos de transporte
utilizando materiais supercondutores e metais, [8, @, 10} [IT] e, em 2003, foi observado pela
primeira vez em experimentos 6pticos em anéis quanticos semicondutores. [12] Investiga-
¢oOes posteriores em pontos quanticos do tipo-II, em que uma particula é confinada dentro
do pocgo de potencial, enquanto que a outra particula de carga oposta é confinada na
regiao da barreira, mostraram que o movimento do centro de massa do par elétron-buraco
descreve uma trajetoria circular em torno do ponto, criando as condig¢oes apropriadas para
a observagao deste fenomeno. [13] [14]

Independentemente do tipo de experimento ou material utilizado, a condi¢ao essencial
para a observagao do efeito Aharonov-Bohm ¢é a interagao entre o potencial vetor e uma
particula carregada. Entretanto, em 1994 foi proposto pela primeira vez a plausibilidade
desse fendmeno até mesmo para particulas neutras. [15] Um sinénimo de particula neutra
é o éxciton criado em nanoestruturas do tipo-I. Nesse caso, uma particula composta por
uma carga negativa e outra positiva é unida por uma ligacdo Coulombiana dentro da
mesma regido de potencial (portanto a carga total é zero). Um ntmero relevante de
trabalhos tedricos desde entao foi publicado na tentativa de demonstrar quais seriam as
condigoes ideais para a observagao dessa instigante caracteristica. [16] [17) 18] [19]

Nessa Tese de Doutorado sera demonstrado pela primeira vez a observagao experi-
mental do efeito Aharonov-Bohm para particulas neutras contidas em anéis quanticos de
arseneto de indio. As amostras foram crescidas pela técnica de epitaxia por feixe mo-
lecular, caracterizadas estruturalmente pelas técnicas de microscopia de forca atémica,
microscopia eletronica de transmissao e difragao de raios-X utilizando luz sincrotron. Es-
tudos oOpticos foram feitos através da técnica de fotoluminescéncia em funcao de campos
magnéticos externos, intensidade de excitagao, temperatura e polarizagao linear da lumi-
nescéncia. Para explicar os resultados experimentais, foi desenvolvido um modelo tebrico
simples baseado na correlagao do par elétron-buraco levando-se em consideragao a exis-
téncia de um campo elétrico interno nos anéis e efeitos da temperatura.

Este trabalho esté organizado da seguinte forma: no capitulo 2 é feita uma revisao
sobre a formacao de anéis quanticos a partir de pontos quanticos e um estudo detalhado so-
bre como ocorre essa transicao que ainda nao foi completamente explicada. Na seqiiéncia,

o capitulo 3 é dedicado a uma breve revisao sobre as propriedades 6pticas fundamentais



em nanoestruturas semicondutoras. O capitulo 4 é destinado a uma explicacao detalhada
do efeito Aharonov-Bohm em particulas carregadas e neutras. No capitulo 5 sao descri-
tas as técnicas experimentais utilizadas neste trabalho e os principios fisicos da técnica
de fotoluminescéncia. O capitulo 6 é dedicado a uma analise e discussao dos resultados
experimentais obtidos e, finalmente, no capitulo 7, sao apresentadas as conclusoes deste

trabalho assim como uma lista das publicacoes geradas nesse periodo.
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Capitulo 2

Transicao Estrutural de Pontos

Quanticos para Anéis Quanticos

Embora os mecanismos que descrevam corretamente uma transicao estrutural de pon-
tos quanticos para anéis quanticos ainda seja questao de debate na comunidade, alguns
modelos baseados no equilibrio termodinamico e na difusao do indio no sistema tém sido
usados na tentativa de explicar essa modificacao geométrica. Nesse capitulo serao explo-
rados os efeitos que levam a formagcao de anéis quanticos de InAs, mostrando em detalhes

todas as possibilidades que determinam a mudanca estrutural de pontos para anéis.

2.1 Estrutura Cristalina do GaAs e InAs

Materiais semicondutores III-V como arseneto de gélio (GaAs), arseneto de indio
(InAs) e arseneto de gélio-indio (InGaAs), cristalizam-se em uma estrutura denominada
zinc-blend, que consiste de duas redes ciibicas de faces centradas interpenetradas e des-
locadas ao longo da diagonal principal do cubo. A Figura fornece os detalhes da
estrutura de uma célula convencional zinc-blend. A célula elementar contém dois 4tomos,
um localizado na origem (0, 0, 0) e outro em (a/4, a/4, a/4) onde a é o parametro de
rede da célula convencional, e cada atomo de Ga ou In tem quatro atomos de As como
vizinhos proximos e vice-versa. [1]

Para a diregao de crescimento [100], a célula unitaria é composta por duas monoca-
madas (ML - do inglés MonoLayer), onde uma monocamada é definida como a metade

do parametro de rede, ou uma camada de galio mais uma camada de arsénio. O valor de
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Figura 2.1: Estrutura cristalina zinc-blend para semicondutores III-V. As esferas azuis
representam atomos de galio, e as roxas atomos de arsénio para o caso do GaAs. No InAs
as azuis representam o indio. [T]

uma ML é calculado pela expressao da distancia entre os planos atomicos:

a
Ve ETE 2

onde d é a distancia entre os planos e h, k e [ sao os indices de Miiller. Para o GaAs
e InAs os valores dos parametros de rede das células convencionais sao 5,653 e 6,058 A,
respectivamente. [2] Assim, uma ML na dire¢do [100] possui o valor de 2,83 A para o
GaAs ¢ 3,04 A para o InAs, gerando uma diferenca no parametro de rede de 7 %. Esses
valores sao utilizados no crescimento epitaxial para controlar a espessura dos materiais

depositados.

2.2 Formacao de Pontos Quéanticos

Os métodos de crescimento de materiais I1I-V e suas possiveis combinagoes sao bem
conhecidos e estudados. Assim, nessa secao sera feita apenas uma breve revisao sobre
a formagao de pontos quénticos de InAs-GaAs. A formacao dessa classe de pontos é
realizada geralmente pela técnica de MBE, cujo significado é um crescimento ordenado

sobre um substrato. O crescimento heteroepitaxial das ligas GaAs e InAs ¢ feito sob



compressao ou expansao das ligas, devido ao descasamento dos parametros de redes desses
materiais. Para valores especificos da espessura do InAs, em geral entre 1,4 ML e 2,2 ML,
existe a formacao de ilhas tridimensionais como uma forma de relaxacao do strain entre as
duas ligas. Essas ilhas podem assumir diversas geometrias, entre elas semi-esféricas, cujas
propriedades sao iguais a de atomos, chamadas portanto, de dtomos artificiais ou pontos
quanticos. Todas as propriedades dos pontos dependerao das condigoes de crescimento.
De maneira geral, o aparecimento das ilhas nao acontece para todos os materiais. Se
os parametros de rede das ligas sao muito proximos, o crescimento acontece de camada
em camada, dando origem a pogos quénticos, por exemplo. Hé trés diferentes modos de
crescimentos epitaxial; monocamada, nucleado e nucleado seguido de monocamada. No
primeiro caso, conhecido como Volmer-Weber, a deposicao de atomos formam ilhas na
superficie do substrato, até ocorrer a juncao das ilhas e formar uma monocamada. Os
atomos, nesse caso, possuem maior energia de ligacao entre si do que com o substrato.
No segundo modo, chamado de Frank-Van der Merve, o crescimento ocorre camada por
camada, em que os atomos depositados sao mais fortemente ligados ao substrato do que
entre si. O terceiro caso é um dos mais utilizados na atualidade para o crescimento
de pontos quanticos, conhecido como método Stranski-Krastanov, onde é iniciado com
o crescimento de uma camada bidimensional, chamada de camada molhada, (do inglés
wetting layer) e, apdés a deposi¢do de algumas monocamadas, uma espessura critica é
atingida iniciando a formagao de ilhas. [3, 4] A Figura ilustra esse método de formagao

de ilhas quanticas.

camada o
VAW

G

Figura 2.2: Modo Stranski-Krastonov de crescimento representando a formacao de cama-
das e ilhas.
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2.3 De Pontos para Anéis Quanticos

As condigoes de crescimento que levam a formagao de pontos quénticos tém sido ex-
tensivamente investigadas nas duas ultimas décadas. Usualmente, dispositivos destinados
a caracterizagao estrutural como, por exemplo, microscopia por for¢a atéomica (AFM),
foram otimizados e ja estao disponiveis. Se as amostras forem estudadas 6ptica ou elé-
tricamente, entao normalmente é crescida uma camada, chamada tampao, com algumas
dezenas de nandmetros para proteger as nanoestruturas. Em 1997 Garcia e colaboradores
cresceram pontos quanticos de InAs cobertos por uma camada tampao de GaAs com es-
pessura inferior a altura méaxima dos pontos. [5] Como resultado, para valores especificos
dessa camada houve uma mudanca abrupta no perfil dos pontos quanticos; o material
contido no centro destas nanoestruturas foi ejetado para as bordas, dando origem a uma
estrutura com formato anelar. O crescimento dessas estruturas, chamadas de anéis quan-
ticos, abriu um novo campo na Fisica de Semicondutores para explorar fenémenos de
mecanica quantica e para aplicacoes em novos dispositivos.

Um dos modos mais utilizados para crescer anéis quanticos atualmente é o método
Stransky-Krastanov. Apos o crescimento dos pontos quanticos, uma fina camada do
mesmo material constituinte da barreira (com altura menor que a altura total dos pon-
tos quénticos) é depositada, seguido por uma interrup¢ao no crescimento em um tempo
menor do que um minuto sob fluxo de arsénio. Esse tempo de interrupcao é conhecido
como tempo de annealing (esta palavra serd mantida no termo original do inglés). Nesse
periodo é observado a migracao de material do topo dos pontos quanticos em direcao a
regiao da camada molhada. Embora um nimero significativo de artigos tém sido publi-
cado recentemente sobre crescimento e formacao, propriedades opticas e elétricas de anéis
quéanticos, os principios que levam ao surgimento dessas estruturas ainda é uma questao
que permanece em aberto. Alguns pontos relacionados a cinética de transi¢ao ponto-anel,
assim como a composi¢ao (distribuigao dos dtomos de indio ao longo do anel) e forma nos
limites do equilibrio termodinamico tém sido objeto de discussao como possiveis razoes
para essa mudanga. [0, [7, [ @, 10] Aqui serd apresentado uma revisdo de um modelo
qualitativo sobre a formagao de anéis quanticos no regime de auto-organizacao.

A Figura [2.3(a) ¢ uma ilustragao de um ponto quantico de InAs crescido sobre uma
camada de GaAs sob atmosfera de arsénio. Essencialmente o sistema é um problema

termodindmico, onde o GaAs é solido, InAs é liquido e As é vapor. Portanto, essa questao
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(a) - Vapor As

camada fina de GaAs

Figura 2.3: Tlustracdo de um ponto quéntico de InAs crescido sobre uma camada de
GaAs. Sao apresentadas as forcas entre as trés interfaces oriundas das formas tipo-lentes
dos pontos. (b) Pontos quanticos parcialmente cobertos com uma fina camada de GaAs.
(¢) Como resultado do desbalanceamento das forgas, parte do material de InAs é removido

do centro dos pontos quanticos.

envolve as interfaces solido-liquido e liquido-vapor. Tal hipotese pode ser tomada devido
ao fato que os pontos quéanticos nao deformam a camada de GaAs, mantendo assim, a
forma esférica dos pontos (gotas). Aqui existem tensoes em trés interfaces, ou energia
livre de superficie, atuando na extremidade do ponto quantico. Essas forgas sao oriundas

Inds) " GaAs e vapor de

da interface entre o InAs e a fase de vapor de As (ou vacuo) (v
As (7694%), e GaAs e InAs (yG24s/In4)  respectivamente. No equilibrio, as forcas na

superficie sdo representadas pela equagao de Young: [7]

,yGaAs _ ,yGaAs/InAs + ’yInAsCOS(@) (22)



12

onde o angulo © é definido entre as forgas por unidade de comprimento. A Figura (b)
mostra o que acontece quando uma fina camada de GaAs é depositada no topo dos pontos
quanticos. A adicao dessa nova camada provoca um desvio da interface solido-liquido,
assim como a linha de contato. Neste caso, no equilibrio termodinamico a equagao de

Young seré reescrita como:
,yGaAs _ ’}/InASCOS(@> _ ’}/GaAs/InASCOS(@) (23)

Devido a forma curvilinea das lentes, as forgas nas extremidades das interfaces entre
os pontos quanticos e a camada de GaAs, representada pela eq. 2.2 e as forgas entre
os pontos quanticos e a fina camada de GaAs (eq. depositada posteriormente sao
diferentes. Em outras palavras, as equacoes e nao sao equivalentes. O resultado
global é um desbalanco da configuracao apresentada em termos de uma forca de Young

nao compensada: [11]

F— 'YGaAS . (,}/InAs . ’}/GQAS/I”A8>COS(@) (24)

GaAs InAs GaAs/InAs

onde vy >y >>ry [12] e F' & a tensao de superficie horizontal resultante
e que remove o InAs do topo do ponto quantico para as regioes externas. Este processo
difusivo em busca de equilibrio, acaba formando o anel em escala nanométrica, como
representado pela Fig. [2.3(c). [6, [7] Os mecanismos apresentados acima sdo chamados de
processos de retracao (tradugao literal do inglés dewetting process) e nao sao suficientes
para explicar completamente toda a complexidade dos processos fisico-quimicos envolvidos
na formacao das estruturas anelares.

Nas secoes seguintes, seré realizado um estudo de cada etapa da formacao dos anéis,
como: espessura da camada de GaAs depositada apos o crescimento dos pontos, tempo e
temperatura de annealing, difusao de indio e suas conseqiiéncias na forma e na composi¢ao

estrutural dessas nanoestruturas.

2.3.1 Espessura da Camada Tampao

Como discutido acima, o primeiro estagio para crescer anéis quanticos consiste na
deposicao de uma fina camada sobre os pontos quanticos, do mesmo material utilizado no
crescimento da barreira. A questao que se poe é o quao espessa devera ser essa camada?

Muitos trabalhos sobre esse tema tém sido publicados na tentativa de encontrar essa
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Figura 2.4: Imagens AFM, mostrando pontos quénticos de InAs cobertos com camadas

de GaAs de (a) 0 nm, (b) 0,3 nm, (¢) 1, (d) 1,5 e (e) 2 nm. [I3]

resposta. Ja é bem conhecido que pontos quénticos de InAs possuem altura entre 6 e 10
nm e que a espessura da camada depositada para se obter anéis deve ser menor do que
esses valores.

As Figuras (a - e) mostram a evolugao na formagao de anéis quanticos de InAs,
usando imagens de AFM, para espessuras das camadas de GaAs variando entre 0 a 2
nm. [5, [13] As amostras foram crescidas por MBE a 490 °C' e com um tempo de annealing
de 30 s. A Figura a) mostra os pontos quanticos originais com altura de 7 nm.
Apoés a deposigao de uma camada de GaAs com 0,3 nm (Fig. 2.4(b)), a altura média
dos pontos diminui com um aumento no didmetro. Para camadas de GaAs mais finas do
que 1,5 nm, somente poucos pontos quanticos tornam-se anéis que apresentam tamanhos

menores, e com as amostras contendo uma mistura de ambos pontos e anéis quanticos.
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Figura 2.5: Imagens de AFM de pontos quanticos de InAs cobertos com camadas de GaAs

com (a) 0 nm, (b) 5,5 nm, (c) 4 nm e (d) 2,5 nm. [6]

Entretanto, na amostra coberta com uma camada de GaAs com 2,0 nm, todos os pontos
foram transformados totalmente em anéis quanticos. [13]

Foi verificado que a quantidade de material depositada tem influéncia direta na tran-
sicao de ponto para anel. A Figura apresenta novamente essa influéncia, mas agora
utilizando camadas mais espessas do que aquelas apresentadas na Fig. m [6] Os pontos
quénticos, nesse caso, foram crescidos a 540 °C, e as camadas de GaAs a 505 °C' com
espessuras de 5,5, 4 e 2,5 nm. Todos os processos foram seguidos por 50 s de annealing
a mesma temperatura. Para o valor maximo de espessura, surgem estruturas do tipo
vulcao com uma cratera com 1,4 nm em profundidade e borda de 2 nm acima da ca-
mada de GaAs. As amostras cobertas com 4 e 2,5 nm mostram claramente estruturas
anelares. Além disso, pode-se observar que ao reduzir a espessura da camada de GaAs
de 5,5 para 2,5 nm, houve uma reducao na altura dos anéis seguido de um aumento no
diametro. [0, [13]

Voltando agora a Figura [2.3] Como foi discutido naquela ocasido, existem tensoes
entre as trés interfaces e elas variam de acordo com a espessura da camada de GaAs.
Devido ao formato semi-esférico dos pontos, o angulo © varia com a espessura da camada
de GaAs depositada. Se uma camada é relativamente fina, entao o angulo © aumenta e

a forca no topo dos pontos aumenta em magnitude. Quanto maior for a intensidade da
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Figura 2.6: Imagens de AFM de anéis de InAs preparados com tempos de annealing de

(a) 0s, (b) 30s, (c) 120s, e (d) 360s. [8]

forca resultante, maior sera a quantidade de material removido. Logo, se a camada de
GaAs for muito espessa, a forga resultante serd de menor intensidade e, entao, apenas
uma pequena por¢ao de material serd ejetada. Por outro lado, se a camada de GaAs for
extremamente fina, o angulo © tendera a noventa graus, cuja fungao cosseno é zero, assim,
apenas a tensdo no arseneto de géalio na equagao [2.3] permanecera, e nao serd suficiente
para remover o InAs contido no centro dos pontos. Portanto, ha valores otimizados da
espessura da camada de GaAs que levam a formagao de anéis, que de acordo com a

literatura, encontram-se em torno de 2 a 4 nm. [0 [7]

2.3.2 Tempo de Annealing

Usualmente apds a formagao dos pontos quénticos, o crescimento é interrompido du-
rante alguns segundos para melhorar a qualidade da forma dessas nanoestruturas. Apoés
a deposicao de uma fina camada de GaAs, o crescimento pode, mais uma vez, ser in-
terrompido por um determinado intervalo de tempo para também melhorar a forma dos
anéis. Nos dois procedimentos, esse periodo de tempo é chamado de tempo de annealing.
A Figura mostra imagens de AFM de anéis quanticos de InAs para diferentes tempos

de annealing. Em todos os casos, a temperatura de annealing foi de 490 °C' e os pontos
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Figura 2.7: (a) Perfil dos anéis obtidos pela técnica de imagens AFM para tempos de
annealing entre 0 e 360 s. (b) Diametro do anel medido entre os 4pices das bordas do anel
como fungao do tempo de annealing. (c) Tamanho das alturas maxima (borda) e minimo

(buraco) em fun¢ao do tempo de annealing. [§]

foram cobertos com uma camada de GaAs com 2 nm de espessura. [§] As imagens mos-
tram a forma anelar das estruturas, apos a deposicao da camada de GaAs, assim como um
aumento nas dimensoes dos anéis para os tempos de annealing mais longos. Para tempos
superiores a 120 s, o tamanho dos buracos aumentam significativamente, destruindo a
geometria de anel e criando estruturas chamadas de nano-buracos.

A evolugio da forma dos anéis na direcio cristalina [110] ¢ apresentada na Figura[2.7(a).
Vérias caracteristicas interessantes aparecem apoés a formagao dos anéis. Em primeiro lu-
gar, ¢ notavel a reducao na altura dos anéis comparada aos pontos quanticos que os
precederam; pontos tinham originalmente 15 nm enquanto anéis apresentam uma redu-

¢ao em torno de 10 vezes nessa altura devido a migracao de InAs do centro para as



17

extremidades. Para a amostra cujo tempo de annealing é zero e mostrado na Fig. (a),
apenas uma depressao superficial pode ser vista no centro e as dimensoes laterais perma-
necem as mesmas dos pontos quanticos originais (25 nm). Aumentando-se o tempo de
annealing, o buraco no centro dos pontos quanticos torna-se mais profundo e o tamanho
lateral aumenta devido a difusao planar de material. Em t = 20 s, o material removido do
centro atinge a camada molhada e possivelmente a camada de GaAs. Apos 30 s, a forma
de anel é observada com um valor méximo de 1 nm na altura para cima e para baixo em
relacao a linha de referéncia. Para tempos maiores que 30 s a forma anelar desaparece e
apenas um buraco permanece dentro do GaAs, cujo tamanho aumenta proporcionalmente
com o tempo de annealing. [14]

Outro ponto importante, especialmente para estudos 6pticos, ¢ o tamanho da altura
méxima do anel onde o par elétron-buraco estaré confinado. Todas as propriedades 6p-
ticas dependerao deste valor. A Figura [2.7(b) mostra a variacdo da distancia entre as
duas bordas de maior altura do anel em funcao do tempo de annealing, mostrando que
para longos tempos esse didmetro é tao grande que torna-se invisivel nas imagens de AFM
(incerteza excessivamente grande). Para tempos de annealing comumente usados no cres-
cimento de anéis, usualmente entre 30 e 60 s, o didmetro tem uma variacao entre 30 e
80 nm. A Figura [2.7(c) mostra como a altura das bordas na altura maxima e minima
(profundidade do buraco no centro) dos anéis varia quando o tempo de annealing é au-
mentado. Uma tendéncia exponencial é observada para os dois casos, uma vez que apos
120 s o buraco atinge a camada de GaAs e o material contido na altura maxima dos anéis

migra para as regioes vizinhas. [§]

2.3.3 Temperatura de Annealing

Outra possibilidade observada para melhorar a qualidade dos pontos/anéis quanticos
¢ alteragdo na temperatura de annealing. Normalmente para pontos/anéis de InAs a
temperatura do substrato ¢ mantida em torno de 520 a 540°C', e ap6s a formacao destas
nanoestruturas a temperatura pode ser reduzida para iniciar o processo de annealing.
Esse passo pode ser feito como descrito na se¢ao anterior, mantendo a temperatura fixa e
variando o tempo de annealing ou, também, mantendo o tempo constante e variando-se
a temperatura. As Figuras 2.8(a) e (b) mostram as diferengas nos perfis dos anéis para

temperaturas de annealing de 450 e 470°C. [6] As duas amostras foram crescidas nas
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Figura 2.8: Imagens AFM de anéis com temperaturas de annealing de (a) 450 °C' e (b)
470 °C'. (a’), (b’) e (b”) representam a evolugao dos anéis a partir de pontos quanticos,

em que (b’) e (b”) sao os perfis de dois grupos de anéis com tamanhos distintos. [6]

mesmas condigoes, com tempo de annealing de 60 s e os pontos quéanticos cobertos com
uma camada de GaAs de 2,5 nm. Para a menor temperatura de annealing a migracao de
material do topo dos pontos quanticos é menor do que para as estruturas crescidas com a
mais alta temperatura de annealing. No primeiro caso, as estruturas apresentam formas
do tipo vulcao, enquanto que no segundo, estruturas de anéis sao claramente observadas,
uma vez que a elevacao da temperatura aumenta a quantidade de InAs migrado do centro
para as bordas dos pontos.

As Figuras 2.§(a’) e (b’/b”) mostram detalhes da migracdo do material do topo dos
pontos quanticos para as bordas. Na Figura [2.8(a’) apenas uma pequena quantidade
de material é transferida, similar as estruturas obtidas na Figura (a) para um tempo
de annealing de 0 s. Entretanto, quando a temperatura é aumentada para 470 °C, a
transferéncia de material para regioes externas ao centro dos pontos atinge a camada de
GaAs e a formacao de anéis quanticos é observada. Aqui deve ser notado que o tamanho
das estruturas sao sensiveis a temperatura de annealing. Para altas temperaturas pode-se

observar a formacao de anéis com menores alturas e maiores diametros quando comparados
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com amostras de anéis formados sob baixas temperaturas de annealing.

Outro ponto importante que ocorre durante a formagao de pontos/anéis é a distribui-
ao bimodal dessas estruturas. As Figuras[2.§8(b’) e (b”) mostram claramente tal compor-
tamento, onde aparecem dois conjuntos de anéis: no primeiro caso sao anéis com menores
alturas e maiores tamanhos laterais, e no segundo, anéis com maiores alturas e meno-
res tamanhos laterais, respectivamente. Tal caracteristica é devido ao fato que existem
condicoes especificas para um crescimento otimizado de pontos quanticos. Quando essa
situacao é alcancada, qualquer deposicao extra de indio pode levar a uma nova nucleacao
e a formagao de um novo conjunto de pontos quanticos. Assim, pontos quanticos maiores
sao oriundos dos tamanhos otimizados, enquanto que pontos menores sao originados de
nucleagoes posteriores. [15] Outro ponto importante que pode explicar as diferengas nas
dimensoes anelares é a difusao anisotropica do indio. Durante o crescimento dtomos de
indio podem se deslocar de um ponto quantico para outros na vizinhanga, levando a for-
macao de dois ou mais conjuntos de pontos com diferentes tamanhos. Portanto, se dois
conjuntos de pontos quanticos sao formados durante o crescimento, da mesma forma ¢é
esperada a obtencao de dois conjuntos de anéis. Durante o procedimento de annealing
com variagao de tempo ou temperatura, esses dois conjuntos de pontos irao criar dois
conjuntos de anéis com diferentes tamanhos, como foi observado na Figuras 2.§(b’) e (b”).
A formacao desses dois grupos de nanoestruturas é de fundamental importancia nas inves-
tigagOes Opticas, uma vez que nanoestruturas com diferentes tamanhos levam a diferentes

propriedades no confinamento de portadores nas estruturas. [6, [16]

2.3.4 Difusao do Indio

Um ponto importante a ser considerado durante o crescimento de qualquer nanoestru-
tura é como os elementos quimicos espalham-se pela superficie apés serem incorporados
na rede cristalina. O modelo cinético mostra diferentes taxas de difusao na superficie
para os atomos da familia I1I da tabela periédica. Por exemplo, os dtomos de indio pos-
suem uma maior mobilidade do que atomos de galio em temperaturas e tempos tipicos
de annealing. Além disso, a difusao do indio é anisotropica, sendo mais rapida ao longo
da diregao [110] do que na dire¢ao [110], devido & reatividade quimica ser anisotropica
para a migracao de atomos do grupo III. [I] Os efeitos da segregagdo do indio podem

mudar a forma e a composicao dos pontos quéanticos de InAs, influenciando nos niveis de
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Figura 2.9: Perfis de imagens AFM de anéis quanticos de InAs ao longo das direcoes
[110] e (b) [110]. A altura e o tamanho lateral sao claramente diferentes em ambas
as diregoes devido a anisotropia no coeficiente de difusdo do indio nessas diregoes. (c)

Imagens tridimensionais mostrando a elongagao dos anéis na diregao [110]. [16]

energia dos estados confinados. [, [I7, [I8] [19] Essa anisotropia provoca uma tendéncia de
apresentar elongacao dos pontos quanticos de InAs na dire¢ao [110] quando comparados
a dire¢ao [110]. Como resultado dessa elongacao dos pontos, anéis quanticos nao serao
completamente circulares, mas alongados na diregao [110] também, como pode ser visto
na Figura 2.9 [16]

Antes da formacao dos anéis, pode-se imaginar apenas os pontos quénticos envoltos
por uma fina camada de GaAs. Apods o processo de annealing, parte do material de
InAs dos pontos serd removido do topo, podendo migrar para as dire¢bes em volta. A
partir desse cenario, espera-se que os anéis nao serao formados por InAs puro, mas uma
mistura entre InAs e o GaAs oriundo da fina camada depositada, ou seja, a estrutura
final serd composta por um anel quantico de In,Ga,_,As, com uma concentracao de In
mais pronunciada no topo do que nas bordas dos anéis.

As Figuras 2.10|(a) e (b) mostram as concentragoes de indio nas superficies de anéis
quéanticos de InAs para tempos de annealing de 0 e 30 segundos, respectivamente. [8] As
concentragoes meédias de In na regiao planar sao aproximadamente de 0,23% (Fig.[2.10|(a))
e 0,52% (Fig. 2.10(b)) para os respectivos tempos de annealing. [20, 2I] A concentragao
de indio no topo dos pontos quanticos predecessores era de 0,76%. Essa significativa
reducao é associada com a difusao de material para as bordas dos anéis, apos a deposicao
da fina camada de GaAs. |22, 23] Para a amostra com tempo de annealing de 30 s, a
concentracao de In na superficie aumenta em relacao a amostra com tempo de annealing
zero, indicando uma redistribuicdo dos atomos de indio nas regioes vizinhas durante o

processo de annealing. Outra caracteristica interessante é como a concentragao de indio
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Figura 2.10: Mapas da concentragao de indio em anéis quanticos de InAs para tempos de

annealing de (a) 0 s e (b) 30 s. [§]

varia do centro dos anéis para as bordas (veja escalas no lado direito das Fig. 2.10(a) e
(b)). Essa concentragao diminui do centro em diregao as regides externas, sendo 0,26% e
0,55% no centro e 0,23% e 0,53% nas bordas para 0 e 30 segundos, respectivamente. [§|
Como sera discutido no capitulo 6, a variacao na concentracao de indio desempenha uma
importante regra nas propriedades 6pticas dessas estruturas.

Muitos dos mecanismos apresentados nas se¢oes anteriores podem explicar a transi¢ao
de ponto para anel quantico, entretanto, a difusao do indio, que nao é um resultado de
um processo de equilibrio, nao tem argumentos suficientes para explicar essa transi¢ao
por si s6. Como discutido anteriormente, para algumas condicoes foram observadas a
coexisténcia de anéis e pontos quanticos na mesma amostra (veja Fig. 2.4(b) e Fig.[2.8(a)).
Tal caracteristica pode ser originada de um processo abrupto ao invés de uma formacao
continua do buraco pelo processo de difusao. Essa evidéncia experimental sugere que um
mecanismo adicional deve contribuir na formacao dos anéis e que ainda nao foi levado em
consideragao. [4]

Considerando ainda a segregacao de indio, Garcia et. al. [19] estudaram o acimulo de
tensao como funcao da quantidade de material migrada, tanto para um filme com apenas
uma monocamada de In como também para pontos quanticos de InAs. A Figura (a)
mostra a evolucao do aciimulo de tensao para uma monocamada de In crescida sobre
uma camada de GaAs. Primeiro é depositado o filme durante 30 segundos e, entao, o
crescimento ¢é interrompido por 20 segundos e, finalmente, uma outra camada fina (mais
fina do que 10 nm) de GaAs ¢é depositada. A tensao total acumulada é de 2,25 N/m.

Esse resultado pode ser explicado assumindo que apenas uma fracao dos atomos de indio
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Figura 2.11: Evolugao do acimulo de tensao durante a deposigao de (a) uma monocamada
de indio e (b) 2,3 monocamadas no processo de obtengao de pontos quanticos. As duas
amostras foram crescidas por epitaxia por feixes moleculares em uma atmosfera de Asy.
As medidas foram feitas usando uma técnica de deflexao de laser ao longo das direcoes

perpendiculares. [19, 24] 25| 26]

sao incorporados como InAs, sendo o restante acumulados na superficie e, assim, nao
contribuindo para a tensao na superficie dos dots.

Embora indio e arsénio sejam depositados simultaneamente, durante o crescimento
da camada tampao de GaAs os atomos de In excedentes (oriundos da superficie) podem
ser incorporados até a exaustao completa. A tensdo acumulada também nao depende
da temperatura de crescimento e, para temperaturas acima de 450 °C', aproximadamente
cingiienta porcento do In nao seréd incorporado como InAs na camada molhada (wetting
layer). [24] Esse resultado mostra que a migracao de indio é controlada pelo equilibrio
termodindmico a partir da grande energia da tensao superficial associada com a incor-
poracao pseudomorfica de InAs,; além do processo de troca de cinética entre atomos da
coluna IIT na supericie dos dots. [19]

A grande segregacao de indio observada na Figura (a) tem uma forte influéncia na
formacao dos pontos quanticos. A Figura (b) demonstra a evolucao da tensao para
pontos quanticos crescidos a 500 °C' com deposicao de duas monocamadas. Um aumento

de 50% na tensao em relacao ao caso anterior ¢ observada no ponto A correspondendo a



23

deposicao de 1,4 monocamadas. A partir desse ponto é possivel observar a formacao de
ilhas tridimensionais. Devido ao grande descasamento dos parametros de rede do InAs
e GaAs, a energia de tensao e energia das ligagoes quimicas competem entre si. Como
resultado geral observa-se uma grande saturagao de indio na superficie que determina a
razao entre os atomos de In ligados no InAs e livres na superficie (ndo ligados a InAs).
Um ponto que pode ser levado em consideragao é a relaxacao da tensao, embora tal
analise seja complicada neste momento, uma vez que existe transferéncia de massa entre
os atomos de In da superficie, ilhas de InAs e pontos quanticos, uma vez que estas trés
fases aparecem apoés a formacao dos pontos quanticos mas constituem processos de quase-
equilibrio. A dramética mudanca ocorre na tensao acumulada apos a deposicao da camada
tampao de GaAs, quando comparado com o sistema mostrado na Fig. [2.11(a). A tensao
total acumulada nos pontos quanticos é de aproximadamente 4 N/m, sendo associada
com a incorporacao de In. Outra caracteristica notavel, nesse caso, é que a tensao nao é
uniformemente distribuida ao longo dos pontos. Atomos de galio alteram a configuracio
entre o InAs e o indio liquido. [27] Durante a cobertura dos pontos de InAs, atomos de In
incorporam na matriz na forma da liga de In,Ga;_,As, como também foi reportado para
anéis quanticos apresentados na Fig. . [8, 19] Portanto, existe uma importante relagao
entre a difusao do indio e a tensao nos pontos quanticos. Se os pontos apresentam uma
tensao significativa, torna-se bastante razoével a existéncia de tensao nos anéis da mesma
ordem de grandeza, uma vez que durante a formacao dos anéis observa-se uma elongagao
geométrica extra devido a deposi¢ao da camada fina de GaAs e a elongacao dos anéis na

diregao [110].
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Capitulo 3

Propriedades Opticas de

Nanoestruturas Semicondutoras

Neste capitulo é feita uma revisao sobre as propriedades 6pticas de materiais semi-
condutores nanoestruturados. Serao estudadas as estruturas eletronicas de portadores
em materiais volumétricos que compoem uma determinada heteroestrutura e os éxcitons
contidos nos perfis de potenciais das mesmas, levando-se em consideracao como tempo de
recombinacao excitonico assim como a temperatura afeta a energia de ligagao dos éxcitons.
Para finalizar, é investigado como é possivel identificar propriedades 6pticas associadas
com assimetrias nos perfis de potencial, usando técnicas de analise da polarizacao linear

da luz emitida durante uma recombinacao excitonica.

3.1 Estruturas de Bandas ou Estrutura Eletronica de
Portadores

A rede reciproca da rede ciibica de face centrada é uma rede ctbica de corpo centrado,
sendo que a primeira zona de Brillouin desta rede reciproca é um octaedro truncado. Na
Figura (a) ¢ apresentada a primeira zona de Brillouin e alguns pontos de alta simetria
neste espago reciproco. [I]

Na Figura [3.2a) é mostrada a estrutura eletronica do GaAs na diregao [100] e na
Figura[3.2(b) para o InAs. O minimo da banda de conducao (BC) com momento angular
orbital L = 0, e o maximo da banda de valéncia (BV) com momento angular orbital L = 1,

—

estao localizados no mesmo ponto de alta simetria I' (k = 0) da zona de Brillouin. Com a
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Figura 3.1: (a) Primeira zona de Brillouin da rede cubica de face centrada mostrando
os principais pontos de alta simetria. [I] (b) Polarizagoes circulares da luz emitida em
transi¢oes interbandas e dentro da aproximacao de dipolo elétrico.

inclusao de spin, S = 1/2, estes estados apresentam trés multipletos com momento angular
total, J = L 4+ S. Na banda de condugao ha um dupleto com J = 1/2, M; = +1/2, e na
banda de valéncia um multipleto com J = 3/2, M; = £3/2,4+1/2 e outro com J = 1/2,
Mj; = £1/2,£1/2, como ilustrado na Figura [3.1(b). Na auséncia de acoplamento spin-
orbita, as seis bandas de valéncia sao degeneradas no ponto I (l; = 0). A inclusdo do
acoplamento spin-orbita levanta a degenerescéncia dos seis niveis de valéncia e originam o
quadrupleto simetria I's e J = 3/2, e o dupleto simetria I'; e momento angular J = 1/2.
Em semicondutores III-V um quadrupleto tem sempre energia maior que o dupleto, e
a separagao de energia entre eles é representada pelo simbolo A. Em torno de k= 0,
todos os estados de valéncia, também denominados de buracos quando vazios por algum
tipo de excitacao, apresentam curvaturas diferentes préximo do ponto desta simetria. A
diferenca nas curvaturas dos ramos de energia destes estados, de acordo com a defini¢ao de

. 1 1d2E(k)
massa efetiva il A

, faz com que as massas efetivas dos buracos que ocupam tais
estados (falta de elétrons) sejam distintas. Os buracos de maior massa sao denominados
buracos pesados "hh"(do inglés heavy hole), e os buracos de menor massa sao chamados de
buracos leves "lh"(do inglés light hole). A transi¢ao fundamental para materiais I[I1I-V de
gap direto envolve o maximo da banda de valéncia em I'§ e o minimo da banda condugcao
['§ e & representada por EgF e a regra de selecao para as transigoes 6pticas entre as bandas

de condugao e de valéncia (interbandas dentro da aproximagao de dipolo elétrico), sao
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AJ =1, M; = +1 para polarizacoes circulares, &, como indicado na Figura (b)
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Figura 3.2: Estrutura de bandas (bulk) para os diferentes portadores no espago dos mo-
mentos, para (a) GaAs e (b) InAs. [2]

O gap de semicondutores depende da temperatura e para o GaAs tem valores Eg =
1,b19eVem T =2 Ke 1,424 ¢V em T = 300 K, [I] enquanto que para o InAs o valor é
de E} = 0,417 eV em T=2 K. [3] Para o caso do GaAs e InAs volumétricos, no ponto de
simetria I' os estados de buracos apresentam a mesma energia, ou seja, sao degenerados.
Por esta razao, as transi¢oes entre elétrons e buracos (falta de elétrons), no bulk, ocorrem
principalmente entre os niveis de elétrons e niveis de buraco pesado, pois nao se distingue
buracos leves de pesados em virtude desta degenerescéncia. Porém, os estados possuem
curvaturas diferentes na banda de valéncia, o que leva a diferencas nas massas efetivas
para os dois materiais. No arseneto de gélio a massa efetiva dos elétrons no vale I' é de

0,067mg enquanto que para o arseneto de indio assume o valor de 0,026my. |4, 5]

3.2 Heteroestruturas Semicondutoras

A busca pela miniaturizagao de dispositivos e novas fronteiras na Fisica levou ao
desenvolvimento de técnicas de crescimento que permitem a construgao de estruturas em
escala nanométrica. Dentre essas técnicas destaca-se a epitaxia por feixe molecular (veja

capitulo 5). Esta técnica é utilizada com sucesso na preparagao de materiais volumétricos
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e heteroestruturas de camadas alternadas de semicondutores distintos. Heteroestruturas
semicondutoras sao compostas por camadas de diferentes materiais crescidos sobre uma
base cristalina (substrato), sendo formadas por um semicondutor intercalado entre outros
dois semicondutores com gap de energia maior em relagao ao primeiro. Na Figura [3.3] ¢
apresentado o perfil de potencial de uma heteroestrutura semicondutora com as bandas

de valéncia e condugao.

Poco de

Barreira | Barreira
potencial
Banda de
Condugio AE Nivel de elétrons
Lay
Banda de

Valencia i
AE v Nivel de buracos

Figura 3.3: Perfil de potencial de uma heteroestrutura semicondutora composta por dois
materiais semicondutores com diferentes valores dos gaps de energia, E};.

O controle preciso da quantidade de material depositado em processos de crescimento
possibilitou a criagao de estruturas com dimensoes inferiores ao comprimento de onda de
De Broglie (Ag) do elétron, dando origem & quantizac¢ao dos niveis de energia devido aos
efeitos de confinamento. Devido as camadas dos materiais com gaps diferentes, existe a
formagao de uma regiao de confinamento na diregdo de crescimento (o pogo de poten-
cial) de portadores de carga com niveis de energia caracteristicos e distintos dos materiais
volumétricos individuais que compoem a heteroestrutura. Tomando como exemplo um
pogo formado pelas ligas GaAs/InGaAs/GaAs, elétrons e/ou buracos estdao confinados
(em uma dire¢ao) nas camadas de InGaAs pelo potencial das barreiras do GaAs, devido

as descontinuidades das bandas de conducao e de valéncia de ambos materiais. As es-
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truturas produzidas sao chamadas de estruturas de baixa dimensionalidade, podendo ser
bidimensionais (2D), unidimensionais (1D) e zero-dimensionais (0D) quando as dimen-
soes do sistema (Ly) forem comparaveis ao comprimento de onda Ag, em uma, duas, ou
trés diregoes, respectivamente. Quando uma das direcoes é comparéavel a Ag, o sistema
é conhecido como pog¢o quantico. Limitando o movimento em duas diregoes, sao obtidos
os chamados fios quanticos e, no ultimo caso, com o movimento quantizado em todas
as diregoes, sao obtidas estruturas chamadas de pontos quanticos. As heteroestruturas
semicondutoras podem ser divididas ainda em duas classes: as do tipo I e do tipo II. No
primeiro caso, elétrons e buracos estao confinados na mesma regiao de potencial ou no
mesmo material; no segundo caso, um dos portadores de carga é confinado no pogo de
potencial enquanto que o outro portador é confinado na regiao da barreira. Como nessa
tese as heteroestruras estudadas sao todas do tipo I, a Fisica que discutiremos na seqiién-
cia estard focada neste caso, onde usaremos um modelo simplificado de Hamiltoniano

(modelo parabélico) dentro da aproximagao de massa efetiva.

3.2.1 Espectro de Energia

O confinamento dos portadores de carga na direcao de crescimento leva & formacao
de niveis de energia discretos tanto para elétrons como para buracos. A func¢ao de onda
e os estados quantizados das energias dos portadores nas bandas de condugao e valéncia
podem ser calculados através da equacao de Schrodinger para o modelo parabdlico. Para
resolver esta equacao aplicada inicialmente ao caso bidimensional, separa-se entao a parte
que descreve o movimento dos portadores no plano x-y (movimento livre) da parte onde
o movimento é quantizado (z). A fungao de onda que descreve buracos e elétrons em suas

respectivas bandas pode ser escrita como:

\Ij(aja%z) = w(may%O(Z)a (31)

onde o primeiro termo do lado direito (¢(x,y)) descreve o movimento bidimensional livre
e o segundo termo o movimento quantizado (¢(z)). Os estados do sistema sao descritos
por dois parametros: um vetor de onda k para especificar o movimento livre no plano x-y,
e um numero quantico "n"para indicar os niveis de energia na direcao z. A energia total

do sistema ¢é obtida pela soma das energias dos niveis quantizados, e do movimento no
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plano x-y:
El(n k) = E, + E(k), (3.2)

-,

onde E, é a energia quantizada do n-ésimo nivel de energia, e E(k) é a energia associada
ao movimento livre dos portadores no plano z-y. Neste plano, as fungoes de onda dos

elétrons e buracos podem ser escritas em termos de ondas planas da forma:

P(x,y) = ﬁeaﬁp“’m, (3.3)

onde A é uma constante de normalizagdao. A energia correspondente a este movimento é

justamente a energia cinética:
2k

E(E) " om*

(3.4)

em que m* é a massa efetiva dos portadores. Assim, a energia total para elétrons e buracos

nos n-ésimos niveis de energia é:
total 1. h’ 72 | 12
E*"(n, k) = B, + —(k; + k), 3.5
(1. F) = Bu+ o (B + ) (35)

onde E, depende do perfil de potencial e varias aproximagoes para a estrutura do potencial
real podem ser encontradas na literatura.

Considerando agora um pogo de potencial com barreira infinita, como mostrado na
Figura 3.4, em que o centro do pogo quantico é o centro de coordenadas. Entao, o

potencial pode ser escrito como: [6]
E
/N

10 fum

LI

Figura 3.4: Perfil de um pogo de potencial com largura Ly, e barreiras de alturas infini-
tas. [6]
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0 para —Lw 5 < LTW
00 para zg—LTW ou zZLTW
A equacao de Schrédinger independente do tempo, unidimensional, para a regiao do
pogo, onde U(z) = 0, é escrita na forma:
R d*p(2)
2m*  dz?

= Ep(z). (3.7)

Como a barreira é infinita, a probabilidade de uma particula tunelar do poco para a
barreira é zero, assim, a eq.(3.7)) esta sujeita a condigdo de contorno em que ¢ = 0 nas

interfaces. A solucao é da forma:

on(z) = \/%sen (k,‘nz + %) : (3.8)

nm

onde n é o nimero quantico principal, e k, = T

Esta forma da funcao de onda descreve uma onda dentro de um pogo com nds nas

interfaces, como ilustrado na Figura [3.4l A energia que corresponde ao n-ésimo nivel de
b

k2 B2 [nm)\?
E, = no_ - 3.9
2m* 2m* (LW> (3:9)

energia ¢ dada por: [6] 7]

e a energia total é descrita por:

R [(nan\? RA(K2 KD
Etotal k — _ r Y 3.10
(n, k) 2m* \ Ly + om* (3.10)

onde Et(p, E) ¢ a soma dos autovalores da energia na direcao z e a energia correspon-
dente ao movimento livre nas diregoes = e y. As fungoes de onda dos trés primeiros niveis
sao mostradas na Figura [3.4 O estado em n = 1 é chamado de estado fundamental e
os demais, estados excitados. De acordo com a eq. as energias sao inversamente
proporcionais a massa efetiva e ao quadrado da largura do poco.

Baseado na resolucao do sistema bidimensional apresentado até agora, é possivel ex-
pandir a solugao para o caso zero dimensional, ou pontos quanticos. Nesse sistema, cargas
elétricas sao confinadas nas trés direcoes espaciais, semelhante ao caso de uma particula
confinada em uma caixa de lado Ly,. Reescrevendo a equagao de Schrédinger (eq.
para uma particula confinada em um potencial de uma caixa, sendo infinito fora da caixa
e 7Zero no seu interior:

hZ
2m*

V2 4+ V(w,y, 2) | Y(@,y, 2) = EY(a,y, 2), (3.11)
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em que o potencial V(z,y, z) = Vi(z) + V,(y) + V.(2) € o potencial de confinamento nas
trés direcoes e os autovalores da energia sao dados por I = E, + F, + E.. A funcao de
onda para elétrons ou buracos (eq. [3.1)) é reescrita nesse caso levando em considerac¢ao o

confinamento tridimensional: [§]

U(z,y,2) = ¢(@) - oy) - o(2). (3.12)
Substituindo essa equagao na anterior, e dividindo o resultado por ¥(z,y, z), obtém-se:

1 d*p(x) 2m* 1 d*o(y) 2m*
pr) dz? 2 Vx(m)} ! L@(y) dy? B Vy(y)} !

1 dp(z) 2m’
o(z) dz? h?

*

2m

h2

vz<z>1 + g =y, (3.13)

como a funcao ¢ tem dependéncia com apenas uma das trés coordenadas, tém-se entao

trés equagoes diferenciais unidimensionais:

Lolz) _ 2B, — V(e)e(a),

A
dfygy) = 201, ~ Vo),
d*p(2) . 2m”
dz2 - 2 [Ez - ‘/z(Z)]QD(Z> (3.14)

A solugao de cada uma dessas equagoes sera:

2 Ny h? w2
r)=4/—sen | —=x com FE,= —n2
2@ =\ T (LW ) om* L,
2 Ny T n: =,
— = v E, = =
gﬁ(y) LW Sen (LW y) com ) 2m* L‘z/v Y
2 ; h2 2
o(z) = msen <Z;z) com FE,= v ;—Qan (3.15)

Portanto, a solugao da equagao [3.12] é:

8 Ny N, T n,mT
U(x,y,2) = \/ﬁsen (mx) - sen (ﬁy) - sen (EZ) (3.16)

e
A 2 2
Ernongn, = Ex + Ey+ E, = 5 E[nx +n, +nz), (3.17)
onde n, = 0,1,2,..., n, = 0,1,2,... e n, = 0,1,2, ... E interessante aqui comparar esse

resultado com aquele obtido na equagao [3.10| para o pogo quantico. Naquele caso, a ener-

gia da particula era discretizada em uma dire¢ao, enquanto que para os pontos quanticos
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ocorre a quantizagao nas trés diregoes espaciais, e a energia ainda, nos dois casos é inver-
samente proporcional a massa efetiva das particulas e ao quadrado da largura efetiva do
potencial de confinamento das particulas. [6], 9]

Quando um elétron ¢é excitado para a banda de condugao, este pode ligar-se eletrosta-
ticamente a um buraco da banda de valéncia formando um éxciton. O éxciton pode ser
entendido como uma estrutura hidrogenéide em um meio com uma constante dielétrica

e descrito pelo modelo de Bohr. A energia potencial do sistema é dada por:

1 €
- - 1
v(r) Ameger’ (3.18)

onde r é a distancia média que separa as cargas. A massa do sistema elétron-buraco é

descrita em termos da massa reduzida ou massa efetiva:

mems,

e''%h

H= mrmt (3.19)
M my,

onde m} e mj sao as massas efetivas dos elétrons e buracos respectivamente. Resolvendo

a eq. de Schrédinger utilizando o potencial e a massa definidos acima, encontramos que

a energia de ligagao (FEe,.) e o raio do éxciton (a,) sdo dados por:

1 pu e
Eepe = T ionr 2 (3.20)
e
h2
ap = nQ;—M. (3.21)

Ao ocorrer a recombinacao excitonica, um féton é emitido com a energia:
_ bulk
hv = E;*" — Eeye, (3.22)

onde Eg"lk ¢ o gap de energia do material bulk e E,,. ¢ a energia de ligacao do éxciton. [10]

Tratando-se de nanoestruturas quanticas, o éxciton sofre o efeito do confinamento com
a reducao do seu raio de Bohr, levando a um aumento de sua energia de ligagao em relagao
ao material volumétrico. Assim, é possivel observar transi¢coes excitonicas até mesmo em
temperatura ambiente. [11]

Para baixas intensidades de excitacao e baixas temperaturas, s6 ¢ possivel transicoes
envolvendo o primeiro nivel de elétron e o primeiro nivel de buraco pesado, desde que nao
haja energia térmica suficiente para excitar o nivel de buraco leve. Eventuais buracos que
ocupem o nivel de [k relaxam nao radiativamente (processos envolvendo emissao de fo-

nons) para o nivel de buraco pesado e entao ocorre a recombinagao elétron-buraco pesado.
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Em materiais volumétricos como GaAs, os niveis de energia dos buracos pesados e leves
sao degenerados no méximo da banda de valéncia. Em pocos quanticos, o confinamento
dos portadores provoca um levantamento da degenerescéncia dos buracos pesados e leves
respectivamente, permitindo observar nos espectros de fotoluminescéncia separadamente
as transicoes entre elétrons e os dois tipos de buracos, em certas condigoes especificas de
temperatura e de poténcia de excitacao optica.

Assim como em materiais semicondutores volumétricos, elétrons e buracos podem se
ligar eletrostaticamente formando éxcitons, com niveis de energia que se encontram abaixo
da separacao de energia entre niveis de elétron e de buraco (gap efetivo), tomando o topo
da banda de valéncia como referéncia, por exemplo. O éxciton pode ser formado pela
ligacao entre o elétron com o buraco pesado ou com o buraco leve, e quando ocorre a

recombinacao do par elétron-buraco, um féton sera emitido com a energia:

thh = ESUIk + En + Ehhm — Eemc<hh)

thh = ESUZk + En + Elhm - Eexc(lhf)a (323)

onde F, é a energia do n-ésimo nivel de energia de confinamento do elétron, Ejpn., € Epm
sao os m-ésimos niveis de energias do buraco pesado e buraco leve respectivamente, e E,,.

é a energia de ligacao do éxciton relacionada ao buraco pesado hh ou leve [h.

3.2.2 Tempo de Decaimento

Apos a formagao do éxciton dentro do pocgo de potencial, havera a recombinacao do

par elétron-buraco. O tempo necessario para ocorrer essa transi¢ao é conhecido como
tempo de decaimento ou tempo de vida do éxciton 7z. A expressao para o calculo desse

tempo pode ser obtida pela Regra de Ouro de Fermi, a qual relaciona a taxa de transi¢ao

(T') com o tempo de decaimento I' = # com a superposicao das funcoes envelope do

elétron F, e do buraco Fy,: [12, [13] [14]

2moeohc? 1
TR = )
B @Epwng [(FuF)P

(3.24)

em que q ¢ a carga elétrica do elétron, mg é a massa de repouso do elétron, €, é a constante
de permissividade no vacuo, E, ¢ a energia de Kane, iw ¢ a energia de transicao, ng ¢
o indice de refracao do meio e ¢ é a velocidade da luz no vacuo. Devido a separacao

espacial dos portadores de carga, a superposigao |{F,|F,)|* das funcgoes de onda é menor
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em pontos quanticos do tipo II do que em pontos quanticos do tipo I. No primeiro caso é
esperado valores de 7z ~ 10 ns. Para o segundo, valores tipicos sao em torno de 7z ~ 1

ns. [15}, (16, 17, 18]

3.2.3 Efeitos da Temperatura

Em geral, a Fisica de éxcitons formados em nanoestruturas semicondutoras é desenvol-
vida para baixas temperaturas ou mesmo 0 K. Entretanto, a temperatura pode modificar
drasticamente os efeitos excitonicos. Na grande maioria dos materiais semicondutores,
o gap de energia diminui com a temperatura e, em geral, possui um comportamento
aproximadamente quadratico a baixas temperaturas e assintéticamente linear para tem-
peraturas superiores a 100 K. Os mecanismos responséveis pela reducao do gap de energia
com a temperatura sdo: a expansao térmica da rede (ETR) e a interagao elétron-fonon
(IEF). [19, 20] A contribuicao da dilatagao térmica da rede depende do tipo do material
analisado. Para as ligas GaAs e InGaAs (com concentragao de indio inferior a 15 %) e a
temperatura ambiente, este mecanismo é responséavel por cerca de 2 a 20%. [21], 22] Em
outros sistemas a dilatagao térmica influencia de maneira mais intensa, variando de 20 a
45 %. |20, 23]

O efeito principal do aumento da temperatura é a dissociagao do éxciton ou quebra do
estado ligado, conhecida como energia de ativagao térmica, que pode ser determinada por
experimentos de fotoluminescéncia. A Figura ¢ uma ilustracao dos niveis de elétron
e buraco em uma estrutura do tipo I e suas respectivas energias de ativacao térmica E;
e F5. Essas energias, em geral, sao dividas em trés regimes de acordo com o aumento
da temperatura. O primeiro ocorre em baixas temperaturas, em que a energia térmica é
insuficiente para quebrar a ligagao excitonica, cujo resultado é apenas um deslocamento
para menores energias devido a redugao do gap. [19, 20] No regime de temperaturas in-
termediarias a energia térmica pode ser suficiente para dissociar os éxcitons. No caso
de pontos quanticos, os portadores dissociados sao livres para migrarem para a camada
molhada, podendo entao ser capturados por pontos quanticos maiores que possuam ener-
gias de confinamento menores, sendo esse efeito dependente da distribuicao dos tamanhos
dos pontos na amostra. [24], 25] Nesse regime de temperatura existe um deslocamento da
energia para baixas energias mais acentuado em relagao ao regime anterior, sendo maior

que a variacao da energia de gap do material. Para altas temperaturas, os portadores que
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Figura 3.5: Representagao esquematica do perfil de potencial de uma estrutura do tipo I,
mostrando as energias de ionizac¢ao do elétron (E) e do buraco (Es).

foram capturados pelos pontos quanticos maiores passam a ser excitados térmicamente
para a camada molhada ou excitados para a camada de arseneto de galio, sendo que esses
processos dominam a intensidade de emissao e a meia largura de linha de emissao. [18]
Apos a formacao do éxciton e sua conseqiiente recombinagao, alguns éxcitons recombi-
nam com a taxa %, enquanto que outros podem ser dissociados com uma taxa dependente
da temperatura. Seja n o namero de éxcitons localizados em pontos quéanticos com uma

determinada energia E. A taxa de variacao temporal serd dada por:

dn n n E n FEs
B _ = _ 2
dt g TR 1 ep ( k’BT> T2 ep ( k’BT> ’ <3 5)

onde ¢ é a taxa de criacao dos portadores, que em experimentos de fotoluminescéncia é

determinada pela intensidade de excitagao do laser, T—ll e % sao as taxas de ativagao com

energias F; e Ey, respectivamente. Para o regime estacionario, 3—? = 0, assim:

n(t) = J . (3.26)

1 1 E 1 E
7 T ey (—kB—T> + e (W?)

Desta maneira, a intensidade da emissao sera:

I x i
TR
I
I = 0 . (3.27)

g () e ()

Esta equacao ¢ utilizada para ajustar, por exemplo, a intensidade integrada dos espectros

de fotoluminescéncia em funcao da temperatura, obtendo os valores de Fy, Fs, :—If e

= (18, 26, 27]
T2
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3.3 Polarizacao Linear da Luz

Do ponto de vista ondulatério, uma onda eletromagnética com comprimento de onda
relativo & energia do f6ton é gerada. Os vetores campo magnético B e elétrico E associados
com estas ondas sao perpendiculares e quando estiverem orientados em todo o plano de
propagacao ¢ dito que a luz é nao-polarizada ou simplesmente luz natural. Por outro
lado, se de alguma forma o vetor campo elétrico é selecionado em uma direcao especifica
de forma a ter uma orientacao constante, embora sua amplitude e sinal variem no tempo,
a luz é dita linearmente polarizada, como ilustrado na Figura [3.6l Contudo, d4tomos em
estados excitados de energia apds certo tempo decaem para seus niveis fundamentais ou
de menores energias emitindo, nesse processo de relaxacao intrabanda, um féton de luz

de polarizag¢ao linear, conforme mostrada na Figura [3.7(a) e (b).

Eixo de
Transmisséo
#y

Luz linear

[} o
o
SN
Polarizador !

Linear o ’é

Figura 3.6: Luz natural incidindo sobre um polarizador linear. Apds a passagem, o
campo elétrico da luz estara oscilando em apenas uma direcao, sendo dita linearmente
polarizada. [2§]

Por outro lado, na recombinacao de éxcitons o féton emitido tem polarizagao circular,
como mencionado anteriormente e mostrado na Figura (b), e esta polarizacao pode ser
decomposta nas duas polarizacoes lineares. Caso exista assimetria nos valores de campos
elétricos do foton, a luz terd polarizacao eliptica. Esse conceito é util na investigacao de
propriedades Opticas de semicondutores, uma vez que permite identificar uma recombina-
¢ao excitonica oriunda de estruturas que possuem assimetrias em seus perfis. Por exemplo,
pontos quanticos esféricos sao simétricos e nenhuma diferenca de polarizacao linear da luz
emitida por éxcitons contidos nessa nanoestrutura é esperada. Entretanto, é possivel a
obtenc¢ao de pontos quanticos alongados em uma diregao, assim, através de um estudo das

intensidades das polarizagoes lineares cruzadas é possivel identificar as diferencas fisicas
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que existam na recombinacoes excitonicas nas duas direcoes perpendiculares dos pontos
quanticos.

Considerando duas ondas eletromagnéticas movendo-se no espaco com mesma freqiién-
cia, harmonicas e linearmente polarizadas ortogonalmente, ou seja, uma com o vetor
campo elétrico propagando-se ao longo da dire¢ao z e outra na direcao y. Essas ondas

sao representadas pelas seguintes equacoes:
Ey(z,t) = Eggicos(kz — wt) (3.28)

E,(z,t) = Ey,jcos(kz — wt + €) (3.29)

em que z é a direcao de propagacao, w € a freqiiéncia angular das oscilacoes, k ¢ o vetor
de onda que determina a diregao de propagagao, o termo entre parénteses (kz — wt) é a
fase da onda e € é a diferenga relativa das fases das duas ondas. A onda resultante da

soma dessas duas ondas seré:

A diferenca de fase entre as ondas podera ser negativa, positiva ou zero, dependendo

Figura 3.7: Ondas eletromagnéticas com campos elétricos oscilando nas diregoes x e y. O
diagrama vetorial mostra os vetores E em ambas as direcoes e o vetor resultante da soma
de ambos. (a) Campos elétricos polarizados no primeiro e terceiro quadrante para uma
onda em fase e (b) campos elétricos polarizados no segundo e quarto quadrante para uma
onda em antifase. [28§]
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das posicoes relativas das ondas em relagao a um ponto de referéncia. Se ¢ = 0 ou um

multiplo inteiro de £27, as ondas estarao em fase e a equacao anterior é escrita como:
E = (Eogi £ Eoyj)cos(kz — wt) (3.31)

onde o primeiro termo entre parénteses representa a amplitude da onda resultante, ou
simplesmente uma onda polarizada linearmente. A Figura (a) representa as duas ondas
descritas pelas equagoes e quando o sinal na eq. ¢é positivo, ou seja,
quando as duas componentes estao em fases. Nesse caso, as ondas propagam-se na diregao
do plano de observagao onde os campos poderao ser medidos. A Figura[3.8/mostra o vetor
resultante E oscilando cosenoidalmente completando um ciclo oscilatorio a medida que a

onda avanga ao longo da diregao z.

Figura 3.9: Onda plana circularmente polarizada (a) a esquerda e (b) a direita.

Supondo que € seja um inteiro impar multiplo de £, entao as duas ondas estarao de-
fasadas em 180 ° e o sinal na eq. (3.31)) sera negativo. A onda resultante seré linearmente
polarizada da mesma maneira, porém tera seu plano de oscilagao invertido (Fig. |3.6|(b))

quando comparado com a situa¢ao anterior. [28] Se e = +7/2 a onda estara polarizada
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circularmante, com polarizagoes o (a esquerda) conforme Fig. [3.9(a) ou o~ (a direita),
conforme Fig. (b) Se as amplitudes dos campos elétricos Ey(z, ) e Ey(z, t) sao diferen-

tes, as ondas da Fig. [3.9 terdo polarizagoes elipticas a esquerda e & direita espectivamente.
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Capitulo 4

Efeito Aharonov-Bohm

Em situagoes apropriadas, os efeitos do campo magnético no par elétron-buraco con-
tido em nanoestruturas semicondutoras podem induzir o chamado efeito Aharonov-Bohm.
Recentemente, experimentos em 6ptica nessas estruturas quanticas demonstraram a exis-
téncia de tal efeito para éxcitons carregados (complexos excitonicos: trions positivos e/ou
negativos) ou éxcitons contidos em estruturas do tipo II. Nesse capitulo sera apresen-
tado uma revisao dos trabalhos mais importantes que demonstraram a existéncia desse
efeito em éxcitons contidos em pontos e anéis quanticos. Para finalizar, sera discutida a

plausibilidade do efeito Aharonov-Bohm em particulas neutras.

4.1 Momento Angular

A Figura (a) mostra uma particula carregada em movimento dentro de uma geo-

metria circular, cujas caracteristicas sao descritas pelo momento angular [:

Figura4.1: (a) Particula em movimento circular em volta de um anel. (b) Apds a aplicagao
de um campo magnético, a particula tem seu raio orbital reduzido.

44



45

[=7xp, (4.1)

em que 7 é a distancia entre a particula e um ponto de referéncia e p' é o momento linear.
De acordo com a Fisica Classica, quando uma particula com carga q estd em movimento
circular sob a agdo de um campo magnético B, o raio r da orbita (Fig. 4.1(b)) muda de
acordo com a equagcao:

mu

r= B (4.2)

Assim, do ponto de vista classico, quando a intensidade do campo magnético é aumentada,
o raio orbital da particula diminui até, em principio, atingir o limite fisico do anel. No
entanto, a descricao completa de uma particula em movimento circular em um anel é
feita através da Mecéanica Quantica, [I] onde é possivel demonstrar, por exemplo, que
uma particula carregada tem seu momento angular alterado quando o campo magnético
é aumentado. Nesse modelo é considerado que elétrons sao confinados no anel sob a acao
de um potencial parabolico a(1 — r/79)?, onde a controla as dimensoes dos anéis, sendo
inversamente proporcional a sua largura. O Hamiltoniano para uma particula confinada

em um anel sujeito a um campo magnético perpendicular pode ser escrita como:

H = ! [p — —A} + —m*wi(r —1o)?, (4.3)

onde o primeiro termo do lado direito da eq. [£.3] é a energia cinética e o segundo termo
¢ a energia potencial, m* ¢ a massa efetiva dos portadores, p' ¢ o momento linear e wy é
a freqiiéncia do confinamento radial. O potencial vetor A é descrito em termos de uma

simetria de Gauge A=1B (x,—y,0). Em coordenadas polares a equagao de Schrodinger

1
2

pode ser escrita como:

12 [aw Lloe 1 a%q _ ieBhOY

o2 rar | r2 062 2m*c 00
F;fj;j %m*wg(r —19)? — E} Y =0. (4.4)
Introduzindo o termo:
v=—=f(r)e" (4.5)

\/_

substituindo na equacao e fazendo a separacao de variaveis:

12 [dzf 1@ f] eBh f+[eQB2r2 1

_ ZJ 4z “mrA(r — 2_F =0. (4.6
2m* | dr? rdr *c 8m*c? +2m wo(r = o) ! (4.6)

Agora é conveniente introduzir os seguintes termos para simplificar os calculos:

BeS  wom*S

(4.7)
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onde S é a area do anel dada por S = 7mr?. Logo, ¢ possivel reescrever a eq. (4.6)) como:

eBh I
2m*c  2m*r3

2n

e?B%r? R L[ 2
2 |
0

Sm*  2mrr ro
| 2 h? 2 | T ?
§m wi(r —re)” = 2m*r§4a 7’_0 -1
h? 2m*rS
E = —4e.
2m*r  h?

Também é conveniente introduzirmos os seguintes resultados:
e Escrevendo o raio do anel como: R = (ro/107%)m;

e Tomando a energia em unidades de meV. Em termos do raio a energia podera ser
multiplicada pelo termo (m./m*)1/(152,4R?), assim, a energia de confinamento

toma a forma dada por fiwy = am,/(152,4m* R?);
e Para se obter o campo magnético em Tesla é necessario multiplicar ) por 1/(1316 R?).

Se as quantidades adimensionais

T 2m*mS

xr = o’ €= 13 E (4.8)
forem substituidas na eq. (4.6)), encontraremos:
v Lo 2 2 2y,.2 2 I?
ff+ =+ |4+ 29l — 40" — (0" + 4a”)2" + 8a’r — — | f = 0. (4.9)
x x

Considerando o caso em que o elétron esteja confinado em um anel unidimensional

(movimento orbital sobre um fio), isto é, x = 1, e a equagao anterior toma a forma:
[4e + 29l — 4a* — (0 + 4a”) +8a® — I*]f =0, (4.10)

cuja solugao é: 2], 3] 4] 5]

a—im—wz (4.11)
ou )
h? d

Portanto, a equacao representa os niveis de energia de uma particula confinada em

um anel de dimensoes finitas sob um campo magnético, onde [ ¢ o momento angular,
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® ¢ o fluxo magnético entre as trajetorias do par elétron-buraco dada por ® = TR?B e
dy = hc/le| é o fluxo magnético quantico. Entao, de acordo com a Fisica Classica apre-
sentada na Figura[4.1] o tnico efeito observado quando a magnitude do campo magnético
¢ aumentada seria a redugao do raio orbital da particula, enquanto que de acordo com a
eq. determinada por Mecéinica Quéantica, ao aumentarmos a intensidade do campo
magnético ocorrem também variagoes no momento angular da particula. [1]

Em 2001 A. Lorke et. al. (Ref. [6]) empregaram a técnica de espectroscopia capacitancia-
voltagem como funcao do campo magnético para estudar o comportamento de elétrons
na banda de conduc¢ao de anéis quanticos de InAs. A Figura (a) mostra a energia dos
elétrons como fungao do campo magnético aplicado de acordo com a equagao . Os
resultados mostram que com o aumento do campo magnético, existem oscilagoes no mo-

mento angular do estado fundamental dos elétrons a partir de [ = 0 para l = +1, +2, £3...

o 1 2 3 4 9/
T

N T

w [0 -1 in f=-3 (a)

-,
an

Energia Calculada (meV)
©» o
|| E ._I
{

(AT maSe)jos W2 OPIPatl OlAS3(]

.--.“- -1 4
6 ....i' -
see gy = 1
agete’ v/g
4"’ s 1 1 1 1 0
0 2 4 5] 8 10 12

Campo Magnético (T)

Figura 4.2: (a) Niveis de energia de um elétron confinado em um anel quantico como
fungao do fluxo magnético. (b) Desvio diamagnético dos niveis de energia. [6]

A Figura [4.2b) mostra os resultados experimentais da energia dos elétrons contidos
nos anéis. Em torno de 8 T existe uma variagao do momento angular de [ = 0 para

[ = —1. Linhas solidas e pontilhadas s@o os ajustes feitos pela eq. (4.12)), representando a
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dispersao do campo magnético dos niveis de energia. Portanto, pode ser observada uma
boa concordancia entre os resultados experimentais e os previstos pelo modelo teodrico
quantico quando um campo magnético é aplicado, com as variacoes periédicas do momento

angular.

4.2 FEfeito Aharonov-Bohm

A Figura |4.3{a) mostra o experimento de difragdo em fenda dupla, onde um feixe de
elétrons coerente é separado em duas partes e gerando um padrao de interferéncia em
uma tela colocada a certa distancia das fendas. O resultado mostra claramente o compor-
tamento ondulatorio das particulas quanticas. Uma outra possibilidade para realizarmos
este experimento ¢ adicionar um solenéide atras das fendas para gerar um campo magné-
tico. Esse campo deve ser extremamente concentrado dentro do solendide de tal maneira
que nao ocorra nenhuma interferéncia com os caminhos percorridos pelos elétrons. De um
ponto de vista classico, esperar-se-ia que nada ocorresse com o padrao de interferéncia,
uma vez que nao ha interagao entre o campo magnético e a trajetoria dos elétrons. Entre-
tanto, como mostrado na Figura [4.3(b), quando o campo magnético ¢ aplicado, o padrao
de interferéncia sofre um desvio quando comparado com a situacao de campo zero, e com

a separagao entre os padroes sendo proporcional ao fluxo magnético entre as fendas.

o9)
Il
S
vy
“H~
)

(b)

Figura 4.3: (a) Experiéncia da fenda dupla para elétrons. (b) Um campo magnético
aplicado, mesmo sendo nulo na trajetoria dos elétrons provoca um desvio na fase Ay do
padrao de interferéncia proporcional ao fluxo magnético ®.
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Campo magnético vém sendo empregado em uma grande gama de experimentos por
séculos. Em 1845, Ernst Neumann introduziu o conceito de potencial vetor (ff) associado
ao campo magnético enquanto estudava a inducao magnética em um circuito devido ao
movimento relativo de imas. Outros fisicos, como Kirchhoff e Maxwell, também usaram
esse vetor em seus modelos, e finalmente, Paul Dirac tentou determinar um sentido fisico
para o potencial vetor através da predicao da existéncia de monopolos magnéticos.

Em 1959, Aharonov e Bohm usaram o conceito do potencial vetor associado ao campo
magnético através da equagao B=VxA para explicar os resultados obtidos na experi-
éncia da fenda dupla como um fenémeno de interferéncia quéantica, conhecido atualmente
como o Efeito Aharonov-Bohm (EAB). [7] Nesse trabalho foi demonstrado pela primeira
vez a importancia e o significado fisico do potencial vetor e do potencial escalar ¢.

De acordo com o experimento da dupla fenda, a corrente elétrica através do solendide

gera um fluxo magnético dado pela seguinte equagao:

cb:/é-ds*:jf/?df, (4.13)
S C

em que C' é um circuito envolvendo o solendide e definindo uma area S. Como o valor do
campo magnético Bé desprezivel em regides externas ao solendide finito (extritamente
nulo para solenéides infinitos), o potencial vetor A ¢ escolhido de tal maneira que ira
satisfazer a equacao anterior, permanecendo finito em alguns pontos do circuito C, qual-
quer que seja o Gauge escolhido, isto é, A = A+ 6\11, onde ¥ é uma fungao escalar
arbitraria. HEssa suposi¢ao permite que o fluxo magnético ® seja invariante. Por outro
lado, se o campo magnético é zero na regiao dos elétrons, a forca de Lorentz sobre eles
serd também nula. Assim, a tnica explicagao possivel para o desvio observado no padrao
de interferéncia com o campo magnético é através da interacao entre o potencial vetor
associado ao campo magnético e as trajetorias dos elétrons.

De fato, esse conceito determina um novo sentido ao potencial vetor, que até entao
era apenas um artificio matematico. Aharonov e Bohm fizeram uso da nao-localidade
da Mecanica Quéantica para demonstrar que a agao do potencial vetor sobre os elétrons
ocorre de maneira instantanea. Os resultados dessa idéia motivaram na época um nimero
expressivo de trabalhos, incluindo os desenvolvidos por aqueles autores que consideravam
o efeito como local. [§, 9] 10| [11]

Considerando a equagao de Schrodinger para um elétron na presenca de um potencial

eletromagético ® descrito em termos do potencial vetor f_l', onde ambos sao independentes
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do tempo:

L(—mv —eAVp + Vip = B, (4.14)

2m*
e sendo V = e®. Na regiao onde o campo magnético é zero, a solucao da equagao anterior
é:

T
Y = Y°(z) exp [E / A(;z;’).d?] , (4.15)

onde ¥°(x) satisfaz a equagao de Schrodinger com o mesmo valor de ®, mas com fT(x) =0.
A integral na equagao pode ser ao longo de qualquer trajetoria, desde que o limite
seja o ponto S(z) e B=VxA=0ao0 longo da integral, o que é equivalente a seguinte
mudanca:

Kk — %A’. (4.16)

Usando agora o formalismo da funcao de onda do elétron livre em termos de exp(iE - T,

essa solucao é usada para provar que a eq. (4.15)) satisfaz eq. (4.14)):

(B — eA) — exp [% / " Ay d?] [(—mv — () + O (—ih) (%/T(g;))}

ou
- ie 9@
(i — ey = exp | / A - d#'| (—inve?). (4.17)
Observe que o primeiro termo entre parénteses na eq. (4.14) tem uma dependéncia qua-
dratica. Logo, calculando esse termo baseado no resultado anterior:

(—=h*V2y0). (4.18)

; e [5@
(—ihV — eA(x))? = exp [% / A(r') - d3

Nesse sentido, 1(z) satisfaz a equacdo de Schrodinger com A # 0, se 1°(z) satisfizer a
equagao com A= 0, mas com o mesmo potencial V(x).

Considerando agora o experimento da fenda dupla descrito na Fig.[4.3] com um campo
magnético aplicado entre as fendas pelas quais os elétrons passam, os dois feixes de elétrons
separados pelas fendas irao recombinar e formar um padrao de interferéncia na tela, cujas

fungoes de onda interferem entre si e devem manter a coeréncia da fase, assim:

ie 5@

() = P exp [g /f A(a') - ds’

endal

ie 5@

+ 9 exp [E /f /T(x’)-d?], (4.19)

enda2

em que o primeiro termo do lado direito refere-se ao feixe passando pela primeira fenda e

o segundo, ao feixe viajando através da outra fenda, respectivamente.
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A intensidade do padrao de interferéncia, ou densidade de elétrons na tela é determi-

nada pela seguinte equacao:

I(z) = [¥1(2) + Pa(2)][¢1(2) + Po(2)]". (4.20)

Se o feixe inicial de elétrons foi divido igualmente entre as duas fendas, ou seja, ambas

funcoes de onda sao iguais, a intensidade produzida apos a interferéncia seré descrita por:

I(z) x cos [% ]{ A dé’]

I(x) x cos—. (4.21)

A quantidade ® na ultima equagao é o fluxo magnético através do caminho dos elétrons.
Os resultados dessa anélise mostram que mesmo para elétrons que passam pela regiao
onde o campo magnético é zero, ainda assim estarao sob a influéncia do potencial vetor,
sendo que esse resultado s6 é possivel se o fluxo magnético for incluido na equacgao de
Schrodinger. Assim, Aharonov e Bohm fizeram uso do potencial vetor para mostrar que
esse efeito trata-se exclusivamente de uma interferéncia quantica. [7, 12, [13]

O experimento que demonstrou a prova da existéncia do efeito Aharonov-Bohm foi
realizada em 1986 por Tonomura et. al. [14] Nesse experimento eles utilizaram um to-
roide ferromagnético coberto por um material supercondutor e uma lamina de cobre para
confinar o campo magnético e as fungoes de ondas dos elétrons nos limites fisicos do dispo-
sitivo, respectivamente. Esse sistema foi usado para mostrar que uma particula carregada
em movimento circular através de um campo magnético estaria sob a influéncia do po-
tencial vetor associado a esse campo. Apoés adquirir o movimento circular sob os efeitos
do campo, a particula tem sua fase, a qual é proporcional ao fluxo magnético, restrita
dentro de um caminho fechado. Portanto, todos os fen6menos observaveis dependerao
do fluxo magnético através da regiao excluida, mostrando ser uma funcao periédica com
um periodo ®y = hc/e. |15, [16] Essa caracteristica oscilatoria certamente é a principal

impressao digital do efeito Aharonov-Bohm.
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4.3 Efeito Aharonov-Bohm em Nanoestruturas Semi-
condutoras

Apo6s o experimento realizado em 1986 usando um anel quéantico supercondutor, outras
possibilidades surgiram para a observacao do EAB, dentre eles, investigagoes utilizando
técnicas de transportes em materiais supercondutores e metais. [I5] [16, 17, 18] Durante
muitos anos a comunidade cientifica procurou por evidéncias do efeito AB em experimen-
tos Opticos, cuja primeira observagao foi feita em materiais semicondutores em 2003 por
Bayer e colaboradores. [19] Nesse trabalho os autores estudaram a emissao Optica a partir
de um tnico anel quantico de Ing10GagpgAs sob a aplicacao de um campo magnético
externo. A Figura (a) mostra a imagem de um anel quantico construido pela técnica
de litografia, e os espectros de micromagnetofotoluminescéncia (uM P L) sao mostrados na
Figura[£.4(b). Existem duas bandas nesses espectros: a primeira no lado de alta energia ¢
devido & recombinagédo de éxcitons neutros (X?), enquanto que a banda no lado de menor

energia é associada a éxcitons carregados (X : dois elétrons ligados a um buraco). A

(a) (b)
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Figura 4.4: (a) Micrografia eletronica de um tnico anel quantico com didmetro externo
de 46 nm e interno de 19 nm. (b) Espectros de uM PL circularmente polarizados para
diferentes valores de campos magnéticos. [19]

Figura (a) apresenta os resultados da posi¢ao do pico dos espectros de uM PL como
funcao do campo magnético aplicado. Para melhor resolugao, os resultados sao plotados
usando pontos coloridos. Um pequeno desvio para altas energias, devido ao efeito diamag-
nético, é observado com o aumento do campo magnético para os éxcitons neutros. Nesse

caso, nao existe evidéncia das oscilagoes de Aharonov-Bohm. Por outro lado, éxcitons
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carregados X~ apresentam claramente tais oscilacoes como funcao do campo magnético
aplicado, e que foram associadas ao efeito Aharonov-Bohm pelos autores desse trabalho.
A energia do foton é igual & diferenca entre a energia do éxciton carregado e do elétron

nos estados inicial e final do decaimento: fuwv = E(X~) — E(e”). Como estes estados sdo

oaf ®)
E(e)
02
= =
:‘30 %,D 00
i 5
01 |
02} o(X)
L 1 " 1 i 1 " L i 1 i 1
0o 1 2 3 4 5 8 o 1 2 3 4 5
Campo Magnético (T) Campo Magnético (T)

Figura 4.5: (a) Posi¢do do pico dos espectros de uM PL versus campo magnético. (b)
Energia do foton apos a subtracao do desvio diamagnético em B? (circulos cheios). Linhas
solidas mostram a energia dos elétrons. [19)

oriundos de cargas negativas, entao espera-se que ambos apresentem um comportamento
oscilatorio quando a intensidade do campo magnético for aumentada. Na Figura (b)
é plotada a energia de X~ em fun¢ao do campo magnético apds a subtracao do ajuste
dos dados usando uma forma quadratica (a linha solida é a energia calculada do elétron).
Feito isso, claras oscilagoes surgem com periodo de 1,7 T. Portanto, esse trabalho demons-
trou que as oscilagoes podem ser observadas quando existe a interacao entre particulas
carregadas e o potencial vetor. Do contrério, para éxcitons neutros a observacao desse
efeito nao ¢é trivial, uma vez que nao se espera a existéncia de interacao entre o campo
magnético ou o potencial vetor e uma particula sem carga elétrica.

No trabalho apresentado acima, os autores reportaram o efeito AB em éxcitons car-
regados através da posicao do pico de magnetofotoluminescéncia como fungao do campo
magnético aplicado. Em 2004, Ribeiro e colaboradores também observaram as oscilagoes
AB em pontos quanticos de InP (tipo-1I) subtraindo os efeitos diamagnéticos da posigao

do pico de fotoluminescéncia em fungao do campo magnético. [20] Mais recentemente,
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Sellers et. al. [2I] demonstraram a existéncia das oscilagdes AB tanto na posigao do pico
como na intensidade integrada dos espectros de fotoluminescéncia. Nesse trabalho foi
investigada uma amostra de pontos quéanticos do tipo-II de ZnTe/ZnSe onde o buraco
esté confinado dentro do ponto quantico enquanto que o elétron esta confinado na regiao
da barreira. A interacao Coulombiana cria um par ligado que descreve uma trajetoria
circular em volta do ponto quantico (veja inset da Figura. Devido a separagao radial,
elétron e buraco formam um dipolo elétrico rotacionando em uma geometria anelar, onde
os raios das duas particulas sdo distintos devido as diferengas nas massas efetivas. [22]
Nesse caso, um momento de dipolo surge na estrutura de potencial, sendo uma barreira
para elétrons e um poco quéntico para buracos. Além disso, nesse tipo de potencial, o
par elétron-buraco é forcado a assumir um alinhamento lateral além do confinamento do

buraco, criando a situagao apropriada para a observacao do efeito Aharonov-Bohm.

Fotoluminescéncia (arb. units)

22 2.3 24 25 26 27 28
Energia (eV)

1.9 20 21

Figura 4.6: Espectro de fotoluminescéncia de pontos quanticos de ZnTe/ZnSe a 4 K. O
inset € uma representacao esquematica do movimento orbital das duas particulas carre-
gadas. [21]

A Figura [4.6] mostra um espectro de fotoluminescéncia a 4 K dos pontos quéanticos.
O pico principal no lado de menor energia (A) é associado & recombinagao excitonica
dos pontos quanticos de ZnSeTe. O ombro (B) é o resultado da recombinagao de éxcitons
ligados a pares de atomos de telirio, os quais substituem isoeletronicamente o selénio. [23]
241, 25] O ombro (C) no lado de maior energia é relacionado a éxcitons livres na matriz
de ZnTeSe. [23]

O efeito do campo magnético sobre a posi¢ao do pico de energia (A) associado aos

pontos quanticos de ZnSeTe ¢ mostrado na Figura[l.7|(a). Trés oscilagdes sdo observadas
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Figura 4.7: (a) Energia do pico e (b) intensidade integrada dos espectros de fotolumines-
céncia de pontos quanticos de ZnSeTe em fungdo do campo magnético aplicado. [21]

claramente e estao relacionadas com as trocas de momento angular em L = 0, -1, -
2, -3. A Figura (b) apresenta os efeitos do campo magnético perpendicular a um
anel na intensidade integrada, mostrando claramente oscilagoes de Aharonov-Bohm. Os
resultados apresentados foram preditos e explicados parcialmente em um trabalho anterior
de Govorov e colaboradores, [26] que sera discutido na proxima segdo. Em resumo, esse
trabalho demonstrou que a correlagao do par elétron-buraco leva a variagoes do momento
angular quando a magnitude do campo magnético é aumentada. No entanto, embora
esta correlagao seja de fraca intensidade, ela ainda reflete em oscilagoes na intensidade
integrada e, de acordo com os autores desse trabalho, sua real origem permanecia como

um ponto nao completamente explicado.
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4.4 Efeito Aharonov-Bohm em Excitons (Particulas)
Neutros(as)

Como o éxciton é uma particula com carga liquida zero, nao é esperada a observacao
das oscilagoes AB, exceto se as particulas se propagassem coerentemente em diferentes
trajetorias e, de alguma forma, com um momento de dipolo diferente de zero. [27] Esse
caso ja foi observado em pontos quanticos do tipo-II onde o par elétron-buraco é separado
espacialmente, assemelhando-se ao comportamento de uma particula carregada, como
foi descrito anteriormente. No entanto, em sistemas do tipo-I, como anéis quanticos de
In(Ga)As onde elétron e buraco estdo confinados dentro do anel, a observagao do efeito
Aharonov-Bohm permanecia como uma questao em aberto, embora muitos trabalhos teo-
ricos discutiram a possibilidade de sua existéncia. [20], 28|, 29, B0] Em especial, em 2002
Govorov et. al. [26] publicaram um importante trabalho mostrando as condigbes que
poderiam levar a observacao do EAB para particulas neutras, desde que elas fossem, de
alguma forma, polarizadas espacialmente.

Em primeiro lugar, as oscilagoes do estado fundamental para éxcitons neutros foram
inicialmente preditas como sendo despreziveis devido a exponencialmente baixa amplitude
de tunelamento elétron-buraco ou, ainda, desapareceriam para anéis de larguras finitas.
[29, [30] Entretanto, a polarizagao no plano radial do éxciton em um anel real pode produzir
uma forte modulacao da forga de oscilador sob um campo magnético aplicado, devido
ao efeito AB. A Figura [£.8(a) mostra um elé¢tron dentro de uma caixa em movimento
circular sob a acao de um fluxo magnético. Considerando um sistema adiabético, apos
um ciclo completo o sistema retorna ao seu estado original e somente uma fase topologica
¢ acumulada, sendo dada pelo fluxo quantico % e equivalente a fase da oscilacao AB.
O acamulo de sucessivas fases ¢ chamado de fase de Berry. A Figura [£.8(b) mostra
uma situacao similar aquela da Fig. (a), contendo agora um buraco além do elétron.
Desde que exista alguma polarizagao do par ligado, apés um ciclo completo as particulas
obtém uma fase topologica novamente, embora elas sejam diferentes, desde que elétrons
e buracos possuam trajetorias diferentes. Isso levaria a uma fase relativa proporcional
a intensidade do dipolo radial do par elétron-buraco. Essa diferenca na fase é devida
ao fluxo magnético ser diferente para os caminhos que as particulas circulam. Em uma

primeira aproximacao, a diferenca na fase poderia ser observada na luminescéncia emitida
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pela recombinagao excitdnica em experimentos de fotoluminescéncia. Assim, o desvio na

fase acumulada seria proporcional & polarizabilidade do par elétron-buraco.

Linhas de
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Figura 4.8: (a) Ilustracao da fase de Berry para uma tnica particula carregada e (b) para
um éxciton. (c) Imagens de AFM de um anel quantico de InAs. Devido as diferengas nas
massas efetivas, a rota¢do do elétron e buraco ¢ polarizada na diregao radial. [6, 26]

A questao resume-se entao em como criar tais éxcitons polarizados. Em um anel
quantico qualquer assimetria no potencial de confinamento pode causar a polarizacao dos
éxcitons na dire¢ao radial, de forma que elétrons e buracos moveriam-se em trajetorias
diferentes. De certa maneira, essa assimetria é esperada, uma vez que elétrons e bura-
cos possuem diferentes massas efetivas, o que poderia levéi-los a descreverem diferentes
trajetorias.

A Figura [1.§(c) mostra uma imagem AFM de anéis de InAs crescidos sobre GaAs.
Devido a pequena massa efetiva, elétrons tendem a tunelar do centro em diregao dos dois
limites fisicos do anel, enquanto que buracos (massa maior) permaneceriam localizados
proximo ao raio maior do anel, criando uma polarizacao excitonica. Essa hipotese é
reforcada nestes anéis uma vez que a altura do anel em torno de 1 nm é muito menor do
que o tamanho lateral. Assim, é possivel assumir que elétrons e buracos movimentam-se
somente no plano porque o confinamento na diregao vertical (dire¢ao de crescimento) é
muito forte em relagao ao plano radial.

O movimento orbital do éxciton em torno do anel ou em pontos quanticos do tipo-II
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¢ descrito pelo seguinte Hamiltoniano:
H=T,+T,+U.+ U, + Uc(|F. — 7)), (4.22)

onde 7¢(;) sao as coordenadas dos portadores no plano, Te(h) sao as energias cinéticas na
presenca de um campo magnético normal, Ug(x) sao as energias potenciais e Ug € o poten-
cial Coulombiano de atracao entre elétrons e buracos. Considerando que o confinamento é
muito maior na dire¢ao azimutal do que na radial, entao é possivel separarmos as variaveis

na funcao de onda excitonica:

U (e, 7h) = fe(pe) fulpn)(Oc, On), (4.23)

onde 7= (p,0) e as funcoes de onda f, ;) sao fortemente localizadas proximas aos raios

Re(ry. O Hamiltoniano que descreve a funcao de onda (0., 65) é dada por:

PO R
LT 2m R2002 2 09, 2my R} 007
ihwp, 0 mew?R? + mywi RE
S e e 0, — o), 4.24
ot ! +uc(|0. = ) (424
le|B

onde weppy = ;¢ a freqiiéncia ciclotronica do elétron (buraco). Introduzindo as

[Me(nyc
novas variaveis: A0 = 0, — 0 e 0y = (ab. + b0y)/(a +b), onde O sdo as coordenadas
angulares de cada particula, a = m.R? e b = m;R:. O Hamiltoniano da eq. (4.24) pode
ser decomposto nas partes que envolvem o movimento de translagao do centro de massa

do éxciton em volta do anel e o movimento interno:
Hemt - -l;[rot(@0> + I:—rznt(Ae) (425)

As autofuncdes sdo escritas na forma ¥ (6., 0),) = ¥o(0o)11(A) e H, o para o confinamento

ao longo da circunferéncia tem a forma:

2
0 %ﬂ , (4.26)

Hrot(eo) = €p |:—Za—90 + (I)o

onde ¢y = h*/(2R2M), Ry = (R. + Rp)/2, M = (m.R?> + mR2)/R2, AR = R, — Ry, e
Pap = m(R?— R2)B = 2rARRB ¢ o fluxo magnético através da area entre as trajetorias
do elétron e do buraco, como ¢ mostrado na Figura [4.§b).

Esses resultados sao particularmente importantes por serem relacionados diretamente
com experimentos de fotoluminescéncia. Como foi descrito no capitulo 2, que sera dis-

cutido com maiores detalhes no capitulo 5, durante o crescimento de pontos ou anéis
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quanticos é bastante comum a presenca de dois grupos dessas nanoestruturas com di-
ferentes tamanhos (crescimento bimodal). Em anéis menores a quantizagao devido ao
movimento cinético pode ser mais forte do que a interacao devido a energia potencial do
éxciton e esse cenério ¢ basicamente descrito por uma tnica particula, correspondendo ao
limite onde R, < ag, sendo ag o raio efetivo de Bohr no semicondutor do anel. Em anéis
maiores, onde R.; > aj, o movimento é fortemente correlacionado, ou seja, o centro de
massa do par elétron-buraco move-se ao longo do anel.

Para anéis menores, elétron e buraco movem-se independentemente sendo a energia

h2 o, \? 2 D\ >
Bope=E,+—— (L, +=-° (L, + =2 4.27
9+2meRg< +<1>0> +2mhR§< h+<1>0) (4.27)

dada por:

onde E, ¢ o gap de energia, L. e L, sao os momentos angulares do elétron e do buraco,
respectivamente. O fluxo magnético @,y descreve o actimulo da fase na funcao de onda
de cada particula enquanto elas circulam em volta do anel. Para anéis de tamanho maiores
onde o éxciton é fortemente correlacionado, a energia é determinada por:

, A % AD\?

E.,.=FE,+ WR@ (L + ?0) (4.28)
onde L = L.+ Ly é o momento angular total do éxciton. As duas ultimas equacoes
mostram exatamente as diferencas entre particulas fraca e fortemente correlacionadas.
No primeiro caso, note que o raio e o momento angular sao independentes, enquanto que
no segundo caso o momento angular e o raio sao iguais.

As Figuras [4.9(a) e (c) mostram as diferengas de espectros magnéticos obtidos através
das equagoes e como fun¢ao do campo magnético para anéis de tamanhos
menores e maiores, respectivamente. Nos dois casos a energia do éxciton aumenta com o
aumento da intensidade do campo magnético e tém seus momentos angulares alterados
para valores diferentes de zero. Para anéis pequenos, o estado fundamental com (L., Lj,) =
(0,0) muda para estados com (L., L) = (0,41), (—=1,+1), (—1,+2), etc, criando uma
seqiiéncia de diferentes momentos angulares para o estado fundamental com valores de
0, 1, 0, 1, etc. Para anéis grandes o momento angular muda com o aumento do campo
magnético em valores positivos de L = 0, 1, 2, 3...

Em experimentos de espectroscopia, como fotoluminescéncia, o par elétron-buraco é
excitado por uma fonte externa e onde, apds um tempo especifico, ocorre a recombinacao

com a emissao de um féton. De acordo com as regras de selecao dentro da aproximagao
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Figura 4.9: Energia do éxciton em fungdo do campo magnético aplicado para (a) anéis
menores e (¢) anéis maiores. (b) e (d) mostram a dependéncia da intensidade da emissao
excitonica para os dois tamanhos de anéis. Para os momentos angulares diferentes de
zero surgem os chamados estados escuros. Com o aumento da temperatura os estados
excitonicos excitados tornam-se acessiveis e a supressao é menos pronunciada e a transi¢cao
Optica até mesmo com valores de momento angular diferentes de zero sao permitidas. [20]

dipolo elétrico, somente éxcitons com momento angular zero podem emitir fétons (bright
excitons). A presenga de um campo magnético faz com que o éxciton adquira momentos
angulares diferentes de zero, implicando em uma signitificativa mudanca na intensidade de
emissao dos anéis quanticos. O comportamento da emissao 6ptica como fung¢ao do campo
magnético é mostrado na Figura[1.9(b) para anéis quanticos pequenos e na Figura [4.9)d)
para anéis maiores. Se a transicao Optica para momentos angulares diferentes de zero é
proibida, o tempo de vida do éxciton torna-se muito grande e o seu decaimento de dipolo
que era permitido torna-se da mesma forma proibido. Os intervalos de energia onde essas
transigdes nao sao permitidas sdo conhecidos como estados escuros (tradugao livre do
inglés dark states), os quais nao podem ser acessados Opticamente.

A dependéncia da intensidade de emissao com o campo magnético tem uma relagao
direta com a interacao Coulombiana do éxciton, que esté relacionada diretamente com o

tamanho do anel. Para anéis maiores essa interacao é mais forte, uma vez que o intervalo
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de campo magnético onde a intensidade da emissao 6ptica ¢ um méaximo é maior do que
para anéis menores. Por outro lado, qualquer que seja o tamanho dos anéis, o intervalo de
campo magnético onde é possivel se encontrar estados escuros e acessiveis Opticamente tem
suas origens no momento de dipolo ao longo da diregao radial. Se o momento de dipolo
é zero, entao nao havera correlagao entre elétron e buraco, e as oscilagoes na energia nao
sao esperadas devido a variacao de campo magnético. De acordo com esse modelo, se o
momento de dipolo é zero, os raios orbitais dos elétrons e buracos seriam iguais, e o efeito
Aharonov-Bohm seria cancelado.

Em resumo, para observar o efeito Aharonov-Bohm em particulas neutras deveréa,
de alguma forma, existir um momento de dipolo elétrico entre elétron e buraco, o qual
poderia ser oriundo de uma assimetria espacial dos anéis quénticos. A intensidade e o
periodo de tais oscila¢oes é uma fungao das dimensoes dos anéis, uma vez que a correlacao
entre elétrons e buracos depende do tamanho dessas nanoestruturas. [26]

Outro trabalho importante nesse sentido foi apresentado por Chakraborty and Pietili-
nen, [1] cujo resultado final também ¢é descrito pela equagao . Portanto, um ntmero
significativo de trabalhos versando sobre a plausibilidade do efeito AB em éxciton ou
particulas neutras podem ser encontrados na literatura, assim como sobre a procura por

observagao experimental destas oscilagoes.
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Capitulo 5

Técnicas Experimentais e

Caracterizacao Estrutural

Neste capitulo serao descritas as amostras e os sistemas experimentais utilizados nesse
trabalho. As técnicas s@o a epitaxia por feixe molecular, microscopia de forca atémica,

microscopia eletronica de transmissao, fotoluminescéncia e magnetofotoluminescéncia.

5.1 Epitaxia por Feixe Molecular

A técnica de epitaxia por feixe molecular permite o crescimento de estruturas cris-
talinas de semicondutores, metais e de heteroestruturas através de feixes moleculares ou
atomicos. [I, 2] Com esta técnica é possivel crescer solidos com espessuras definidas em
escala atomica. Isso é possivel gracas a baixa velocidade da deposi¢cao dos elementos qui-
micos, com uma taxa da ordem de um plano cristalino ou monocamada por segundo. A
técnica de MBE é de uma grande versatilidade no crescimento de semicondutores elemen-
tares como Si e Ge, bindrios como GaAs, AlAs, GaN, InP, GaSb, InAs, ligas ternarias
tais como AlGaAs, InGaAs, GaAsSb, ligas quaternérias como InGaAsP, AlGaAsSh, etc.,
assim como no crescimento de heteroestruturas semicondutoras. Existem diversos mode-
los de méquinas disponiveis de acordo com a necessidade e disponibilidade financeira de
cada laboratoério além dos tipos de materiais que serao crescidos. Para materiais semi-
condutores, as mais comuns sao as camaras usadas no crescimento de elementos formados
pelas familias ITI-V e II-VI da tabela periodica.

A epitaxia por feixe molecular consiste na deposi¢ao controlada de a&tomos ou moléculas
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de determinados elementos quimicos sobre uma base cristalina (substrato) em condigoes
de ultra-alto-vacuo (UVA). A primeira maquina de MBE (representagao esquemaética na
Figura foi construida em meados dos anos 50 no Laboratorio da Siemens Research.
Na época, as condi¢oes de vacuo dentro da camara de reagao eram insatisfatorias (1073
Pa) para um crescimento de alta qualidade, pois a condigao de alto vacuo é necesséria
para impedir a incorporagao de impurezas indesejadas, como o carbono, proveniente dos
componentes da camara de crescimento. [3] Dez anos mais tarde, Arthur [4] e Cho [5]
no laboratoério da Bell conseguiram obter condicoes de UAV com pressao de 107! Pa,
para estudar aspectos fundamentais da interacao de atomos de Ga e moléculas de As com
substratos cristalinos de GaAs.
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Figura 5.1: (a) Ilustragdo da técnica de epitaxia por feixe molecular. [6] O substrato
¢ colocado dentro da camara de crescimento através de um modulo de transferéncia.
Os elementos a serem depositados sao evaporados em células de efusao direcionadas ao
substrato. A dinamica de crescimento ¢ monitorada in situ pela técnica de RHEED. |7, 8]

Para realizar o crescimento, o substrato passa por um processo de degas (degaseifica-
¢ao) no estagio inicial do modulo de transferéncia, sendo deslocado na seqiiéncia para a
camara de crescimento onde é aquecido a temperaturas tipicas de algumas centenas de
graus Celsius. Elementos com alto grau de pureza, como arsénio, fosforo, galio, indio,

aluminio, silicio, ferro e berilio, sao evaporados das células de efusao gerando feixes mo-
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leculares direcionados ao substrato aquecido. Os fluxos desses elementos sao controlados

pela acao de obturadores que podem ser acionados mecanica ou eletronicamente.

5.1.1 Ambiente de Ultra-Alto-Vacuo

A condigao primaria para se atingir um crescimento de dada amostra em escala atomica
com alto grau de cristalinidade ¢ manter dentro da camara de crescimento um ambiente de
ultra-alto-vacuo. Essa situacao é atingida para pressoes da ordem de 10~ Pa, utilizando
bombas turbo-moleculares e i6nicas de alta poténcia. Além disso, dentro do ambiente de
crescimento é utilizado um filamento de titdnio operando a altas temperaturas, fazendo
com que moléculas residuais de oxigénio sejam aderidas a resisténcia e, assim, reduzindo
ainda mais a pressao interna. O sistema composto pela camara e modulo de transferéncia
do substrato ficam em vacuo continuo e também sao isolados um do outro, afim de manter
a minima pressao possivel dentro da camara de crescimento.

Mesmo com uma pressao extremamente baixa, impurezas residuais estao presentes.
O substrato geralmente situa-se a 20 cm de distancia das células de onde sao emergidos
os feixes moleculares. Portanto, é desejavel que o livre caminho médio (L), ou seja, a
distancia média que um atomo percorre sem colidir com uma impureza, seja maior que a
distancia entre a abertura das células e o substrato. Se o livre caminho médio for inferior
a essa distancia, os feixes moleculares/atomicos serao espalhados pelas impurezas e uma
quantidade menor de material do que a esperada chegara ao substrato comprometendo,
assim, a qualidade do crescimento.

E possivel estimar a pressao minima necesséria para um crescimento de alta qualidade
utilizando o modelo cinético para um gés ideal, isto é, a massa de todas as particulas
sao iguais e suas velocidades obedecem a distribuicao de Maxwell-Boltzmann, as forcas
de interacao entre essas particulas sao desprezadas e a distribuicao do gas é isotrdpica.
Considerando que os feixes oriundos das células de efusao combinam-se com os gases
residuais, é possivel estimar a pressao residual através da equagao: [9]

1 1

r= ;T
\/§7mfdf andfeg 1+ Z

(5.1)

QN

s N

em que ny, dy e vy sao respectivamente a concentracao, o diametro e a velocidade média
do feixe molecular e as letras com indices g sao os mesmos parametros para o gés residual

dentro da camara. ds, ¢ a média aritmética dos diametros correspondentes dos elementos
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e do gas residual. O primeiro termo do lado esquerdo da equagao ([5.1)) descreve o livre

caminho médio, assim, m = L, e a concentracao n esta relacionada com a pressao e
%

a temperatura pela equacao:

=P
kT

onde kp ¢é constante de Boltzmann. Em condigoes tipicas v, >> vy e, assim, a equa-

n (5.2)

¢ao (j5.1)) pode ser re-escrita como:

P S

(5.3)

Reescrevendo a equagao anterior em termos de n, e substituindo nesta nova equacao a

eq. (5.2)), encontra-se o valor da pressao do gas residual:

(5.4)

Considerando alguns valores caracteristicos para o arseneto de galio, é possivel mostrar
que a pressao do gas ¢ da ordem de 10™* Pa, [9, [10] ou seja, essa pressao ¢ muito maior
que a alcancada nas maquinas de MBE. Por outro lado, a condicao de UAV ainda é
necessaria, do contrario, impurezas dos proprios componentes da camara sao aderidas ao
substrato durante o crescimento, comprometendo a qualidade da amostra. Outro ponto
interessante é considerar a pressao usual dentro do MBE e calcular o livre caminho médio
dos elementos usando a equagao anterior. Utilizando novamente os dados tipicos do GaAs,
mostra-se que o livre caminho médio é superior a 50 m, ou seja, muito superior aos 20 cm

que separam o substrato das aberturas das células de efusao.

5.1.2 Preparacao do Substrato

Os substratos utilizados sao adquiridos comercialmente com os planos cristalinos es-
pecificados. Sao fixados em um bloco de molibdénio através de pingas se o crescimento
for realizado individualmente. Quando varios substratos sao colocados simultaneamente,
utiliza-se entao indio fundido para adesao das matrizes ao porta-substrato. Embora a tem-
peratura de fusao do indio seja de 156 °C', enquanto que a temperatura de crescimento é
aproximadamente de 3 a 4 vezes mais alta, o indio derretido tem uma alta viscosidade,
mantendo o substrato aderido ao bloco durante todo o crescimento.

Na seqiliéncia os substratos sao transferidos para um ambiente de pré-vacuo dentro

do moédulo de transferéncia e, entao, deslocados para o médulo de degas. Nesse estéagio,



68

os substratos de GaAs sao mantidos a uma temperatura entre 300 e 350 °C' durante
trinta minutos com o objetivo de eliminar contaminantes, principalmente 4gua contida na

superficie.

5.1.3 Difracao de Elétrons de Alta Energia por Reflexao

Difracao de elétrons de alta energia por reflexdo (RHEED - do inglés Reflection High
Energy Electron Diffraction) é um sistema utilizado para monitorar a dinamica de cres-
cimento em tempo real. O sistema consiste em um canhao de elétrons com uma energia
em torno de 20 keV e comprimento de onda de de Broglie de 0,7 A direcionado para
o substrato com um angulo de aproximadamente 1°. Essa configuracao é escolhida de
forma que a penetracao do feixe incidente seja muito baixa, permitindo, assim, medir a
presenca de poucas camadas de atomos na superficie do material. O feixe refletido pela
superficie atinge uma tela de fosforo, na qual uma camera de video é acoplada e que
envia os sinais de RHEED para um software que transforma esses sinais em imagens. Isso
permite controlar a taxa de crescimento através das oscilagoes na intensidade dos sinais
de RHEED.

A Figura ¢ uma ilustracao de como é possivel monitorar o crescimento através
desta técnica. Em uma superficie perfeitamente plana as intensidades dos feixes de elé-
trons refletidos tem valor maximo possivel. Ao iniciar o crescimento do material, os ato-
mos depositados provocam espalhamento dos elétrons em dire¢oes aleatorias e reduzindo,
assim, a intensidade do sinal de RHEED analisado no software. Quando o crescimento
aproxima-se de uma monocamada (ML) a intensidade deste sinal volta a aumentar, sendo
méxima novamente quando uma ML é depositada. Desta maneira, uma oscilacao no pa-
drao do RHEED corresponde & deposi¢cao de uma monocamada. Portanto, o crescimento
¢ controlado em termos do namero de oscilagoes de RHEED por segundo, ou simplesmente
ML/s, que é conhecida como taxa de crescimento. Conhecendo a taxa de crescimento,
controla-se a quantidade de material depositado, e assim, a espessura desejada.

Outra importancia do estudo destas oscilacoes é a possibilidade de investigar a re-
construcao de uma superficie. Atomos superficiais possuem comportamentos distintos de
atomos ligados no volume do cristal, em virtude das diferengas nas ligacdes quimicas.
Deste modo, esses atomos podem ser deslocados para outras regides ou ainda gerar estru-

turas diferentes daquelas produzidas pelos atomos volumétricos. Esses comportamentos
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Figura 5.2: Representagao esquematica do funcionamento do RHEED. Na coluna da
esquerda é apresentado o ntimero de monocamadas depositadas, na coluna do meio, o
material e o comportamento do feixe de elétrons e, na ultima coluna, a intensidade do
sinal. Para uma superficie plana a intensidade do sinal é maxima. Quando feixes epita-
xiais sao direcionados ao substrato, a intensidade do sinal de RHEED diminui em func¢ao
do espalhamento dos feixes refletidos, ocorrendo uma reducao na intensidade do sinal.
Apos a deposicao de uma monocamada completa a intensidade das oscilacoes de RHEED
atingirao valores maximos novamente.

podem ser observados também através de estudos das intensidades RHEED.

5.1.4 Crescimento Epitaxial

O estagio final da preparacao do substrato e o inicio do crescimento comecam com a
insercao da amostra dentro da camara de crescimento e o posterior isolamento do mo-
dulo de transferéncia. Na seqiiéncia é feito o resfriamento de toda a méaquina de MBE
utilizando-se nitrogénio liquido, cujo objetivo é a diminuicao da concentragao de impu-
rezas residuais. Simultaneamente ao processo de resfriamento, as células de efusao sao
aquecidas para evaporar, ou sublimar em alguns casos, os elementos que serao deposita-
dos. A temperatura das células é mantida por termopares e controladores eletronicos de
poténcia para se obter uma temperatura constante e gerar um fluxo estavel do feixe de

material. No caso especifico do indio e gélio, suas células de efusao sao mantidas com
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uma diferenca de temperatura em torno de 60 °C entre a base e a ponta para prevenir a
condensacao de material na saida. Em frente as células existem obturadores que abrem
ou fecham as saidas, e interrompendo os feixes a qualquer momento. Este procedimento
permite programar o crescimento de diferentes materiais em camadas alternadas e com
interrupgao abrupta nas interfaces. O controle preciso da abertura ou fechamento dos
obturadores é de essencial importancia no crescimento controlado em escala atomica.

Apo6s o resfriamento do sistema e preparacao das células de efusao, inicia-se o processo
de desorcao de 6xidos contidos na superficie do substrato. Para o GaAs essa temperatura
é em torno de 580 °C. O processo de desorcao é monitorado via oscilagoes de RHEED. Os
oxidos contidos na superficie do substrato nao sao cristalinos e nenhum padrao de difracao
é observado inicialmente. Ao atingir a temperatura necessaria para a remogao completa
da superficie oxidada, é possivel observar padroes nas oscilagoes do RHEED oriundas da
superficie cristalina do substrato. Esta temperatura de desorcao dos 6xidos para o GaAs
é utilizada para calibrar o termopar, sendo usada como referéncia para o crescimento.

Durante o aumento da temperatura do substrato e de todo o crescimento de materiais
III-V, a célula de arsénio ¢ mantida aberta para deixar todo o ambiente de crescimento
imerso ou rico em arsénio. O crescimento de semicondutores durante a epitaxia é determi-
nado pelo coeficiente de adesao dos d&tomos e moléculas que estao chegando na superficie
do substrato. No caso dos semicondutores I1I-V da tabela periddica, o coeficiente de ade-
sao dos elementos do grupo IIT é 1 (um), enquanto que para os elementos do grupo V é
1/2 (meio). Assim, a velocidade de crescimento ¢ determinada exclusivamente pela taxa
de chegada dos elementos do grupo III. [11]

Apos a desorcao de 6xidos a superficie do substrato apresenta um alto grau de rugosi-
dade. Para eliminar essas rugosidades é entao crescida uma camada com uma espessura
menor do que 1 pum, chamada de camada buffer. Usualmente esta camada é crescida com
o mesmo material do substrato em uma temperatura de 580 a 600 °C, cuja espessura pode

ser determinada pela seguinte formula:
D=TxRxM (5.5)

onde D é a espessura desejada, T é o tempo de deposi¢ao (em segundos), R é a taxa de
deposigao (em MC/s) e M é a espessura de uma monocamada do material. Por exemplo,
para o caso do GaAs, escolhendo uma taxa de crescimento de 1 MC/s, sob um tempo de

exposi¢ao de 30 minutos e, sendo o valor de uma monocamada para este material é 2,83
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A, a espessura da camada buffer sera de:
D = 30(min) x 60(s) x 1(MC/s) x 2,83 = 5094 = 0,5 um (5.6)

Apos o crescimento do buffer a amostra estard pronta para o crescimento das nanoes-

truturas desejadas.

5.2 Amostras Utilizadas

As amostras utilizadas nessa tese foram crescidas em uma camara Riber 32P na Uni-
versidade de Arkansas. Foram crescidas uma amostra com uma camada de pontos quan-
ticos de InAs e outra de anéis quénticos com as mesmas condi¢oes dos pontos para se
comparar as diferengas nas propriedades morfologicas e 6pticas entre esses dois tipos de
nanoestruturas. Em ambos os casos foram utilizados substratos de GaAs semi-isolantes
nao dopados, os quais foram aquecidos incialmente a 580 °C para a desorcao de ¢xidos.
Sobre estes substratos foram crescidas camadas buffer de GaAs com 0,5 um de espessura.
Na seqiiéncia, ciclos com 0,14 MC de InAs com 2 segundos de interrupgao entre cada ciclo
sob fluxo de As, foram depositados até a formacao de 2,2 MC de InAs a 520 °C. Para
melhorar a distribuicao dos tamanhos, os pontos quanticos passaram por um processo
de annealing durante 30 s. Toda a dindmica de crescimento foi monitorada in situ pela
técnica de RHEED. As taxas de deposi¢ao para o InAs e GaAs foram de 0,065 e 1 MC/s,
respectivamente.

Apos a formagao dos pontos quanticos, uma fina camada de arseneto de géalio com
4 nm foi depositada. A partir destes pontos quéanticos se obtém a formacao dos anéis
quanticos. Para estudar as propriedades opticas, foram crescidas camadas tampao de
GaAs com 50 nm. Outras amostras, uma de pontos quénticos e outra de anéis, também
foram crescidas sem a deposicao desta tltima camada para o estudo da morfologia dos

anéis e pontos quanticos através da técnica de microscopia de forca atomica.

5.3 Microscopia de Forca Atdomica

A técnica de microscopia de for¢a atémica (AFM - do inglés Atomic Force Micros-

cope) é utilizada na investigagao de superficies através da obtencao de imagens em escala
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nanométrica. Estas figuras sao tomadas através da interacao de forcas atrativas e repul-
sivas entre uma ponta com alguns nandémetros de espessura e a superficie da amostra.
No primeiro caso, forcas de atragao do tipo Van der Waals atuam entre distancias de 1 a
100 nm. No segundo, quando a ponta ultrapassa o limite de poucos nandémetros, forcas
repulsivas oriundas do Principio da Exclusao de Pauli prevalecem. As variagoes provoca-
das por essas forcas de atragao/repulsao quando a ponta percorre uma determinada area

é analisada por um software que as convertem em imagens.

Detector

Laser

Amostra

Sistema
Piezoelétrico

Figura 5.3: Descrigao da técnica de AFM. Uma ponta ligada a um cantilever segue o relevo
da amostra que é deslocada por um sistema piezoelétrico. Um sistema 6ptico formado
por um laser e um detector analisam a deformacao do cantilever.

A Figural[5.3 mostra em detalhes o funcionamento de um dispositivo de microscopia de
forga atomica (AFM). A amostra é colocada sobre um sistema piezoelétrico, que aplicando
tensoes adequadas, permite a movimentacao nas trés diregoes espaciais. A ponta que varre
a amostra é ligada a um material chamado cantilever, que é deformado de acordo com
a interacao entre as forgas da ponta e dos atomos do material. O material que constitui
o cantilever obedece a Lei de Hooke. Assim, a constante de deformacao determina a
sensibilidade do equipamento, em que grandes deflexdes implicam em altas sensibilidades.
O relevo da amostra provoca deflexdes na ponta que, por sua vez, deforma o cantilever.
Essas deformacoes sao detectadas por um laser cuja reflexao é enviada a um detector.

As imagens tridimensionais obtidas por AFM sao extremamente tteis na andlise da

forma e das propriedades morfologicas de diversos tipos de materiais. E uma técnica
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que nao requer preparacao especial da amostra, sendo de facil operacao e permitindo a
visualizacao da superficie em trés dimensoes. As amostras de pontos e anéis quanticos
crescidas para estudos utilizando esta técnica nao possuem a camada tampao. Através
das imagens é possivel determinar a largura da base, a altura, a elongacao e as caracte-
risticas estruturais dos pontos e/ou anéis quanticos. E necessério levar em consideracao
a configuracao da ponta, uma vez que ela influencia diretamente nas medidas realizadas.
Uma ponta nao adequada leva a perda de resolugao da imagem e, podendo levar a in-
terpretagoes incorretas dos resultados. As imagens AFM de amostras de anéis e pontos
mostradas neste trabalho, foram obtidas em um microscopio Veeco Digital Instrument na

Universidade de Arkansas.

5.4 Microscopia Eletronica de Transmissao

O microscopio eletronico de transmissao (TEM - do inglés Transmission Electronic
Microscope) permite a observacao de estruturas em escala nanométrica. Diferentemente
das imagens obtidas por AFM, a utilizagao do TEM permite estudar estruturas quanticas,
como anéis e pontos, mesmo apés a cobertura das amostras com a camada tampao. Isso
é de grande importancia na Fisica de Semicondutores, uma vez que é possivel inferir com
alto grau de precisao a forma geométrica, tamanhos e, ainda, como a tensao se distribui
nestas amostras. Os detalhes completos da preparacao das amostras e funcionamento de
um TEM sao complexos e longos, portanto, fogem ao escopo deste trabalho. Nesta se¢ao
sera feita uma breve analise do equipamento.

O microscopio eletronico de transmissao consiste em uma fonte que acelera elétrons a
uma diferenca de potencial entre 50 e 1000 kV, permitindo obter imagens com aumento
de até 50 milhdes de vezes do tamanho real com uma resolucdo espacial em torno de 2 A.
O feixe de elétrons ¢ focalizado na amostra (imersa em um ambiente de vacuo) através do
uso de um conjunto de lentes eletromagnéticas. Esses feixes sao difratados pelo arranjo
cristalino da amostra (também é possivel medidas em materiais amorfos) e sao focalizados,
por uma lente objetiva, em uma tela ou chapa fotografica. Entre a lente objetiva e a tela
exitem outros conjuntos de lentes que permitem aumentar a imagem ou o diagrama de
difragao.

As amostras utilizadas precisam de uma preparacao especial, que depende do tipo de
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imagem que sera realizada: transversal ou no plano. Nos dois casos, sao necessarias amos-
tras com espessuras entre 500 e 5000 A, com superficies extremamente polidas e limpas
em ambos os lados. Geralmente as amostras semicondutoras sao preparadas utilizando
um canhao de atomos de Argonio, cuja finalidade é a obtengao de um pequeno buraco no
centro da amostra. O feixe de atomos é incidido inicialmente com um angulo de 15 graus
e, no estagio final da preparacao, o valor desse dngulo assim como a energia do feixe de
atomos sao reduzidos para se obter uma pequena ponta no centro do buraco, que sera
utilizada para a realizagao das medidas.

As medidas de transmissao nos anéis quanticos foram feitas com um microscopio FEI
TITAN 80-300 (Philips) utilizando um feixe de elétrons com 300 kV equipado com um
corretor Cs de imagem. As amostras foram preparadas usando polimento mecénico pa-
drao. Na seqiiéncia, foi realizado um novo polimento usando a técnica dimpling: sistema
que permite um polimento até a amostra atingir uma espessura de 20 pm. Finalmente, as
amostras foram deixadas por duas horas no sistema lon-Milling (Fischione Equipament)
sob baixa energia para se obter o furo necessario para as imagens de TEM. Todas as

medidas foram realizadas na Universidade de Arkansas.

5.5 Técnica de Fotoluminescéncia

Fotoluminescéncia (PL - do inglés Photoluminescence) é a emissao esponténea de luz
de um material sob excitacao 6ptica. A técnica de fotoluminescéncia consiste na analise
dos canais de recombinagao radiativos do par elétron-buraco foto-excitado.

A grande versatilidade desta técnica na caracterizacao de semicondutores permite o
estudo das propriedades Opticas em funcao da temperatura, intensidade de excitacao e
campos magnético e/ou elétrico externos. As caracteristicas dos espectros de emissao de
uma amostra permitem identificar impurezas, desordens na composicao de ligas, gaps de
energia, rugosidade de interfaces e investigar niveis discretos de energia. Além disso é
uma técnica nao-destrutiva e, em principio, nao requer preparacao especial das amostras.

A técnica de PL torna-se um pouco limitada para o estudo de materiais de gap indireto,
sendo dificil de se obter informacgoes quantitativas sobre densidades de dopagem ou de

impurezas. [12]
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5.5.1 Processos Fisicos Envolvidos na Fotoluminescéncia

Materiais semicondutores sao caracterizados pela presenca de uma banda de valores
proibidos de energia (entre 0 e 3 €V), chamada de gap de energia. Num semicondutor
intrinsinco (sem dopagem) a temperatura de 0 K todos os elétrons encontram-se na banda
de valéncia (BV) e todos os estados disponiveis (ndo ocupados) na banda de condugao
(BC). Quando um féton de energia maior que a energia de gap incide sobre um semicon-
dutor de gap direto, um elétron é promovido para a banda de condugao, e um buraco
é gerado na banda de valéncia. Se o féton incidente possui energia maior que o gap de
energia do material, elétrons e buracos terao um excesso de energia em relagao ao estado
fundamental de suas respectivas bandas. Estes portadores sofrem um decaimento intra-
banda através de transi¢bes nao-radiativas (com emissao de fonons), até que os elétrons
atinjam o minimo da banda de conducao e os buracos o maximo da banda de valéncia.
Finalmente elétrons e buracos, sem interacao Coulombiana, recombinam emitindo fétons
de energia igual ao valor do gap do material. O processo é representado na Figura . [13]
Com interacao Coulombiana, pares elétron-buraco podem formar éxcitons ou complexos

excitonicos antes de recombinarem e emitirem luz com energia menor que o gap.

4

BV

k=0

Figura 5.4: Representacao da estrutura de bandas de um semicondutor de gap direto.
Fotons de energia hv > E; excitam elétrons da banda de valéncia para a banda de con-
ducgao. Na seqiiéncia os portadores de carga relaxam para os minimos de suas respectivas
bandas pela emissao de fonons. Cada seta indica a emissao de um fonon actistico. Entao,
sem interacao Coulombiana entre elétrons e buracos, ocorre recombinacao via emissao de
um féton com energia igual a energia do gap, por par elétron-buraco recombinado.
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5.5.2 Montagem Experimental

As medidas de fotoluminescéncia em funcao da intensidade de excitacao e da tem-
peratura foram realizadas no Laboratério de Optica da Universidade de Arkansas. A
Figura |5.5| ¢ uma representacao esquemética do sistema utilizado. A amostra é imersa
dentro de um criostato refrigerado por um circuito de hélio fechado (CTI - Cryogenics -
model 22), que permite uma variagao de temperatura de 10 a 300 K, cuja excitagao ocorre
por meio de um laser de estado solido de 10 W (Coherent - Verdi-V10) com emissao em
532 nm. Em frente ao criostato, uma lente focalizadora (Mitutoyo - HO8000303A) reduz
o spot do laser em 50 vezes que, aliada a filtros de densidade neutra, permitem variar a
intensidade de excitacao em aproximadamente dez ordens de grandeza. A mesma lente
é utilizada para a coleta da luminescéncia e incidéncia numa camara CCD (do inglés -
charge coupled device) de InGaAs (Princeton Instruments - 7498-0001) refrigerada com
nitrogénio liquido e acoplada a um espectrometro (Acton Research Corporation - Spectra
Pro 2500 i) de 0,5 m.

As medidas em funcao da intensidade foram feitas no intervalo de 0,32 mW/cm? a
16,4 kW /cm? obtendo um total de quinze espectros por amostra. A dependéncia com a
temperatura foi estudada no intervalo de 10 a 300 K utilizando uma baixa intensidade de

excitagao (73 mW/cm?) para evitar efeitos de muitos corpos entre os portadores.

5.5.3 Magnetofotoluminescéncia

Uma das variagoes da técnica de fotoluminescéncia é a magnetofotoluminescéncia
(MPL - do inglés Magnetophotoluminescence), que consiste na mesma montagem expe-
rimental descrita na Figura exceto que neste caso é aplicado um campo magnético,
que pode ser orientado no sentido paralelo ou perpendicular a amostra dependendo do
modelo do equipamento. Além disso, é possivel aplicar campos positivos ou negativos,
sendo o sinal escolhido de acordo com o sentido aplicado do campo magnético. As medi-
das com campo sao importantes na Fisica de Semicondutores, pois permitem o estudo de
portadores confinados sob o efeito do campo magnético, que provoca aberturas dos niveis
de energia (Efeitos Zemman e niveis de Landau), estudo de spins, efeito Aharanov-Bohm,
além de um grande nimero de fenémenos de Fisica Fundamental.

As amostras foram medidas parcialmente na Universidade Estadual de Campinas e

outra parte na Universidade Federal de Sao Carlos. Os sistemas sao constituidos por
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Figura 5.5: Representagao da técnica de fotoluminescéncia utilizada. No sistema é possivel
realizar medidas com dependéncia da intensidade de excitacao, temperatura, PL resolvida
no tempo(PLTR) e PL de excita¢ao (PLE). Um laser de estado solido de 10 W ¢ utilizado
para excitar a amostra dentro de um criostato que permite uma variagao de temperatura
de 10 a 300 K. A luminescéncia é analisada via camara CCD. O mesmo laser pode ser
utilizado para excitar o laser de Titanio-Safira, que por sua vez é utilizado em medidas
de PLTR ou PLE. No caso de medidas resolvidas no tempo a analise da luminescéncia é
feita com uma caméara do tipo Streak Camera.

magnetos supercondutores (Oxford) com campos magnéticos de até 15 Tesla (17 bom-
beado). Os campos sdo gerados por uma bobina supercondutora refrigerada com hélio
liquido. A bobina e a amostra permanecem em regioes separadas, assim, a temperatura
da bobina é em torno de 4,2 K enquanto que a temperatura da amostra pode ser variada
de 2 a 300 K. Dependendo da precisao requerida para visualizar pequenos detalhes, as
medidas foram feitas de 0 a 15 Tesla com passo de 0,2 T de0OabTede0,5Tdebal5T.
A excitagao das amostras foram feitas usando laser de diodo (Laserline) emitindo em 532
nm. A luminescéncia das amostras foi coletada e analisada utilizando uma CCD de In-
GaAs (Princeton Instruments - 7498-0001) refrigerada com nitrogénio liquido e acoplada

a um espectrometro (Acton Research Corporation - Spectra Pro 2500 i) de 0,5 m.
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Capitulo 6

Resultados e Discussao

Neste capitulo sera demostrado a existéncia do efeito Aharonov-Bohm em particulas
neutras através das discussoes dos resultados tedricos e experimentais das caracterizacoes

estruturais e 6pticas em anéis quanticos de InAs.

6.1 Caracterizacao Estrutural

6.1.1 Microscopia de Forca Atomica

A caracterizacao estrutural inicial das amostras foi realizada por microscopia de forca
atomica em amostras de pontos e anéis quanticos de InAs sem a deposicao da camada
tampao. As Figuras[6.1[a) e (b) mostram essas imagens AFM das amostras de pontos e
anéis quanticos de InAs, respectivamente. A estatistica feita mostra que os pontos quanti-
cos possuem, em média, 6 nm de altura, 30 nm de diametro e densidade de 2,5x 10%em 2.
Para os anéis, as dimensoes médias nas respectivas diregoes perpendiculares [011] e [110]
sao de 57 e 60 nm para o didmetro externo, 13 e 17 nm para o diametro interno, e
densidade de 2,4 x 10%m=2. A assimetria detectada nos anéis esta relacionada com o
coeficiente de difusdo anisotropico do indio (veja segao 2.3.4). [I, 2] Embora os pontos
quanticos revelaram serem simétricos, em um trabalho paralelo ao escopo desta tese de-
monstramos que, apos a cobertura dos pontos de InGaAs com a camada tampao de GaAs,
uma assimetria também surge no perfil de potencial dessas nanoestruturas. [3] Assim, é
esperado que tanto pontos quanto anéis quanticos possuam, inerentemente, uma determi-

nada assimetria apos a deposicao da camada tampao. Através da imagem mostrada na

Figura (b), é também possivel observar a presenca de anéis com tamanhos distintos,
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cujas diferencas nas dimensoes sao oriundas de pontos quanticos com tamanhos diferentes.
Pontos quanticos menores formam anéis quanticos com raio menor quando comparados
aos anéis formados a partir de pontos quénticos maiores que, neste caso, possuem raio
interno maior. Na Figura [6.1c) é mostrada uma imagem tridimensional de um anel

quantico em forma de um tordide assimétrico.

é{\

o

(c)

Figura 6.1: Imagens AFM em escala tipica , 1 wm x 1 wm para: (a) pontos quanticos
de InAs, (b) anéis quanticos formados a partir de pontos quanticos apos a deposi¢ao de
4 nm de GaAs sob fluxo de Asy. (c) Imagem tridimensional de um anel quantico com
forma toroidal deformada.

6.1.2 Microscopia Eletronica de Transmissao

Um problema que permaneceu em aberto durante certo tempo era a discordancia que
havia entre os dados experimentais do tamanho usual dos anéis e os céalculos teoéricos
dessas dimensoes. Os tamanhos tipicos dos anéis de acordo com estudos por AFM (como
apresentados acima), mostravam um raio efetivo em torno de 40 a 60 nm, enquanto que

o raio eletronico estimado através de experimentos magneto-6pticos era em torno de duas
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a trés vezes inferior. [4] Aparentemente, a justificativa para esta discrepancia poderia ser
um encolhimento no tamanho dos anéis apoés a deposicao da camada tampao nas amostras
destinadas a estudos Opticos ou elétricos. Para resolver essa questao, realizamos medidas
de microscopia eletronica de trasmissdo (TEM) nos anéis cobertos pela camada tampao,

para comparar assim as diferengas nos tamanhos antes e apos a deposicao desta camada.

Figura 6.2: Imagens de microscopia de transmissao feitas no plano(a) e transversal (b)
aos anélis.

A Figura a) ¢ uma imagem de microscopia eletronica de trasmissao obtida no plano
da amostra dos anéis tomada proxima ao eixo da zona <001> com reflexdes no plano
(220). A Figura[6.2b) é uma imagem de TEM transversal de alta resolu¢ao desta mesma
amostra, mostrando uma altura média dos anéis em torno de 3 nm, e uma distancia entre
os apices do anel em torno de 30 nm. A partir das imagens no plano e transversal, observa-
se que os anéis quanticos da amostra onde foi depositada a camada tampao possuem de
fato, um raio externo menor do que o didmetro observado na imagem de AFM. As razoes
para essa reducao ainda nao sao bem conhecidas, e estudos na literatura indicam que
mecanismos associados a difusao do indio e a uma reconfiguracao no perfil de deformacao
apos a deposigao desta camada podem ser a razao para esta redugao. [5]

Na Figura[6.2|(a) é possivel também observar diversos anéis com uma forma alongada,
em que as regioes mais escuras nessas figuras correspondem a regioes com anéis com alta
concentracao de indio. Tal caracteristica é confirmada pela medida de dispersao de energia
por raios-X (EDX - do inglés Energy Dispersive X-Ray) em um tnico anel e apresentada
na Figura [6.3] onde foi mapeada a concentragao de indio ao longo do plano do anel. Essa
concentracao possui um maximo no apice do anel, diminuindo a partir do centro para as
bordas do anel. Note que proximo do centro do buraco existe somente InAs enquanto que

nos extremos do anel existe também a presenga de dtomos de Gélio oriundos da deposi¢ao
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Figura 6.3: Medidas de dispersao de energia por raios-x ao longo do plano de um tnico
anel utilizando um microscoépico de trasmissao.

da fina camada de GaAs e da camada buffer. Assim, as bordas sao formadas por ligas de
InGaAs. Outra caracteristica que emerge dessa figura ¢ a distancia entre os pontos onde
a concentracao de indio é maxima, em torno de 30 nm, que coincide com o valor obtido
da Figura[6.2(b).

Portanto, essas imagens de transmissao para anéis de InAs, tomadas no plano e na
transversal, sao mostradas pela primeira vez nesse trabalho, confirmando que apés a
deposi¢cao da camada tampao a geometria anelar é mantida. Contudo, os valores das
dimensoes laterais sao menores do que em amostras descobertas de anéis e observados
por AFM. Este é um dos pontos ainda nao compreendidos: porque as amostras com
camadas tampao ficam mais achatadas e ligeiramente menores que em amostras de anéis

idénticos mas sem as camadas tampao?

6.1.3 Difracao de Raios-X

Através das imagens de TEM foi possivel determinar a forma e tamanho dos anéis.
Entretanto, essas medidas podem apresentar um certo erro, uma vez que foi aplicada a

méxima resolucao possivel do microscopio. Nesse regime de medidas, efeitos da deforma-
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¢ao em volta do anel e contraste obtido pela difracao de elétrons podem levar a efeitos de
distor¢ao das imagens obtidas. Para confirmar os resultados obtidos por transmissao, fo-
ram realizadas medidas de difracao de raios-X em regime de baixo angulo no Laboratorio
Nacional de Luz Sincrotron (LNLS - Campinas - SP). Devido as altas energias dos raios-
X e o aparato tnico que permite a incidéncia em angulo rasante é possivel determinar
nao s6 a forma mas também como a deformacao se distribui ao longo das nanostruturas,
mesmo para aquelas amostras que foram cobertas com a camada tampao com dezenas de
nanoémetros de espessura. Essas medidas foram realizadas nas amostras de pontos e anéis
utilizando o feixe XRD2 do LNLS, e usando um eixo 4+2 do difratrometro. O angulo
inicial «; foi fixado em 0,28°, um pouco acima do angulo critico do GaAs, maximizando
o sinal para as duas amostras cobertas pela camada de 50 nm de GaAs. O sinal difratado
foi medido pela integracao do angulo de saida oy a partir de 0 até 0, 2°. [6] Medidas de di-
fracao de raios-X andmalas foram feitas proximas as extremidades de Ga-K, com energias
de 10267 eV e 10367 eV, para fornecer o contraste quimico que permite o mapeamento da

concentragao de indio e regides ricas em galio dentro das nanoestruturas estudadas. |7, §]

A Figura (a) mostra a varredura longitudinal # — 26, na vizinhanca da reflexao
no plano (220) do GaAs, para as amostras de pontos e anéis quanticos. Além da forma
pontiaguda dos picos de Bragg oriundos dos substratos de GaAs, nota-se também um
perfil de espalhamento difuso que denota a presenca de um gradiente de deformagcao nas
amostras de pontos e de anéis. A partir do eixo da Figura, convertido diretamente no
parametro de rede no plano, pode-se observar a extensao da relaxacao do parametro de
rede para pontos e anéis quanticos. Embora as duas estruturas sejam cobertas com uma
camada tampao de GaAs, o gradiente da deformacao observado para os pontos enterrados
(com camada tampdo) é muito maior do que para os anéis, indicando que nos anéis a
relaxacao da deformagao e/ou a interdifusdo do GaAs é bem mais efetiva. Perfis similares
para varreduras longitudinais foram encontrados nas reflexdes (220) e (220), inicialmente
sugerindo a auséncia de anisotropia na deformacgao dos dois sistemas. [3]

Para avaliarmos a composicao média dos pontos e anéis, usamos medidas de espalha-
mento andmalo de raios-x (ndo mostradas aqui) e que foram feitas com energias de 10267
eV, 10364 eV e 10367 eV (na extremidade de Ga-K), permitindo a extra¢ao da concen-

tragdo de galio e, conseqiientemente, a concentragao de indio (Cp, = 1 — Cg,) nas duas
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Figura 6.4: (a) Varredura radial na vizinhanga do plano (220) do GaAs (pontos sélidos)
e (220) (pontos abertos) para as reflexoes das amostras de pontos e de anéis. (b) Mape-
amento da concentragao de indio em funcao do parametro de rede no plano. Tamanho
lateral obtido a partir das regices de deformacao nas amostras de pontos (c) e de anéis
(d) obtidas pela largura da varredura transversal.

amostras. Nesse caso, comparando as varreduras longitudinais feitas abaixo da energia
na extremidade de Ga-K, é possivel estimar quantitativamente as composi¢oes de Ga (ou
In) como fungao do parametro de rede no plano. [7] Os perfis da composigao para pon-
tos e anéis sao mostrados na Figura (b) Note que nestes dois casos a concentracao
aumenta gradualmente de zero para o maximo de 0,27 para anéis e 0,48 para pontos,
respectivamente. A localizacao das regides com cada composi¢ao dentro de anéis e pontos
¢, entretanto, desconhecida nesse momento através da analise nesse procedimento.

E possivel também, quantificar a relaxacio da deformacao e fazer uma correspondéncia
com o espaco real para as amostras através do estudo dos parametros de rede. Varreduras

transversais (ndo mostradas aqui) foram realizadas para posigoes selecionadas das varre-
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duras longitudinais da Figura (a) fixando a condicao # — 20 e varrendo a amostra em
tnico angulo 6. Como resultado, cortes transversais levaram a um perfil com um tnico
pico, correspondendo a regides dentro das amostras com parametro de rede fixo. Através
da avaliagao da largura desses cortes, pode-se restabelecer diretamente o tamanho lateral
do parametro de rede na regido do espago real. [7] Os tamanhos dos parametros de rede
nas diregoes [110] e [110], e obtidos a partir das varreduras transversais nas reflexdes (220)
e (220), sdao mostrados nas Figuras [6.4c) e (d) para pontos e anéis, respectivamente. A
partir dessas anédlises observa-se que o tamanho lateral do parametro de rede ¢é similiar
para os pontos quanticos ao longo das diregoes [110] e [110], enquanto que uma grande
anisotropia é observada para os anéis. O perfil do parametro de rede para os anéis é,
portanto, muito mais alongado na dire¢ao [110] do que na diregao [110]. [3] A assinatura
do efeito no tamanho da anisotropia, nestas varreduras transversais, é muito mais clara do
que para varredura longitudinal devido, provavelmente, as condi¢oes de alta deformagao
que os anéis cobertos pela camada tampao estao sujeitos.

Embora o tamanho lateral do parametro de rede nao possa ser usado para reconstruir
um perfil tridimensional dos anéis e pontos cobertos, os resultados podem ser utilizados,
entretanto, na constru¢ao de um mapa bidimensional do parametro de rede local para as

duas amostras. Nas projecoes da deformacao as areas com cada paradmetro de rede sao

desenhadas seguindo a equagao de uma elipse ( L§2 )+ ( L§/2 <1),onde z, y e Liioq], L1
[100] [110]

sdo as coordenadas e o tamanho do parametro de rede ao longo das diregoes [110] e [110],
respectivamente. [3] As Figuras[6.5(a) e (b) mostram as projegoes do parametro de rede no
plano (a,,) para pontos e anéis quanticos obtidas a partir da avaliacdo das Figuras (C)
e (d). O tamanho do buraco no centro dos anéis foi introduzido artificialmente levando
em consideracao os resultados obtidos por técnicas de AFM e de TEM.

A analise da projecao pode ser extendida através da correlagao local do parametro de
rede e os resultados da composigao da Fig.[6.4(b). Uma vez que nessa figura a composigao
local é obtida para cada parametro de rede, informagao da composicao pode ser direta-
mente correlacionada com a projegao do parametro de rede equivalente da Fig. |6.5|(a-b).
Os resultados dos mapas da composicao quimica, ou concentracao de indio, sao mostrados
nas Figuras[6.5](c) e (d) para os pontos e anéis, respectivamente. Os mapas sao baseados
no ajuste polinomial representados pelas linhas tracejadas na Fig. |6.4{b), fornecendo um

perfil da composi¢ao suavizada dentro da barra de erro da técnica da difragao anémala
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Figura 6.5: Projegdes no plano do parametro de rede para pontos (a) e anéis quanti-
cos(b). (c) e (d) mostram as representagoes da concentragao de indio para cada regido
do parametro de rede dos pontos e dos anéis. Projecoes da deformacao eléstica no plano,
obtidas através da consideracao do desvio do parametro de rede medido pela relaxacao
na concentragao da liga, sdo mostradas nos painéis (e) e (f).

e evitando flutuacgoes estatisticas que podem afetar o perfil das projegoes. Os resultados
das projecoes mostram que as regides centrais das duas nanoestruturas sao mais ricas em
indio do que as regioes externas.

Finalmente, a projecao da deformacao local no plano (g//) pode ser obtida, uma
vez que €, = (a;; — a)/a, onde a;; é o parametro de rede local no plano a partir das
projecoes das Figuras [6.5(a) e (b), e a ¢ o parametro de rede do material volumétrico
obtido pela lei de Vegard para as ligas InAs e GaAs. Pode-se observar nos mapas das
Figs. (e—f ) que a regiao de maior deformagao para os anéis esta extremamente localizada

na regiao central do anel. Por outro lado, o maximo da projecao da deformacao para
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os pontos quanticos ¢é localizada em uma regiao de tamanho intermediario. Note que
nos pontos quanticos surge uma forte deformacao no centro das nanoestruturas e cuja
magnitude é reduzida progressivamente em direcao as extremidades. De acordo com esses
resultados podemos verificar que, em média, os pontos quanticos possuem um didmetro
de 40 nm na dire¢ao [011] e em torno de 37 nm na diregao [110], sendo ligeiramente
assimétricos. Entretanto, essa assimetria é muito mais pronunciada nos anéis quanticos,
sendo possivel observar claramente uma elongagao presente. Na diregao [011] o didmetro
mede em torno de 100 nm enquanto que na dire¢ao [110] esse valor é de 70 nm. As
diferengas observadas nessas medidas comparadas com as obtidas nas imagens AFM se
devem ao fato da difusao anisotropica de indio para as bordas externas apds a deposicao da
camada tampao e a conseqiiente substitui¢ao de atomos de Ga por atomos de In (formagao
de ligas InGaAs). Outro efeito causado por essa migragao anisotropica é a observagao de
uma dréstica redugao na intensidade da deformagao no centro da amostra. Outro fato
interessante é notado quando comparamos o resultado apresentado na Figura|6.5(b) com
aquele obtido por microscopia de transmissao tranversalmente ao plano da amostra e
mostrado na Figura [6.2(b). A imagem TEM mostrou que a distancia entre os apices
dos anéis ¢ de aproximadamente 30 nm, sendo que este mesmo valor na Figura [6.5(f)
corresponde a distancia na diregao [011] em que a intensidade da deformagao ¢ méxima.

Essa boa concordéancia nas duas medidas corrobora as analises anteriores.
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6.2 Caracterizacao Magneto-Optica

6.2.1 Espectros de Fotoluminescéncia

Inicialmente as amostras foram estudadas opticamente pela técnica de magnetofotolu-
minescéncia (MPL) a baixas temperaturas. Na Figura [6.6{a) sao mostrados os espectros
de MPL em 0 e 15 T a temperatura de 2 K para os pontos quanticos, enquanto que na
Figura (b) sao apresentados os espectros nas mesmas condigoes para a amostra con-
tendo anéis quanticos. Deve ser lembrado que a tnica diferenca entre as amostras é que
apos a formacao dos pontos quéanticos ocorreu a deposicao de uma fina camada de GaAs
com 4 nm de espessura, levando & formagao dos anéis. Comparando os espectros das duas
amostras, observa-se um desvio grande para altas energias na posi¢ao do pico da amostra
de anel em relagao a de pontos quanticos. Esse desvio para o azul (~ 60 meV') é devido a

reducao vertical do potencial efetivo de confinamento dos anéis em rela¢ao aos pontos. [9]
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Figura 6.6: Espectros de magnetofotoluminescéncia a 0 e 15 T dos (a) pontos quanticos
e (b) dos anéis quanticos de InAs. Para os anéis ha duas bandas de energia associadas a
emissoes excitonicas provindas de dois grupos de anéis com diferentes tamanhos.

Nos espectros de fotoluminescéncia dos anéis observamos dois picos de emissao: um
ombro no lado de menor energia com menor intensidade, e o pico principal no lado de
maior energia com maior intensidade de emissao. Como pode ser notado na Figura[6.6(b),

os espectros de PL foram deconvoluidos por duas curvas Gaussianas, uma para cada banda
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de emissao. Os circulos vermelhos preenchidos representam o ajuste feito para a emissao
no lado de menor energia, e os circulos azuis abertos representam o ajuste realizado para
a emissao do pico de maior energia, respectivamente. Essas duas emissoes sao associadas
a recombinagao excitonica a partir de anéis com tamanhos distintos. As diferencas nas
dimensoes sao associadas a difusao do indio apds a deposicao da camada fina de GaAs
que leva a formagao dos anéis (veja capitulo 2) e ao fato que a espessura da camada de
GaAs depositada é constante, assim, pequenas flutuagoes na altura dos pontos quanticos
levam a diferentes areas expostas, as quais resultam em diferentes forcas dirigidas para
fora, criando anéis de tamanhos distintos. Como os tamanhos das nanoestruturas influ-
enciam diretamente na energia de ligacao dos éxcitons, dois conjuntos de anéis levam a
emissao de duas bandas de energia. Através das posigoes dos picos de fotoluminescéncia,
associa-se o ombro no lado de menor energia aos anéis quanticos com tamanhos maiores
em relacao aos anéis responséaveis pela emissao do pico mais intenso no lado de maior
energia (veja ilustragoes dos tamanhos dos anéis na Figura [6.6(b)). Essas duas emissoes
eram esperadas, uma vez que os resultados obtidos na microscopia de forga atémica (Fi-
gura[6.1[(b)) demonstraram a existéncia de duas familias de anéis. A partir de agora serao
analisadas as caracteristicas das duas bandas de emissoes dos anéis em funcao do campo
magnético aplicado, que serdao chamadas de pico 1 ou anéis 1 (QR1) e pico 2 ou anéis 2

(QR2), respectivamente.

6.2.2 Variacao do Momento Angular

As Figuras[6.7(a) e (b) mostram o comportamento da posi¢ao do pico de energia dos
espectros de MPL em funcao do campo magnético. Neste caso os valores dos pontos
experimentais da energia foram subtraidos do valor da energia a 0 T para se obter o des-
vio diamagnético da energia em meV. O desvio magnético para as duas classes de anéis
encontra-se em torno de 6 meV. Para o mesmo intervalo de campo magnético esse desvio
nos pontos quanticos (Figura[6.6/(a)) é de apenas 1,8 meV. Um critério utilizado para en-
tender o desvio diamagnético devido a um campo magnético aplicado perpendicularmente
ao plano do anel, é determinado pela extensao da fungao de onda do éxciton no plano do
anel. Efeitos de localizagao levam a uma compressao da funcao de onda e assim reduzem a
intensidade do desvio magnético. Os resultados experimentais mostram que esse desvio é

claramente maior para os anéis do que para os pontos quanticos, indicando que os efeitos
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de localizagao sao despreziveis nos anéis quando comparados a pontos quanticos. [10, [11]
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Figura 6.7: Posi¢ao do pico de energia em fun¢do do campo magnético: (a) para a emissao
dos anéis de tamanhos maiores (ombro no lado de menor energia); (b) para a emissao dos
anéis menores (pico principal no lado de maior energia).

Outra caracteristica que surge dos resultados dos desvios diamagnéticos observados
nas Figuras[6.7)(a) e (b) sao as trocas dos momentos angulares na regiao de 5,5 T caracte-
ristica de estruturas anelares quando estao sob a agao de um campo magnético externo.
O inset da Figura (b) mostra em maiores detalhes o desvio magnético em funcao do
campo magnético de 0 a 5 T. A aparente flutuacao que aparece, menor do que 0,5 meV,
no desvio magnético observado nas duas bandas de emissoes é atribuida a uma flutuagao
sistemética obtida no processo de ajuste dos espectros de fotoluminescéncia por curvas
Gaussianas, portanto, nao podem ser consideradas como oscilagoes reais. Como discutido
no capitulo 4, as caracteristicas observadas na Figura j& foram reportadas em outros
estudos. [I1], T2] Entretanto, nesses trabalhos os autores associam os resultados ao efeito
Aharonov-Bohm, cujo significado é um fen6meno unicamente de interferéncia quéntica
entre o potencial vetor e uma particula carregada. No entanto, os resultados dos traba-
lhos onde foram estudados a posi¢ao do pico de magnetofotoluminescéncia, incluindo os
apresentados acima, descrevem simplesmente a variagao do momento angular da particula
carregada ou do éxciton com o aumento do campo magnético, que surge da quantizagao
do momento angular quando o potencial vetor é inserido na equacao de Schrodinger sob

um potencial de confinamento anelar. [4]



91

6.2.3 Interferéncia de Aharonov-Bohm em Particulas Neutras

Como discutido acima, alguns trabalhos associam o comportamento da posicao do
pico de PL em fun¢ao do campo magnético aplicado perpendicularmente ao plano do
anel com a troca de momento angular, e outros dizem que tal comportamento é devido
ao efeito Aharonov-Bohm. Essa divida nao surge quando as oscilagoes sao observadas
na intensidade integrada, correspondente a area sob a curva do espectro de fotolumi-
nescéncia, sendo que a intensidade integrada é uma grandeza que descreve a magnitude
da ligagdo do par elétron-buraco. Nas Figuras [6.8(a) e (b) sao mostrados os resultados
experimentais da intensidade integrada em func¢ao do campo magnético para os dois con-
juntos de anéis quanticos. Claramente sao observadas oscilagdes para os dois casos, cuja
magnitude encontra-se muito acima do erro experimental, correspondendo as oscilacoes

de Aharonov-Bohm oriundas de éxcitons ou particulas neutras.
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Figura 6.8: Intensidade integrada dos espectros de fotoluminescéncia relativas as emissoes
dos anéis (a) 1 e (b) 2 em func¢ao do campo magnético aplicado, respectivamente.

As oscilagoes observadas sao claramente dependentes das dimensoes dos anéis. No
caso dos anéis maiores (QR1) as oscilagoes ocorrem em um intervalo de 15 Tesla com um
periodo de 9 T e correspondendo ao intervalo no campo magnético entre dois maximos.
Enquanto que para os anéis menores (QR2), o intervalo é de 5 T com um periodo de 3,5
T. Além disso, quando comparadas as duas oscila¢oes, os maximos e minimos ocorrem
em oposicao de fase, com diferentes valores nos intervalos de campo magnético e periodo.
Na seqiiéncia, serao explicadas as razoes para os diferentes periodos e seqiiéncias nas fases
das oscilagoes. [13]

Vamos considerar um anel sob o efeito de um campo magnético aplicado perpendicular
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ao plano do anel e concentrado no centro. O fluxo magnético que atravessa o anel deve
ser igual ao fluxo quéntico:
d =9, (6.1)

h
Brr? = ?C (6.2)

em que B é o periodo do campo magnético (9 e 3,5 T), r é o raio efetivo do anel, h é a
constante de Planck, ¢ é a velocidade da luz e e é a carga elementar do elétron. Desta
maneira, utilizando a equacao acima, determinamos raios médios de 22,5 nm e 11,6 nm
para os grupos de anéis 1 e 2, respectivamente.

A segunda caracteristica, a seqiiéncia fora de fase dos méaximos e minimos para os
anéis 1 e anéis 2, é uma questao central nessa discussao. Para explica-las, serd desen-
volvido um modelo simples para a interagao do par elétron-buraco interagindo em um
anel unidimensional e & temperatura de zero Kelvin, [I4] [I5]. Na seqiiéncia, levaremos
também em consideracao a presenca de campos elétricos no plano do anel e efeitos da
temperatura.

O entendimento do efeito Aharonov-Bohm para particulas neutras pode ser explorado
através de um modelo simples que descreve a correlacao entre a interferéncia AB e a
interacao elétron-buraco. De acordo com esse modelo, o Hamiltoniano de duas particulas
para um elétron e um buraco, interagindo através de um potencial de contato em um anel

de raio R, largura zero e atravessado por um fluxo magnético ® = 7R2B, é descrita por:

Hy = (P + 557)° n (Pr — 557)°

— V(8. — Or), 6.3
2m, 2my, (6 = 0n) (6.3)

onde foi utilizado a simetria de gauge da referéncia [16]. 6. é a posicao angular do
elétron (buraco), ﬁe(h) = %8/ 0e(ny € me € my, sao as massas efetivas do elétron e buraco,
respectivamente. A interacao Coulombiana de atragao entre elétron e buraco foi simulada
através do termo que descreve o potencial V§(0, — 0). O parametro V é escolhido de
tal forma que o estado fundamental do éxciton obtido neste modelo ajuste sua energia de
ligacao, cujo valor é de 4,35 meV. [17]

Este Hamiltoniano torna-se separavel se for feita uma mudanca de coordenadas do
centro de massa e da posi¢ao relativa do par elétron-buraco, A = (mef. + mpb,) /M,
0 = 0. — 0, respectivamente, onde M = m, + my. A autofungao do éxciton serd dada

por:
i JA
e’ _i®g

V(A 0) = Vo e %o x(0), (6.4)
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em que &y = %, J é um numero inteiro, € é a posicao angular relativa do par elétron-

buraco, e a fungao x satisfaz o teorema de Bloch e a seguinte condigao de contorno: [14]

127p

x(m) = e“x(=m), (6.5)

onde p pode ser restrito a primeira zona de Brillouin com p € (—1/2,1/2]. E interessante
notar aqui que |x(0)|* representa a densidade de probabilidade de encontrar elétron e
buraco em uma posi¢ao angular separada por um angulo 6. A periodicidade de W(A,0)
em 6, e 0, determina que o momento angular do centro de massa do par elétron-buraco,
em unidades de 7, assume valores inteiros de J = 0, £1, +2... e vJ+2(®/Py—p) € Z (onde
v = (mp—m.)/M) e, ainda, esses dois parametros devem possuir a mesma paridade. Desta
maneira, dado um valor inteiro de J, o parametro p pode ser determinado unicamente no
intervalo (—1/2,1/2]. Uma vez determinado o valor de p, é possivel resolver o problema
dos autovalores para x sob as condigdes de contorno da equagao [6.5] As autofungoes
correspondentes podem ser determinadas exatamente e a energia do éxciton obtida a
partir de um conjunto de equagoes transcedentais, como reportado na referéncia [13].

Neste momento, é facil entender que muitas das propriedades do sistema serao in-
variantes quando o fluxo magnético através do anel for alterado por nimeros miiltiplos
do fluxo quéantico, como por exemplo, a energia do éxciton. A Figura (a) ilustra a
dependéncia da energia excitonica a T = 0 K relacionada a transicao excitonica entre
elétron e buraco pesado com o fluxo magnético. O primeiro nivel de energia nesse caso
corresponde a estados claros, ou estados que podem ser ocupados por éxcitons, enquanto
que os primeiros estados excitados sao estados escuros que nao podem ser acessados opti-
camente. [18] Com o aumento do fluxo magnético, a partir de ®/Py = 0 até &/Pg = 1/2,
os estados escuros se aproximam do nivel exciténico.

E possivel analisar também em funcéo do fluxo magnético a forca de oscilador, que é
relacionada ao movimento relativo do par elétron-buraco, descrito por x na equagao [6.4]
A temperatura de zero Kelvin, a forca de oscilador do estado fundamental, J = 0, é dada
por:

I - y/zﬂ oA, 0) da2 = XOF (6.6)
0

2T

sendo uma funcao periédica do fluxo magnético, como representado na Figura (b)
Nesses calculos foram considerados os seguintes parametros de banda do InAs: massa no

plano my, = (71 + 7) ! e m. = 0,026, onde vy, = 20,4, e o = 8, 3. [17] Note que foram
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Figura 6.9: Dependéncia do fluxo magnético para os primeiros estados do nivel excitonico
relacionado ao buraco pesado com energia de ligacao de 4,35 meV: a curva em verde
corresponde a éxcitons em estados claros, enquanto que as curvas em cinza correspondem
a éxcitons oriundos de estados escuros. (b) Forca de oscilador a diferentes temperaturas
como func¢ao do campo magnético.

usadas as massas de buraco pesado no plano (100), presumindo que o éxciton relacionado
ao buraco leve, com massa mj, = (71 — 72) "}, ocupa posi¢oes em energia mais elevadas
devido a efeitos de compressao/deformagao.

Para entender melhor as oscilagoes apresentadas na Figura (b), em termos da in-
terferéncia Aharonov-Bohm, mostramos na Figura [6.10}(a) o célculo da densidade de pro-
babilidade |x|*> para fluxo zero e ®/®; = 1/2, e sua relagdo com a forga de oscilador
(Figura[6.10[(b)). Para os dois casos de fluxos magnéticos, a fungio y* tem perfodo de 2,
mas para ¢ /Py = 1/2, a fungao de onda y satisfaz a condigdo de contorno anti-periddica
da eq. [6.5] levando a um cancelamento da densidade de probabilidade em § = £, o qual
simula um aumento no confinamento da funcao de onda e, conseqiientemente, sua con-
centragao proximo a 6 = 0. Os resultados apresentados nessa figura mostram claramente
que tanto para a aplicacao de um fluxo magnético, quanto para o caso de fluxo zero, a
densidade de probabilidade de encontrar elétron e buraco pesado juntos é maxima. Sem
a presenca do fluxo magnético, existe uma propabilidade em torno de 10% de encontrar
elétron e buraco em direcoes opostas dentro do anel, entretanto, quando o fluxo magnético
¢ aplicado e igual a 1/2, essa probalidade é nula, mostrando que é impossivel encontrar
elétron e buraco em posicoes opostas, como ilustrado na Figura m(a). A correspon-

déncia entre a probabilidade de se encontrar elétron e buraco juntos ou separados com
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Figura 6.10: Densidade de probabilidade de encontrar elétron e buraco pesado em dife-
rentes posicoes angulares #: Linhas continuas correspondem a ® = 0 e linhas pontilhadas
a ®/®y =1/2. Os desenhos da parte inferior ilustram onde é possivel ou néo se encontrar
elétron e buraco em diregdes opostas dentro do anel. (b) Intensidade da forca de oscilador
em funcao do fluxo magnético em T = 0 K.

a forca de oscilador ¢ apresentada na (Figura [6.10(b)). Na regiao onde x? ¢ maximo, a
curva com fluxo magnético igual a zero corresponde a um minimo na forca de oscilador,
enquanto que ® /Py = 1/2 corresponde a um méaximo na forga de oscilador.

E importante salientar aqui que se a interacao entre elétron e buraco nao for consi-
derada, ou seja, o segundo termo que simula o potencial de interagao Coulombiana na
Hamiltoniana da eq. for desprezado, a correlagao e — hh desaparece e as oscilagoes
da forga de oscilador se anulam. Portanto, a ligacao Coulombiana que existe entre as
particulas, mesmo que seja relativamente fraca por ser uma interacao de curto alcance,
é fundamental para a observacao da interferéncia de Aharonov-Bohm através das oscila-
¢oes na intensidade integrada dos espectros de fotoluminescéncia, como foi sugerido nas
referéncias [18, 19]. As Figuras [6.11)(a) e (b) ilustram como sdo os movimento relati-
vos de elétrons e buracos pesados dentro do anel com (particulas correlacionadas) e sem
(particulas nao-correlacionadas) a interagdo Coulombiana, respectivamente.

Como demonstrado no capitulo 2, Baranwal e colaboradores demostraram recente-
mente que a concentracao de indio em anéis de InAs é maxima no apice do anel e tem seu
valor reduzido & medida que se afasta do centro para as extremidades. [20] Esses resulta-

dos foram confirmados em nossos anéis mesmo ap6s a cobertura das nanoestruturas com a
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(a) (b)

Figura 6.11: Movimento relativo entre elétrons e buracos (a) sem considerar (particulas
nao-correlacionadas) e (b) considerando (particulas correlacionadas) a intera¢do Coulom-
biana. No primeiro caso elétrons e buracos deslocam-se em diregoes contrarias devido
as cargas elétricas serem opostas. No segundo as duas cargas elétricas movem-se juntas
(centro de massa) ao longo do anel.

camada tampao de GaAs, como demonstrado na Figura[6.3] A diferenga na concentragao
de indio ao longo do anel cria um maior potencial de confinamento na regiao onde ha mais
In, atraindo o par elétron-buraco na regiao do apice do anel e deslocando sua funcao de
onda na dire¢ao do centro do anel. Essa caracteristica associada aos efeitos piezoelétricos
presente nos anéis introduz um momento de dipolo efetivo entre o par elétron-buraco,
deslocando o buraco para o fundo e o elétron para o topo do anel. [2I] O momento de
dipolo do éxciton dentro do anel é positivo e foi determinado experimentalmente que o
centro de gravidade do elétron é aproximadamente 1 nm acima do centro de gravidade do
buraco. [22] Esses resultados estdo em acordo com a teoria desenvolvida nessa tese que

demonstra que elétron e buraco circunscrevem o anel juntos proximos ao raio interno.

6.2.4 Efeitos do Campo Elétrico

A presenca de um campo elétrico interno no plano nos anéis é um efeito que também
gera assimetria e poderia levar & inversao do méaximo da forca de oscilador, e conseqiien-
temente explicar a ocorréncia de inversao de maximos e minimos nas oscilacoes AB obser-
vadas nas Figuras [6.8/(a) e (b). Campos internos sdo causados pela compressao uniaxial
e a subseqiiente piezoeletricidade que pode ser relativamente forte em estruturas de pon-
tos quanticos de InGaAs, devido ao descasamento do pardmetro de rede entre GaAs e

InAs. |21} 23] O campo elétrico F' no plano ao longo do eixo-x pode ser introduzido na
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Hamiltoniana do sistema como:

H = Hy + eF R(cos(6.) — cos(6))). (6.7)

Forc¢a de Oscilador

02 04 06 08 10
(I)/CD0

Figura 6.12: Estado fundamental da forca de oscilador para éxcitons de buracos pesados
(curvas solidas) e para buracos leves (curvas pontilhadas) como fun¢ao do fluxo magnético
e para dois valores de campos elétricos no plano.

Para resolver esse problema, é possivel adotar um conjunto de bases das autofuncoes
de Hy para encontrarmos as novas solucoes. E relativamente facil mostrar que o campo
elétrico somente acopla estados cujo momento angular do centro de massa [J na eq.
difere de um. Em termos gerais, espera-se que a forga de oscilador diminua com o aumento
do campo elétrico, uma vez que a separacao entre elétrons e buracos serd aumentada. Na
Figura [6.12] ¢ mostrado o comportamento da forca de oscilador como fun¢ao do fluxo
magnético aplicado tanto para éxcitons relacionados com o buraco pesado quanto para o
buraco leve com dois valores de campo elétrico no plano para T = 0 K. [13] A inversao no
méximo da forca de oscilador com a aplicacao do campo elétrico é evidente, mostrando
que a presenca de um campo elétrico na amostra pode justificar as diferentes seqiiéncias de
maximos e minimos nas oscilacoes Aharonov-Bohm observadas para os dois tamanhos de
anéis. Quanto maior for a magnitude do campo elétrico, maior seré a projecao dos estados
impares do estado fundamental com uma fun¢ao angular par y. Isso é particularmente

importante para ®/®; = 1/2 acima do campo critico, quando o estado fundamental é
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uma fung¢ao impar com for¢a de oscilador nula. [13] Certamente, para um anel quantico
de largura (secao reta) finita, essa reducao extrema nao deve ser esperada.

Os efeitos de campos elétricos internos em anéis discutidos acima foram descritos em
trabalhos anteriores em anéis alongados. [21] Como discutido no capitulo 2, durante o cres-
cimento de anéis de InAs, devido as diferengas nos parametros das ligas, uma anisotropia
nos campos de compressao/expansao é formada no plano (001) levando a uma elongagao
dos anéis na direcao [110]. [24] Esse efeito que ¢ observado em muitos anéis de InAs/GaAs
leva a formacao de campos elétricos internos devido aos efeitos de piezoeletricidade. Para
verificar a presenca destes campos foram feitas medidas de fotoluminescéncia em fungao

da intensidade de excitacao do laser.
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Figura 6.13: (a) Espectros de fotoluminescéncia em fun¢ao da intensidade de excitagao
no intervalo de 0,36 mW/cm? - 16,4 kW /cm?. (b) Posigao do pico dos espectros de PL
em funcao da intensidade de excitagao.

A Figura [6.13(a) apresenta os espectros de fotoluminescéncia a 10 K em funcdo da
intensidade de excitagao. Com o aumento da intensidade de excitagao, surgem picos
adicionais no lado de maior energia, atribuidos ao preenchimento dos estados excitados
do grupo de anéis (QR2) com menores espessuras (banda de emissdo dominante). Com o
aumento da intensidade de excitagao do laser, h4 um aumento na populacao de portadores
nos anéis, que leva a uma blindagem do campo elétrico interno.

A Figura m(b) mostra os resultados do desvio da energia (posigdes dos picos de
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energia subtraidos do valor da posi¢ao do pico para menor intensidade de excitagdo) em
funcao da intensidade de excitacao. Fica claro que para os anéis quanticos maiores e mais
achatados (QR2) ha um desvio para altas energias, sugerindo que ha uma blindagem do
campo elétrico interno nesses anéis. Esse desvio para altas energias no entanto, nao é
observado para os anéis menores e mais espessos (QR1), onde a posi¢ao do pico perma-
nece praticamente constante com a variagao da intensidade de excitagao, mostrando que
para essa classe de anéis os efeitos de campos elétricos sao despreziveis. Esses resultados
corroboram a hipoétese do modelo tedrico usado para explicar a intensidade das oscilacoes
observadas nas emissoes das bandas nos experimentos de magnetofotoluminescéncia. En-
tretanto, um ponto que nao esta claro é porque os efeitos do campo elétrico interno nos
@ R1 sao despreziveis, enquanto que os efeitos da elongagao deveriam existir em todos os
anéis. Uma possivel explicacao para isso ¢ que a largura dos anéis correspondente aos
@ R1 é maior que para os (QR2, como demonstrado acima, e o efeitos de tensao podem ser
menores para os (JR1 do que para os (QR2, assim resultando em um campo piezoelétrico
muito menor. Portanto, as seqiiéncias de minimos e méaximos observados nas oscilagoes da
intensidade dos QQ R2, sao atribuidos ao efeito Aharonov-Bohm combinado com a presenca
de um campo elétrico no plano dos anéis.

Para confirmar os resultados sobre esta questao do campo elétrico, foram realizados
experimentos de fotoluminescéncia usando luz da emissao polarizada linearmente para
avaliarmos os efeitos da anisotropia das nanoestruturas. Os espectros de fotoluminescéncia
linearmente polarizados dos pontos e anéis quanticos para as diregoes [110] e [110] a
10 K sdo mostrados nas Figuras [6.14)(a) e (b), respectivamente. Na Figura [6.14)c) sdo
apresentadas as curvas Gaussianas utilizadas para ajustar os picos (QR1 e QR2) da
Figura m(b) Como pode ser observado, os picos dos anéis no lado de menor energia
tém as mesmas intensidades para polarizacoes lineares nas duas diregoes perpendiculares,
isto é, a altura do picos sao as mesmas, assim, a polarizagao para essa classe de anéis é
nula. Por outro lado, o pico principal dos anéis assim como os picos dos pontos quanticos
exibem uma polarizacao de aproximadamente 5%.

Mesmo para anéis perfeitamente simétricos, onde as posicoes médias de elétrons e
buracos sao iguais, existe uma separacao dos picos de densidade de probabilidade dos
portadores nas respectivas direcdes perpendiculares. [2I] E esperado que para anéis as-

simétricos, essa separacao seja maior, e a presenca de um campo piezoelétrico quebraria
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Figura 6.14: Medidas de fotoluminescéncia resolvidas em polarizacao linear para (a) pon-
tos quanticos e (b) anéis quanticos. Na escala a direita é mostrado o grau de polarizagao.
(c) Curvas gaussianas utilizadas para deconvoluir os espectros dos anéis.

a simetria cilindrica do par elétron-buraco, distanciando os portadores um do outro. O
quao longe os portadores podem ser separados é uma dependéncia direta da intensidade
do campo piezoelétrico. Se o campo é forte, entdo a funcdo de onda do elétron/buraco
serd localizada em um minimo de potencial com uma fraca sobreposicao nas suas fungoes
de ondas. Por outro lado, se o campo piezoelétrico é fraco, a funcao de onda do elétron
sera delocalizada em torno do anel devido & sua pequena massa efetiva, embora a funcao
de onda do buraco permanega mais localizada. [2I] Dessa maneira, o campo piezoelétrico
pode ser mais forte em anéis QR2 do que em anéis (QR1. Para o primeiro caso quando
esse campo ¢ fraco, as fungoes de onda de elétrons e buracos sao extendidas no anel (uma
vez que a razao entre os raios nas diregoes [110] e [110] é pequena), e nenhuma polarizagao
poderia ser observada nos espectros de PL, como foi demonstrado na Fig. [6.14|b), assim

como o desvio para altas energias da posicao do pico em func¢ao da intensidade de excita-
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¢ao mostrada na Figura [6.13] ser nulo. O grau de polarizacao apresentado pelos anéis do
pico de maior emissao (QR2) é entao devido ao intenso campo piezoelétrico dentro desse
conjunto de anéis e a assimetria nas duas diregoes perpendiculares, também confirmado
pelo desvio para altas energias da posi¢ao do pico em funcao da intensidade de excitagao.
Outro ponto que pode ser levado em consideracao aqui é relacionado com a altura dos
anéis. De acordo com Warburton e colaboradores, [22] a tensdo ¢ mais concentrada em
anéis com altura menor do que em anéis com alturas maiores. Assim, pode ser conside-
rado que o conjunto de anéis 2 possui uma altura menor do que os anéis 1, o que esta em
boa concordancia com os resultados de polarizagao linear mostrados aqui, assim como a
hipdtese inicial sobre as dimensoes dos dois conjuntos de anéis.

Os resultados obtidos com essas medidas de polarizagao linear também estao em bom
acordo com os resultados obtidos por difracao de raios-X apresentados na Figura [6.5)],
onde foram mapeados a deformagao/compressao ao longo dos planos dos pontos e anéis
quanticos, respectivamente. Como também foi discutido no capitulo 4, a grande maioria
dos artigos tedricos propunham que para ser observado o efeito AB em particulas neu-
tras, deveria necessariamente haver a presenca de um campo elétrico que separasse o par
elétron-buraco, criando assim as condi¢oes apropriadas para a observacao desse efeito.
Um dos méritos dessa tese foi demonstrar que é possivel a existéncia do efeito Aharonov-
Bohm mesmo sem a presenca desse campo elétrico, mostrando assim, que a caracteristica

fundamental para a observacao deste fendmeno é a correlacao excitonica.

6.2.5 Efeitos da Temperatura

Um segundo efeito investigado que poderia ser o causador da inversao nas seqiiéncias
de méximos e minimos nas oscilacoes é a temperatura. Para levar em consideracao esse

efeito, a equacao pode ser escrita de uma maneira mais geral como:

—E;/kgT
_ZJ]Je J/B
o —E;/kgT

S, e Bilke

I(T) (6.8)

onde [; é a forca de oscilador para o n-ésimo estado J com funcao de onda V;, [; =
| fOQW U ;(A,0) dAJ?. Voltando agora nas Figs. (a) e (b), a Figura (a) foi calculada a
energia do éxciton a T=0 K como funcao do fluxo magnético, e encontrado o comporta-
mento do estado fundamental (estados claros) e os primeiros estados excitados (estados

escuros). Com o aumento da temperatura, portadores comegam a popular niveis de mais
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altas energias com a conseqiiente diminuicao da ocupacgao do estado fundamental, fa-
zendo com que os niveis de estado claro e escuro se aproximem, reduzindo a forca de
oscilador e sua amplitude. Para temperaturas relativamente altas, o efeito da tempera-
tura transforma o méaximo da forga de oscilador em um minimo em ®/®, = 1/2 para
éxcitons relacionados ao buraco pesado, como mostrado na Figura (b) Portanto, a
temperatura é o segundo efeito capaz de explicar as inversdes nos maximos e minimos das
oscilagoes referentes as duas classes de anéis.

Para investigar esse efeito, foram realizados experimentos de fotoluminescéncia em
func¢do da temperatura no intervalo de 10 a 280 K. A Figura [6.15] mostra espectros de
fotoluminescéncia para diferentes valores de temperatura. No regime de baixas tempera-
turas os espectros de PL sao dominados pela emissao dos anéis quanticos QR2. Com o
aumento da temperatura, a intensidade relativa entre as emissoes dos anéis QR1 e QR2
modifica-se, sendo que acima de 160 K a intensidade de emissao dos anéis (QR1 supera a
intensidade de emissao dos anéis QR2. Essa inversao a altas temperaturas é atribuida a
a transferéncia de portadores entre as duas classes de anéis via camada molhada, favore-

cendo os estados de menores energias, similarmente aos efeitos ja observados em pontos

/ \ 10 K
140 K
160 K
180 K

0,96 1,04 1,12 1,20 1,28 1,36
Energia (eV)

quanticos.

Intensidade (u. a.)

Figura 6.15: Espectros de fotoluminescéncia dos dois conjuntos de anéis quéanticos em
funcao da temperatura.
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Figura 6.16: Intensidade integrada normalizada a 10 K em fun¢ao da temperatura, para
as emissoes dos dois conjuntos de anéis. (b) Calculo da forca de oscilador (normalizada a
0 K) em fungao da temperatura e para trés diferentes intensidades de campos elétricos.

Na Figura[6.16|é mostrado o comportamento da intensidade integrada da PL para cada
banda de emissao em fungao da temperatura. O decaimento da intensidade integrada com
a temperatura é esperado devido & ocupagao de estados escuros (Fig. . Entretanto,
como pode ser observado, para os anéis quanticos 2 ha um aumento na intensidade in-
tegrada entre 10 K e 100 K, enquanto que para a primeira classe de anel s6 existe uma
diminui¢do da intensidade com o aumento da temperatura. A Figura [6.16(b) é o resul-
tado da forca de oscilador em funcao da temperatura considerando diferentes valores de
campos elétricos. Quando o campo elétrico é zero, a curva tedrica reproduz os resultados
da intensidade integrada dos anéis quanticos do grupo 1 (QR1). Considerando a presenga
de um campo elétrico interno nos anéis, a forca de oscilador apresenta um aumento na
sua magnitude considerando o intervalo de temperatura de 0 a 100 K aproximadamente,
reproduzindo os resultados obtidos para a intensidade integrada dos anéis quanticos do
grupo 2 (QR2). Portanto, os resultados mostram novamente, em corroboragdo com 0s
resultados obtidos através do estudo da intensidade de excitagao, que existe de fato um
campo elétrico interno nos anéis do grupo 2 (QR2), enquanto que esse campo nos anéis
do grupo 1 é desprezivel.

A Figura mostra os resultados da intensidade integrada em fungao do inverso da
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Figura 6.17: Intensidade integrada em fungao do inverso da temperatura, para as emissoes
dos dois grupos de anéis.

temperatura para os dois conjuntos de anéis. Os dados experimentais foram fitados pela
equagcao descrita no capitulo 2:

1
I — 0

1+ Aexp (—%) + Bexp (—,i—%)

onde F, e Ep sao as energias de ativacao térmica. Essas energias foram obtidas pelo
diagrama de Arrhenius, de onde é possivel inferir informagoes sobre a transferéncia de
portadores. Uma das energias de ativagao obtida para os anéis do grupo 1 é de E4 = 13
meV, valor proximo a separacao de energia entre os estados claros e escuros mostrados na
Figura (a). Esta mesma energia nao foi obtida para os anéis do conjunto 2 devido ao
comportamento anémalo da intensidade integrada (aumenta com a temperatura até o va-
lor de 100 K), ndo permitindo um ajuste preciso dos pontos experimentais nesse intervalo
de temperatura. O valor obtido da segunda energia de ativacao foi de aproximadamente
160 meV, relacionada a energia correspondente a temperatura (7" > 150K) na qual inicia-
se o processo de dissociagao dos éxcitons. Esse valor é aproximadamente o mesmo para as
duas classes de anéis. A energia de 160 meV é aproximadamente o valor estimado para a
separacao de energia entre anéis quanticos e a camada molhada. Esse resultado confirma
que a inversao nas seqiiéncias de méximos e minimos para os anéis do grupo 2 (QR2)

da Figura [6.8(b) ndo pode ser atribuido a efeitos induzidos pela temperatura, uma vez
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que somente para temperaturas acima de T = 150 K observa-se uma reducao efetiva da
ocupacao do estado fundamental. Contudo, este valor estimado é muito acima do que a
temperatura em que as oscilagoes foram detectadas, T = 2 K. Assim, nossa interpretacao
é que as oscilagbes AB em particulas neutras s@o produzidas pelas assimetrias induzidas

pelos campos piezoelétricos internos.
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Capitulo 7

Conclusao

Nessa tese de Doutorado demonstramos pela primeira vez, utilizando espectroscopia
Optica, o efeito Aharonov-Bohm em particulas neutras modulado pela existéncia de um
campo elétrico interno. As oscilagoes de Aharonov-Bohm, observadas através da intensi-
dade integrada dos espectros de fotoluminescéncia em func¢ao do campo magnético, sao
consistentes com a existéncia de dois conjuntos de anéis quanticos com diferentes tama-
nhos. As diferengas nas dimensoes das nanoestruturas levaram a existéncia de oscilagoes
com diferentes periodos e inversoes nos seus maximos e minimos. Tais inversoes nas
sequéncias desses maximos e minimos foram explicadas através de um modelo teodrico
simples para um anel no qual foi considerada tanto a correlacao entre elétron e buraco
como inclui os efeitos de temperatura e de campo elétrico interno planar.

A presenga do campo elétrico foi confirmada experimentalmente através da anélise
dos efeitos do aumento da intensidade de excitacao sob a recombinagao excitdonica em
experimentos de fotoluminescéncia, mostrando que o campo elétrico é dependente das
dimensoes anelares. Através da mesma técnica, efeitos causados pela temperatura con-
firmaram as hipoteses do campo elétrico interno, assim como descartaram a temperatura
como sendo uma outra possivel causa para a inversao das fases das oscilagoes, uma vez que
os experimentos com campo magnético foram realizados em temperaturas bem inferiores
aquela em que a presenca de estados escuros tornam-se relevantes.

Mostramos ainda as diferengas na propriedades morfolégicas e dépticas em amostras de
anéis quanticos em relagao a outra amostra com um conjunto idéntico de pontos quéan-
ticos que nao foram transformados em anéis. Através das imagens de microscopia de

forca atdmica e de microscopia eletronica de transmissao determinamos as dimensoes das
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nanoestruturas antes e depois da deposicao da camada tampao. De forma inédita, a con-
centragao de indio e a configuragdo da compressao/expansao do parametro de rede ao
longo do plano dos anéis foram determinadas pelas técnicas de TEM e difracao de raios-X
utilizando luz sincrotron, respectivamente.

Portanto, demonstramos que os efeitos piezoelétricos induzem a modulagao das oscila-
¢oes de Aharonov-Bohm. Além disso, a interagao Coulombiana é um fator crucial para as
observagoes relatadas nessa tese; sem ela, a correlagao entre elétron e buraco nao existiria
e as oscilacoes AB nao seriam observadas.

Esperamos que estes estudos sejam usados em trabalhos futuros para estudos de outros

materiais nanoestrurados.



110

7.1 Publicacoes no Periodo da Tese

e V. G. Dorogan, Zh. M. Wanga, Vas. P. Kunets, M. Schmidbauer, Y. Z. Xie,
M. D. Teodoro, P. M. Lytvyn, Yu. I. Mazur, and G. J. Salamo, Materials Letters,

aceito para publicagao, (2011).

e L. F. dos Santos, Y. Galvao Gobato, M. D. Teodoro, V. Lopez-Richard, G. E. Mar-
ques, M. J. S. P. Brasil, M. Orlita, J. Kunc, D. K. Maude, M. Henini, and R. J.
Airey, Nanoscale Res. Lett. 6, 101 (2011).

e M. D. Teodoro, V. L. Campo Jr., V. Lopez-Richard, E. Marega Jr., G. E. Marques,
Y. Galvao Gobato, F. likawa, M. J. S. P. Brasil, Z. Y. AbuWaar, V. G. Dorogan, Yu.
[. Mazur, M. Benamara, and G. J. Salamo, Phys. Rev. Lett 104, 086401 (2010).

e D. F. Cezar, M. D. Teodoro, H. Tsuzuki, V. Lopez-Richard, G. E. Marques, J. P.
Rino, S. A. Lourengo, E. Marega Jr., I. F. L. Dias, J. L. Duarte, P. P. Gonzélez-
Borrero, and G. J. Salamo, Phys. Rev. B 81, 233301 (2010).

e Vas. P. Kunets, M. D. Teodoro, V. G. Dorogan, P. M. Lytvyn, G. G. Tarasov, R.
Sleezer, M. E. Ware, Yu. I. Mazur, J. S. Krasinski, and G. J. Salamo, Appl. Phys.
Lett. 97, 262103 (2010).

e L. Villegas-Lelovsky, M. D. Teodoro, V. Lopez-Richard, C. Calseverino, A. Mala-
chias, E. Marega Jr., B. L. Liang, Yu. I. Mazur, G. E. Marques, C. Trallero-Giner,
and G. J. Salamo, Nanoscale Res. Lett. 6, 56 (2010).

e D. F. Cesar, M. D. Teodoro, V. Lopez-Richard, G. E. Marques, E. Marega Jr.,

V. G. Dorogan, Y. I. Mazur, and G. J. Salamo, Carrier transfer in the optical

recombination of quantum-dots, artigo submetido ao Physical Review B.

7.2 Trabalhos Apresentados em Congressos Internacio-
nais

e M. D. Teodoro, G. E. Marques, V. Lopez-Richard, and G. J. Salamo, Aharonov-

Bohm oscillations in neutral particles. 2" EuroMagNET summer school "Science

in High Magnetic Fields", (2010) Ameland, Holanda.



111

e M. D. Teodoro, G. E. Marques, V. Lopez-Richard, E. Marega Jr., and G. J. Salamo,

Optical Aharonov-Bohm interference from neutral excitons in type-I nanorings. 19"

International Laser Physics Workshop, 2010, Foz do Iguagu, PR.

e M. D. Teodoro, V. L. Campo Jr., V. Lopez-Richard, E. Marega Jr., G. E. Marques,
Y. Galvao Gobato, F. Iikawa, M. J. S. P. Brasil, Z. Y. AbuWaar, V. G. Dorogan, Yu.

I. Mazur, M. Benamara, and G. J. Salamo, Magneto characterization of quantum
rings for applications in the areas of security and biomedical imaging, I encontro
Nacional da Rede Nacional de Nanobiotecnologia Aplicada & Medicina e a Defesa

(ReN%?AMeD), 2010, Sao Carlos, SP

e D. F. Cesar, V. Lopez-Richard, G. E. Marques, M. D. Teodoro, S. A. Lourenco, I.

F. L. Dias, J. L. Duarte, P. P. Gonzélez-Borrero, and E. Marega Jr., Temperature
modulation of recombination by strain-induced effects in heterostructures grown
along [n11] directions. 14" Brazilian Workshop on Semiconductor Physics, 2009,
Curitiba, PR.

e M. D. Teodoro, G. E. Marques, V. Lopez-Richard, V. L. Campo Jr., Y. G. Gobato,
M. J. S. P. Brasil, F. likawa, E. Marega Jr., and G. J. Salamo, Electron-hole spatial

correlation of excitonic complexes in quantum rings. 14" Brazilian Workshop on

Semiconductor Physics, 2009, Curitiba, PR.

e M. D. Teodoro, I. F. L. Dias, P. P. Gonzalez-Borrero, S. A. Lourengo, E. Laureto,

J. L. Duarte, E. Marega Jr., and G. J. Salamo, Optical emission properties of
GaAs/AlGaAs multiquantum wells on non-(100)-oriented surfaces. 14" Brazilian

Workshop on Semiconductor Physics, 2009, Curitiba, PR.

e S. A. Lourenco, P. P. Gonzalez-Borrero, I. F. L. Dias, J. L. Duarte, M. D. Teodoro,

Competition study of confinement potential fluctuation and band-gap renormali-
zation on excitonic transitions in GaAs/AlGaAs quantum wells. 14" Brazilian

Workshop on Semiconductor Physics, 2009, Curitiba, PR.



	Introdução
	Transição Estrutural de Pontos Quânticos para Anéis Quânticos
	Estrutura Cristalina do GaAs e InAs
	Formação de Pontos Quânticos
	De Pontos para Anéis Quânticos
	Espessura da Camada Tampão
	Tempo de Annealing
	Temperatura de Annealing
	Difusão do Índio


	Propriedades Ópticas de Nanoestruturas Semicondutoras
	Estruturas de Bandas ou Estrutura Eletrônica de Portadores
	Heteroestruturas Semicondutoras
	Espectro de Energia
	Tempo de Decaimento
	Efeitos da Temperatura

	Polarização Linear da Luz

	Efeito Aharonov-Bohm
	Momento Angular
	Efeito Aharonov-Bohm
	Efeito Aharonov-Bohm em Nanoestruturas Semicondutoras
	Efeito Aharonov-Bohm em Éxcitons (Partículas) Neutros(as)

	Técnicas Experimentais e Caracterização Estrutural
	Epitaxia por Feixe Molecular
	Ambiente de Ultra-Alto-Vácuo
	Preparação do Substrato
	Difração de Elétrons de Alta Energia por Reflexão
	Crescimento Epitaxial

	Amostras Utilizadas
	Microscopia de Força Atômica
	Microscopia Eletrônica de Transmissão
	Técnica de Fotoluminescência
	Processos Físicos Envolvidos na Fotoluminescência
	Montagem Experimental
	Magnetofotoluminescência


	Resultados e Discussão
	Caracterização Estrutural
	Microscopia de Força Atômica
	Microscopia Eletrônica de Transmissão
	Difração de Raios-X

	Caracterização Magneto-Óptica
	Espectros de Fotoluminescência
	Variação do Momento Angular
	Interferência de Aharonov-Bohm em Partículas Neutras
	Efeitos do Campo Elétrico
	Efeitos da Temperatura


	Conclusão
	Publicações no Período da Tese
	Trabalhos Apresentados em Congressos Internacionais


