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Resumo

Neste trabalho, investigou-se as propriedades 6pticas e magneto-épticas de pocos
quanticos duplos de InGaAsN/GaAs e de InGaAs/GaAs. Foi realizado um estudo ex-
perimental sistemdatico de fotoluminescéncia (PL) em funcao da temperatura, poténcia
de excitagao, polarizacao e campo magnético aplicado. Investigou-se o efeito da incor-
poracao de N nessas ligas, o efeito do tratamento térmico e o papel de efeitos de loca-
lizacao de portadores nas propriedades opticas e de spin desses materiais. O estudo da
PL em funcao da temperatura evidenciou efeitos associados a localizagao de portadores
por defeitos, incorporados pelas condi¢oes de crescimento em baixas temperaturas. Esse
efeito foi mais acentuado para amostras contendo N. Nas medidas de emissao optica com
campo magnético aplicado verificou-se que as amostras com N apresentaram menor deslo-
camento diamagnético, implicando em uma maior localizagao de portadores por defeitos,
corroborando entao os resultados encontrados para dependéncia da PL com a tempera-
tura. Outro resultado importante foi a diminuicao do deslocamento diamagnético para
amostras sem N apds o tratamento térmico, implicando que, além de aumentar a intensi-
dade de PL, o tratamento térmico esta criando defeitos responsaveis pela localizacao de
portadores. O efeito de filtro de spin mediado por defeitos, com e sem N, foi investigado
utilizando a técnica de fotoluminescéncia usando como excitagao luz circularmente pola-
rizada. Observou-se que as amostras tratadas termicamente apresentaram maior grau de
polarizacao circular. Esse aumento de polarizacao foi associado ao aumento da densidade
de defeitos apds o tratamento térmico e é consistente com os resultados obtidos para o
deslocamento diamagnético. De forma geral, os resultados obtidos mostraram que tais
materiais sao interessantes para possiveis aplicagoes como filtros de spin a temperatura

ambiente.



Abstract

In this work, it was investigated the optical and magneto-optical properties of In-
GaAsN/GaAs and InGaAs/GaAs double quantum wells. It was performed a systematic
experimental study of photoluminescence (PL) as a function of temperature, excitation
power, polarization and applied magnetic field. It was investigated the effect of incorpora-
tion of N in these alloys, the thermal treatment effect, and the role of carrier localization
effect on the optical and spin properties of these materials. The study of the PL as a func-
tion of temperature evidenced effects associated with the carriers’ localization by defects
incorporated by growth conditions at low temperatures. This effect was more pronounced
for samples containing N. In optical emission measurements with applied magnetic field,
it was found that the N samples presented lower diamagnetic shift, implying in larger
carriers localization by defects, so corroborating the results for dependence of PL with
temperature. Another important result was the reduction of the diamagnetic shift for
samples without N after the thermal treatment, implying that, besides increasing the
intensity of PL, the thermal treatment is creating defects responsible for the carriers’
localization. The spin filter effect mediated by defects, with and without N, was inves-
tigated using photoluminescence technique with circularly polarized excitation. It was
observed that the thermally treated samples showed a higher degree of circular polariza-
tion. This polarization increase was associated with the increased defect density after the
thermal treatment and it is consistent with the results obtained for the diamagnetic shift.
In general, the obtained results showed that such materials are interesting for possible

applications like spin filters at room temperature.
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Capitulo 1
Introducao

Nos tltimos anos, com o progresso da miniaturizacao de dispositivos eletronicos,
houve um enorme interesse para a criacao de novas tecnologias. O processamento da
informacao em dispositivos eletronicos convencionais é baseado apenas na carga dos
elétrons. Como uma alternativa a carga do elétron, é possivel também utilizar seu spin. A
spintronica ou eletronica de spin é uma area multidisciplinar cujo tema central é o estudo
do controle e manipulacao dos graus de liberdade do spin em um sistema de estado sélido.
O objetivo da spintronica é entender a interacao entre o spin e o material com o intuito
de fazer dispositivos tteis utilizando este conhecimento [1].

A utilizacao de semicondutores em spintronica é interessante, pois permitira que
muitas técnicas existentes em microeletronica possam ser adaptadas. Com isso, deve ha-
ver grandes vantagens, tais como: baixo consumo de energia elétrica, desempenho em alta
velocidade, aumento das capacidades de memoria, e, eventualmente, a possibilidade de
construcao de uma maquina quantica explorando regras da mecanica quantica, um compu-
tador quantico [2]. Para incorporar com sucesso spin nas tecnologias de semicondutores ja
existentes € necessario resolver algumas questoes técnicas, tais como: transporte, controle,
manipulagao, deteccao de polarizacao, e injecao eficiente de spin, bem como a obtengao
de correntes spin polarizadas. Com essas questoes a serem resolvidas, o desenvolvimento
de novos materiais para aplicacao em spintronica cresce em ritmo acelerado [3].

Como citado acima, um requisito principal para aplicagoes em spintronica é a
geracao eficiente de polarizacao de spin do elétron. E desejavel para aplicacoes em dis-
positivos que essa polarizacao seja sem campos externos e em temperatura ambiente [2].
Sendo assim, o filtro de spin é uma questao chave para aplicagoes em spintronica, pois
através dele é possivel obter correntes spin polarizadas. Esse efeito de filtro era restrito
a uma eficiéncia limitada, inicialmente a baixas temperaturas e com aplicagao de campos
magnéticos. Porém, recentemente, foi mostrada a possibilidade de utilizar ligas de GaAsN
como filtros de spin nao magnéticos operados a temperatura ambiente e na auséncia de
campo magnético. Esses filtros funcionariam de maneira nao convencional, mediados por

defeitos, utilizando recombinacao dependente de spin via defeitos. Isso vem conferindo



15

ao GaAsN um papel de destaque no campo da spintronica [4].

Adicionalmente, ligas de GaAsN(In) contendo uma pequena porcentagem de ni-
trogénio (N) vem despertando interesse do ponto de vista préatico e fundamental. As he-
teroestruturas baseadas nesses materiais sao também promissoras para muitas aplicagoes
tecnoldgicas, tais como: células solares, lasers de longo comprimento de onda, amplifica-
dores épticos, entre outros [5]. Um dos grandes obstdculos para a explora¢ao completa
desses materiais ¢ a baixa eficiéncia radiativa com o aumento da concentracao de N, devido
as indmeras recombinagoes nao radiativas [6].

A proposta deste trabalho é investigar as propriedades 6pticas e de spin em amos-
tras de pogos quanticos duplos (DQWs) de InGaAs(N)/GaAs (com e sem N) utilizando as
técnicas de fotoluminescéncia e magneto-fotoluminescéncia. Tem-se o interesse de estudar
o efeito da incorporacao de N, do tratamento térmico, do campo magnético, a existéncia
de portadores localizados e a polarizacao de spin nesses materiais.

Os capitulos subsequentes desta dissertacao estao organizados da seguinte ma-
neira: no capitulo 2 faz-se uma abordagem sobre os principais conceitos tedéricos ne-
cessarios para a compreensao deste trabalho, é apresentada a estrutura de banda do
GaAs, o conceito de heteroestrutura semicondutora e o efeito do campo magnético nes-
sas. Ja o capitulo 3 destina-se a descricao das técnicas experimentais e das amostras de
InGaAsN que foram estudadas. No capitulo 4 sao apresentados os resultados de emissao
Optica e uma caracterizacao geral das amostras. O capitulo 5 destina-se aos resultados das
medidas de magneto-fotoluminescéncia. Ja no capitulo 6, sao apresentados os resultados
das medidas de PL com excitacao circularmente polarizada, que tiveram o propésito de
investigar o grau de polarizacao das amostras. No capitulo 7 recapitulam-se os principais

resultados obtidos e sao apresentadas as consideragoes finais deste trabalho.
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Capitulo 2
Fundamentos tedricos

Neste capitulo serao discutidos alguns conceitos tedricos basicos necessarios para
a compreensao deste trabalho. Em particular, serd apresentada a estrutura de banda
do GaAs e um modelo tedrico simples usualmente empregado no estudo do InGaAsN.
Sera abordado também o conceito de heteroestrutura semicondutora. Além disso, serd

discutido o efeito do campo magnético em nanoestruturas semicondutoras.

2.1 Semicondutores

Semicondutores sao usualmente definidos como materiais com condutividade muito
maior que a dos isolantes e muito menor que a dos metais em temperatura ambiente.
Porém, o que realmente distingue os metais de semicondutores é a dependéncia da condu-
tividade com a temperatura. Enquanto metais retém sua condutividade metélica mesmo
em baixas temperaturas, semicondutores se transformam em isolantes em temperaturas
muito baixas (T=0K). Essa propriedade pode ser explicada pela estrutura de bandas. Em
particular, as propriedades elétricas de materiais semicondutores puros podem ser expli-
cadas pela existéncia de um gap de energia (E,) entre os estados ocupados e desocupados
na estrutura de banda. Um semicondutor pode também ser definido como um sélido
com F, abaixo de 5 eV aproximadamente, o que resulta em condutividade moderada em
temperatura ambiente [7].

Os materiais semicondutores podem ter muitas composi¢goes quimicas diferentes,
com uma grande variedade de estruturas cristalinas. Os semicondutores tipo I1I-V apre-
sentam, em sua grande maioria, estrutura cristalina tipo blenda de zinco, figura 1(a) [8].
Esses materiais sao interessantes para aplicagao em dispositivos optoeletronicos, entre eles
podemos citar o Arseneto de Galio (GaAs). A figura 1(b) ilustra a estrutura de banda do
GaAs. Esse material possui uma estrutura com gap de banda direto, onde o maximo da
banda de valéncia (BV) e o minimo da banda de condugao (BC) se encontram no centro
da primeira zona de Brillouin, no ponto I' em k=0 [8]. Em T=2K o gap de energia do

GaAs é igual a 1,51eV, enquanto que para T=300K o gap de energia é igual a 1,42eV [9].
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Figura 1: (a) Estrutura cristalina blenda de zinco, para o caso do GaAs, as esferas escuras
representam atomos de Gélio e as claras, atomos de Arsénio [10]; (b) Estrutura de banda
do bulk de GaAs calculada. A regido préxima ao gap de banda direto em k=0 (ponto T)
estd indicada pela drea sombreada [11].

Pode se classificar os semicondutores em intrinsecos e extrinsecos. O semicondutor
é dito intrinseco quando ¢é puro, ou seja, nao foi submetido a processos de dopagem. Em
geral, para aplicacoes em dispositivos, é interessante utilizar semicondutores extrinsecos.
Nesses a concentracao de elétrons, ou de buracos, é controlada pela adicao de impurezas,
também chamadas de dopantes pelo fato de serem introduzidas de forma controlada no
cristal [12].

E possivel, também, dopar o material com impurezas isovalentes. Nesse caso, os
atomos da impureza e os atomos que eles irao substituir na rede semicondutora hospedeira
pertencem ao mesmo grupo na tabela periédica [13]. Uma impureza isovalente sempre
cria uma perturbacao na estrutura de banda da rede hospedeira, normalmente pequena.
Entretanto, se a impureza isovalente e o atomo que ela substitui téem propriedades muito
distintas, a impureza isovalente pode criar uma perturbacao significativa na distribuicao
eletronica de carga. Se essa perturbacao for forte o suficiente, ela pode aprisionar um

portador de carga [14].

2.2 InGaAsN

E conhecido que a substituicao de uma pequena fracao de dtomos de As por N em

GaAs resulta na criacao de estados de impureza localizados préximos ao minimo da banda



18

de conducao. Esses estados de impureza interagem fortemente com os estados estendidos
da banda de condugdo (BC) e modificam a estrutura eletronica de ligas de GaAsN [15].
Sabe-se que o gap de energia desse material diminui de aproximadamente 150meV por
fragao molar de N [6, 16], porém essa dependéncia nao é linear [17, 18]. A reducao do gap
de banda tem origem na relaxacao estrutural e troca de carga que sao, respectivamente,
proporcionais as diferencas nos tamanhos dos orbitais atomicos e energia dos dtomos de As
e N [16]. Foi mostrado, em medidas de fotoluminescéncia, que o aumento da concentragao
de N nessas ligas provoca um deslocamento para o vermelho [17].

A incorporacao de N em ligas de GalnAs, além de reduzir o gap de banda, pode
compensar o strain de compressao devido a presenca de indio (In) nessa liga, fazendo
com que esse material tenha um parametro de rede correspondente ao substrato de GaAs.
Por essas razoes, o sistema de GalnNAs/GaAs mostrou ser um novo material chave para

aplicagoes de comprimento de onda longo [19, 20].

2.2.1 Modelo de Banda Anticrossing (BAC)

Entre as muitas tentativas de entender a estrutura de banda do GaAsN(In), W.
Shan et al desenvolveram um modelo de banda anticrossing (modelo BAC) [16]. O modelo
BAC descreve a estrutura eletronica de ligas contendo N em termos da interagao entre os
estados localizados do N (Ey) e os estados estendidos da BC da matriz semicondutora
hospedeira (E¢). Ele assume que a interagao entre os dois tipos de estado pode ser tratada

como uma perturbacao que leva ao seguinte problema de autovalores:

E—Ec V
@ TN ) =, (2.1)
Ven  E—Ey

onde Vony é o elemento de matriz que descreve a interacao entre esses dois estados,
sendo Vo = Cx'/? [14]. Essa interacdo leva a uma mistura e anticrossing de estados, e

as duas solugoes do problema podem ser escritas como:

E+ = (Eny + Ec = [(Exn—Ec)? + 4Ven?)V%) /2 (2.2)

O que mostra que essa interacao separa a BC em duas sub-bandas, E- e E+,
figura 2. A diferenca de energia entre as sub-bandas E- e E+ aumenta com o aumento da
concentragao de N. O deslocamento da sub-banda inferior (E-) é responsavel pela reducao
do gap de energia fundamental. Isso explica o deslocamento para o vermelho induzido
pelo aumento da concentragdo de N nessas ligas [16, 19].

O modelo BAC permite um ajuste extraordinario em medidas para quantidades
tais como o gap de banda dependente da temperatura, pressao e composicao de N. Além
disso, o modelo BAC prove sub-bandas nao parabdlicas, o que ja foi mostrado em medidas

de espectroscopia de fotorefletancia em pogos quanticos de GaAsN [15]. Esse modelo é
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Figura 2: Diagrama esquematico do modelo de banda anticrossing para o GaAsN. As li-
nhas sélidas superiores representam as relacoes de dispersao calculadas para as sub-bandas
E+ e E- do GaAsN usando o modelo BAC. As linhas sélidas inferiores representam a banda
de buracos pesados (hh) e de buracos leves (1h). J4 as linhas pontilhadas representam os
niveis de energia nao perturbados do N (Ey) e da banda de condugao do GaAs (E¢).

popular e muito citado na literatura envolvendo ligas I1I-V dopadas com N devido a sua
simplicidade e ajuste satisfatério a muitas caracteristicas dessas ligas. Entretanto, esse
modelo ¢é limitado a uma pequena regiao do espago reciproco e nao permite explicagoes
quantitativas para alguns comportamentos 6pticos e eletronicos dessas ligas, tais como o
valor da massa efetiva e fator giramagnético [15], o que tem levado a diversas modificagoes
nesse modelo e discussoes a respeito de um modelo mais adequado para a descri¢ao da

estrutura de bandas dos semicondutores dopados com N.

2.3 Heteroestruturas de pocos quanticos

Uma heteroestrutura semicondutora é formada a partir da deposicao de camadas
planas, com espessuras controladas e bem definidas, de materiais semicondutores distintos
entre si. Essas camadas sao crescidas umas sobre as outras ao longo de uma direcao. Os
semicondutores de cada camada, apesar de serem distintos em composicao, devem possuir
redes cristalinas similares para que nao haja grande diferenca nos parametros de rede dos
dois materiais adjacentes [8].

Um pocgo quantico é um tipo particular de heteroestrutura em que uma camada
fina de um material, “poco”, encontra-se entre duas camadas de outro material, “bar-
reiras”, figura 3. Ambos os materiais, que formam poco e barreiras, possuem diferentes
energias para o gap de banda, sendo o gap do material referente ao poco o de menor
energia. Esta camada com o gap de energia menor é tao fina que efeitos quanticos devem

ser considerados. De fato, os estados permitidos nessa estrutura correspondem a ondas
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estacionarias na direcao perpendicular as camadas. Esse sistema é quantizado, e damos
o nome de pogo quantico por analogia a um pogo de potencial [21].

Quando a largura do poco é da ordem do comprimento de onda de de Broglie,
ocorre o efeito de confinamento quantico, onde os portadores perdem a liberdade de
locomocao na direcao de crescimento, mas mantém seu movimento livre no plano per-
pendicular e formam um conjunto de estados quase bidimensionais (quase 2D) [8]. O
confinamento dos portadores de carga na direcao de crescimento leva a formacao de niveis

de energia discretos para elétrons e buracos [9].

InGaAsN GaAs

(a)

A E(GaAs)
A
N
)
.% E (InGaAsN) A E,
[
& E,
E (InGaAsN)
E (GaAs) Y
a

g A - »
« > >

Figura 3: (a) Representacao da disposigdo em camadas de dois materiais (InGaAsN
e GaAs) numa heteroestrutura semicondutora; (b) Diagrama esquematico de um pogo
quantico tipo 1 formado pela heteroestrutura, F;, e F representam as energias dos gaps
dos materiais InGaAsN e GaAs, respectivamente.

Para encontrar os autoestados e as autoenergias dessa heteroestrutura pode se
usar a aproximagao da fungao envelope (AFE) [22]. Na AFE, é resolvida um equagao
de Schrodinger simplificada, aproximado a fungao de onda pelo produto de uma fungao
de Bloch, que tem a periodicidade da rede cristalina, por uma funcao envelope que varia
lentamente na escala do parametro de rede. Nessa descricao, a equacao de Schrodinger
original pode ser reescrita como um problema de autovalores envolvendo apenas as fungoes
envelope [23]. Isso leva a um problema elementar de mecanica quantica, o pogo retangular
de potencial, com niveis primordialmente localizados dentro do poco quantico, mas que
se estendem para dentro das regides de barreiras [8]. Essa aproximagao restringe-se a

vizinhanga dos pontos de alta simetria das zonas de Brillouin [23].

2.3.1 Confinamento em GaAs

O confinamento dos portadores de carga leva a mudangas na estrutura eletronica
do material. Para o bulk de GaAs, no ponto I, os niveis de energia dos buracos pesados e
leves sao degenerados, uma ilustracao esquematica das bandas esta representada na figura
4(a). Mesmo com a degenerescéncia, hé diferenga nas probabilidades de transi¢ao para os
estados de buracos pesados e para os estados de buracos leves, uma proporcao de 3 para

1 respectivamente [1, 24]. No entanto, quando um confinamento quantico é introduzido,
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por exemplo, um poco quantico, ha uma quebra da degenerescéncia dos estados de buraco
na BV (figura 4(b)) [24]. O pogo quantico é crescido em um substrato que possui diferente
constante de rede, causando assim strain. H& essencialmente dois tipos de strain, com-
pressivo e de tensao. O strain compressivo ocorre quando a camada ativa, o poco, tem
um parametro de rede maior do que o substrato, por exemplo, InGaAs em GaAs. O efeito
mais significativo do strain é alterar o gap de banda e quebrar a degenerescéncia perto
do ponto I'. A separacao da banda de valéncia é entao uma consequéncia da distorcao da

rede, que reduz a simetria do cristal [25].

(a) e (b) e

lh

Figura 4: (a) Ilustragao esquemadtica da estrutura de banda de um bulk semicondutor tipo
ITI-V, centrada em I'; (b) Tlustracao esquemadtica da estrutura de banda de uma nanoes-
trutura semicondutora tipo III-V confinada (por exemplo, um pogo quantico), centrada
em ['.

2.4 Efeitos do Campo Magnético

Na presenca de campos magnéticos duas alteracoes importantes ocorrem nos niveis
de energia dos portadores de um semicondutor: a quantizagao em niveis de Landau e o

efeito Zeeman.

2.4.1 Niveis de Landau

Sabe-se classicamente que na presenca de um campo magnético os portadores de
carga livres no sélido sao forcados a realizar érbitas circulares. Essas drbitas possuem
raio ciclotronico R, = mv/eB e frequéncia ciclotronica w, = heB/m, onde m é a massa
da particula, e a carga do elétron, v a velocidade, B o campo magnético aplicado e h é a
constante de Planck reduzida. Porém, a mecanica quantica preve a quantizacao da energia

do sistema, esta se manifesta como a quantizagao das orbitas permitidas aos portadores.
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Sendo assim, os niveis de energia do sistema no plano perpendicular ao campo magnético

sao [26]:
1
En = (N + 5)71%, (2.3)
onde N = 0,1,2,3, ... O movimento ciclotronico provocado pelo campo B perpen-

dicular ao plano xy introduz, portanto uma quantizacao em autoenergias, determinadas
pelo numero quantico N [8]. Essas autoenergias sdo igualmente espagadas e dadas por
AFE = hw, = heB/m. E importante notar que a energia depende somente do nimero

quantico N e nao do k, o que significa que os niveis sao degenerados [23].

2.4.2 Efeito Zeeman

Os niveis de Landau tem sua degenerescencia de spin quebrada pelo efeito Zeeman.
Pode-se considerar o efeito Zeeman do modelo hidrogendide sem comprometer considera-
velmente o entendimento da heteroestrutura de pogo quantico [27]. Isso porque é comum
a presenca de efeitos excitonicos em heteroestruturas do tipo pogos quanticos, o que faz
eles poderem ser aproximados como um atomo de hidrogénio [23]. Na presenga de campo

magnético, o Hamiltoniano de um atomo hidrogendide pode ser escrito como:

H = HO + HDiamagnético + HZeemana (24)

onde: Hy = £ Hpiamagnético = 52 B1% Hzeoman = 22 B.L = “2B.L.

Tem-se que L é o momento angular orbital e up é o magnéton de Bohr. O
termo H zeeman € devido ao efeito Zeeman e depende da relagao entre o campo externo
aplicado e o campo interno efetivo gerado pelo acoplamento spin-6rbita. A contribuigao
do efeito Zeeman na energia total da particula depende do spin dessa particula, ou seja,
esse efeito produz a quebra de degenerescéncia do spin da particula, em primeira ordem

de aproximacao, por um valor:

E. = —ppgm;B, (2.5)

onde g ¢é o fator g de Lande.
Sabe-se que em uma transicao 6ptica ha a emissao de um féton com energia hv.

Essas transicoes ocorrem seguindo uma regra de selecao, que é:

AJ =41 =>Am; =0,+1 (2.6)

O espectro obtido é entao composto de 3 linhas, figura 5.
Tem-se que 7, 0+ e 0— correspondem a polarizacao da luz emitida nas transicoes,
sendo 7 paralela ao campo aplicado e 0+ e 0— perpendicular ao campo aplicado. Para

Am=0, os niveis com e sem campo nao se encontram alinhados. Isso devido ao termo
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Figura 5: Linhas do espectro, m para Am=0, c— para Am=-1 e o+ para Am=+1.

Hpiamagnético, que € uma corregao da energia. Esse ¢ chamado de deslocamento dia-
magnético [28], e como pode ser visto na equacao 2.4, depende da massa efetiva e qua-
draticamente do campo magnético aplicado. Uma ilustragao das linhas do espectro se
encontra na figura 6. O deslocamento diamagnético é frequentemente estudado em ma-
teriais semicondutores. Esse esta relacionado a extensao espacial dos éxcitons observados

em espectros de fotoluminescéncia [29], assunto que serd discutido posteriormente.

TC

B0 E

— +

) T )

Figura 6: Linhas do espectro ilustrando o deslocamento que ocorre em Am=0 quando se
aplica campo magnético.
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Capitulo 3

Técnicas experimentais e descricao

das amostras

Este capitulo destina-se a descricao das técnicas experimentais e amostras que
foram utilizadas nesta dissertacao. As medidas foram realizadas nos laboratérios de foto-
luminescéncia e magneto-fotoluminescéncia do grupo de optoeletronica e magneto-éptica

da Universidade Federal de Sao Carlos (UFSCar).

3.1 Técnicas experimentais

3.1.1 Fotoluminescéncia

Espectroscopia de fotoluminescéncia (PL) é um método nao destrutivo, sem con-
tato e que nao requer preparacao especial das amostras. Baseia-se na analise da luz que
é emitida pelo material apés esse ser submetido a uma excitagao 6ptica [30]. E uma
técnica util para a caracterizacao de processos foto-emissivos que ocorrem em materiais.
As caracteristicas dos espectros de emissao das amostras permitem identificar impurezas,
desordens na composicao de ligas, gaps de energia, rugosidade de interfaces e investigar
niveis discretos de energia [9)].

Para um semicondutor, a fotoluminescéncia é um processo que ocorre em quatro
etapas: excitacao, termalizacao, relaxacao e recombinagao, figura 7. Fotons de energia
igual ou maior que o gap incidem sobre o material e o excitam, e entao um elétron é
promovido para a banda de conducao e um buraco é gerado na banda de valéncia. Se
a energia de excitagao é maior que o gap elétrons e buracos terao inicialmente energia
maior que o gap. Entao, na banda de conducao, os elétrons passam por varios processos
de interacao com a rede cristalina, termalizagao, até relaxarem, sofrendo decaimento
intrabanda através de transicoes nao-radiativas e cedendo o excesso de energia adquirido
através da emissao de fonons, até que os elétrons atinjam o minimo da banda de condugao

e 0os buracos o maximo da banda de valéncia. Finalmente elétrons e buracos recombinam
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emitindo f6tons de energia igual ao valor do gap do material [9, 31, 32, 33].
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Figura 7: Representacao do processo de fotoluminescéncia para um semicondutor com

gap direto.
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Figura 8: Ilustragao esquematica da montagem experimental basica para as medidas de

fotoluminescéncia.

Os experimentos de PL sao realizados em um sistema como o ilustrado na figura 8.
Nesse, a amostra ¢ colocada em um criostato (modelo CCS-150 da marca Janis Research),
que atinge temperaturas entre 10K e 300K. Um feixe de laser passa por um chopper, que

estd conectado a um lock-in (modelo SR510 da marca Stanford Research Systems), e entdo
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¢ direcionado através de espelhos e lentes para incidir na janela ética do criostato e entao
excitar a amostra. A luminescéncia emitida pela estrutura excitada é coletada por um
conjunto de lentes e focalizada em um espectrometro (modelo TRIAX190 da marca Jobin
Yvon Horiba) acoplado a um detector de Ge (modelo E0-817A da marca North Coast
Scientific).

A PL permite a caracterizacao optica de semicondutores em funcao da tempera-
tura, intensidade de excitacao e polarizacao. Para realizar medidas em diferentes pola-
rizagoes (linear, e circular a direita ou esquerda) utilizamos um polarizador linear e uma
placa de quarto de onda (A/4) logo apés o chopper. O A\/4 é um cristal birrefringente, ou
seja, possui dois indices de refracao distintos relacionados as componentes rapida e lenta,
figura 9, introduzindo uma diferenca de fase entre elas. Quando o polarizador esta a 45°
dessas componentes ha uma diferenca de fase de 90° na saida do A\/4 e pode-se obter
uma luz circularmente polarizada a direita (o+) ou a esquerda (0—). Pode-se coletar
a luminescéncia como da maneira ilustrada na figura 8 ou pode-se usar, logo antes da
entrada do monocromador, o A/4 seguido do polarizador linear, obtendo as componentes
o+ e o— [34].

Rapido

oo ®

Cristal birrefringente A4

Placa de onda

Figura 9: Ilustracao de uma luz linearmente polarizada sendo transformada em luz circu-

larmente polarizada através de um cristal birrefringente \/4.

A polarizagao de spin dos portadores pode ser determinada a partir do grau
de polarizagao circular da luz absorvida e/ou emitida [24]. Em GaAs, no ponto I, os
estados da banda de condugao (BC) tem projecao de momento angular J, = +1/2 para
os elétrons, ja os estados da banda de valéncia (BV) tem projegdo de momento angular
J, = £3/2 para os buracos pesados (hh) e J, = +1/2 para os buracos leves (lh), sendo que
os valores positivos e negativos representam a orientacao do spin. Devido a conservacao do
momento angular, surgem regras de selecao para as transicoes dpticas proximas do ponto
I' em semicondutores tipo III-V, figura 10. As transi¢oes Opticas com luz circularmente
polarizada envolvem fétons com momento +1 (+0). Sendo assim, a regra de selegao exige

que J, pinat — Jzinicia = £1 [24], para que haja a conservacao do momento.
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Figura 10: (a) lustracao esquematica da estrutura de banda de uma nanoestrutura semi-
condutora tipo III-V confinada (por exemplo, um pogo quantico); (b) Regras de selegao

para emissao de luz circularmente polarizada na nanoestrutura.

O grau de polarizacao de spin do elétron é obtido diretamente pela polarizacao
de fotoluminescéncia das transicoes possiveis citadas anteriormente. Sendo assim, o grau

de polarizacao circular, ou de spin, da emissao é definido por:

I+ — 1,
— (Lot Tom 3.1
(_[0—+ —1-10)7 ( )

onde I,+ e I,- denotam as intensidades integradas de fotoluminescéncia com as cor-

respondentes polarizagdes o e o~ [4].

3.1.2 Magneto-fotoluminescéncia

Quando campo magnético é aplicado em uma medida de PL a técnica passa a ser
chamada de magneto-fotoluminescéncia. Como apresentado anteriormente, a presenca
do campo magnético induz pelo menos dois efeitos sobre os estados confinados: O efeito
diamagnético e o Zeeman.

A montagem experimental para as medidas de magneto-fotoluminescéncia (magneto-
PL), figura 11, é andloga a descrita para as medidas de PL. Porém, nas medidas de
magneto-PL a amostra é colocada no interior de um magneto-criostato. O campo magnético
é aplicado na direcao de crescimento da amostra. O magneto-criostato utilizado foi o de
imersao de He liquido da marca Oxford que atinge campos de até 15T e temperaturas
entre 2K e 300K. Esse possui uma janela 6ptica que permite a excitagao dptica e a coleta
da PL. Através dessa, um laser continuo é focalizado sobre a amostra com o auxilio de
uma lente convergente, o sinal dessa amostra é coletado por espelhos e lentes e entao

dispersado por um espectrometro acoplado a um detector de Ge.



28

Magneto-
criostato

Laser

Chopper Lock-in

Lente =— Lente Espelho

Detector de Ge

\ » PL
Espelho Lente F|Itro .
optico

Monocromador

Figura 11: Tlustracao esquematica da montagem experimental para as medidas de

magneto-fotoluminescéncia.

3.2 Descricao das amostras

Neste trabalho, estudamos amostras de InGaAs(N)/GaAs contendo dois pogos
quanticos de larguras 4 e Tnm crescidos por epitaxia de feixe molecular (Molecular Beam
FEpitaxy - MBE). Essas amostras foram crescidas em substratos de GaAs no plano con-
vencional (100). As amostras apresentam concentracoes de In de 36% e concentragoes de
N de 1%. H4 também uma amostra referéncia, sem a presenca de N, crescida com os mes-
mos parametros. As amostras foram fornecidas pelo Photonics Laboratory, Department
of Microtechnology and Nanoscience, Chalmers University of Technology, Suécia.

A estrutura béasica das amostras de pogos quanticos duplos (DQWs) estudadas
consiste nas seguintes camadas, comecando pelo substrato: 100nm de “buffer layer” de
GaAs, 100nm de barreira de Aly 35GagesAs , 100nm de barreira de GaAs, Tnm de QW de
Ing36GageasAsi—yNy, 100nm de barreira de GaAs, 4nm de QW de Ing36Gag.aAsi—y Ny,
100nm de barreira de GaAs, 100nm de barreira de Aly 35GagesAs, 10nm de “cap layer” de

GaAs [19]. Uma ilustragao da estrutura bésica das amostras pode ser vista na figura 12.
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As amostras foram rotacionadas durante o crescimento com o intuito de melhorar a uni-
formidade das camadas. A temperatura de crescimento dos QWs de Ing36Gag.aAsi—y N,
foi de 450°C, ja para o resto da estrutura foi de 600°C. A incorporacao de N depende
fortemente da temperatura do substrato durante o crescimento, sendo assim, é necessario
utilizar temperaturas baixas, comparadas a temperatura de crescimento da barreira, para
assegurar a incorporacao de N na amostra. Usualmente materiais como InGaAs sao cres-
cidos em temperaturas comparaveis as utilizadas para a barreira, porém para proposito
de comparagao a amostra referéncia foi crescida nas mesmas condigdes que a amostra

contendo N, ou seja, uma temperatura de crescimento nao usual para esse material [19].

InxGa1-xNyAs1-y QW Duplo

4nm InxGa1-xNyAs1-y QW

7nm InxGa1-xNyAs1-y QW

Figura 12: Estrutura esquematica das amostras de QWs duplos [19].

Para facilitar a compreensao, abaixo se encontra a tabela 3.1, que apresenta os

codigos das amostras, seus respectivos planos de crescimento e concentracao de N.

Codigo da amostra Plano de crescimento %N

2223-N (100) 1
2226 (100) 0

Tabela 3.1: Cédigos das amostras, seus respectivos planos de crescimento e concentragao
de N.
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Capitulo 4

Resultados em B=0

Neste capitulo serao apresentados os resultados experimentais em B=0 para as
amostras de DQW crescidas no plano (100), amostras 2226 (referéncia) e 2223-N (com
1% de N). Em particular, haverd uma discussao sobre o efeito da incorporacao de N
e do tratamento térmico (Rapid Thermal Annealing - RTA) nas propriedades épticas e
estruturais dos DQWs.

4.1 Caracterizacao geral

E bem conhecido na literatura que a incorporacao de N em amostras de InGaAs
modifica consideravelmente as propriedades épticas desses sistemas [6, 15, 16, 17, 18].
Sendo assim, para uma caracterizacao preliminar, realizaram-se medidas de PL com as
amostras de DQWs 2226 e 2223-N, figura 13, em T=300K, sob excitacao de um laser de
808nm e detecgao por um detector de Ge. Levando em consideragao o efeito de confina-
mento quantico, o pico de PL de maior energia corresponde a emissao do pogo de 4nm,
j& o pico de menor energia corresponde a emissao do pogo de Tnm. As posi¢oes dos picos
referentes aos QWs de 4 e Tnm para a amostra 2223-N sao de 1,060 e 0,994eV, enquanto
que para a amostra 2226 sao de 1,140 e 1,078eV, respectivamente. Portanto, observa-se
que a incorporagao de N reduz o gap de energia, como ja era esperado [17], isto é, desloca
os picos de ambos QWs para menores energias.

Além disso, nota-se que a incorporacao de N afeta também a intensidade de PL.
De forma geral, tem-se que eficiéncia da PL decresce com o aumento da incorporagao
de N, em acordo com dados da literatura [6]. Esse efeito decorre das condigdes de cres-
cimento necessarias para obter InGaAsN que resulta em um aumento consideravel da
densidade de defeitos. Esses defeitos sao usualmente provenientes de inomogeneidades
estruturais e composicionais, e consequentemente deterioram a qualidade cristalina [35],
fator responsavel pela diminuicao do sinal de PL com o aumento da concentracao de N.

H&4 uma correlacao direta entre as propriedades opticas e estruturais de QWs.

Sendo assim, A. B. F. Khatab [19] usou microscopia eletronica de transmissao (TEM) e
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Figura 13: Espectros de PL das amostras 2226 e 2223-N a 300K, laser 808nm a 200mW.
O nuimero ao lado do espectro corresponde a quantas vezes esse espectro foi aumentado.

espectroscopia de raios-X por dispersao em energia (EDX), para verificar as propriedades
estruturais das amostras 2226 e 2223-N. A partir das imagens de TEM da amostra 2223-
N, figura 14 (a) e (b), pode-se observar que as espessuras dos dois QWs (4nm e 7nm)
sao bem uniformes e as interfaces lisas se comparada com as imagens da amostra 2226,
figura 14 (c) e (d), onde os QWs apresentam variagoes nas espessuras e ondulagdo da
lateral. O que significa que a amostra 2223-N tem uma boa qualidade cristalina. Esta
observagao nao é consistente com a eficiéncia na luminescéncia observada, o que implica
que mesmo que a amostra 2223-N tenha uma qualidade cristalina melhor, a incorporacao
de N deteriora o sinal, provavelmente devido a outros defeitos incorporados na amostra.

Os efeitos acima observados nao explicam a reducao de eficiéencia da PL, que
deve ser associada a diversos defeitos incorporados na amostra contendo N. Entre esses
defeitos encontram-se pares NN, tripletos de N, agrupamentos de N préximos ao dtomo
de Ga, bem como N intersticiais [15]. Outro defeito que é induzido pela presenga de N
na rede é o de Gélio intersticial (Ga;) [4], esse defeito tem um papel importante para
efeitos de recombinacao dependente de spin, assunto que sera discutido posteriormente
neste trabalho.

Na figura 15 encontram-se os resultados das medidas de difracao de raios-X de
alta resolucdo (HRXRD) para as amostras 2226 e 2223-N realizadas na Alemanha por M.
Schmidbauer [36], pode-se observar que a introdugao de N induz a reducao do parametro
de rede, levando a um deslocamento do angulo de difracao em direcao ao pico de GaAs.

Isso implica que o parametro de rede dos QWs em 2223-N é levemente menor que em
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1 00 nm

Figura 14: Imagens da sec¢ao transversal por microscopia eletronica de transmissao (TEM):
(a) Amostra 2223-N; (b) QW de 7nm da amostra 2223-N, (¢) Amostra 2226, (d) QW de
Tnm da amostra 2226 [19, 37].

2226. Portanto, um dos efeitos do N nas propriedades estruturais dos QWs é a redugao
do strain de compressao, devido a diminuicao no parametro de rede em comparagcao com
QWs sem N [36].

J& na figura 16 encontra-se o resultado das medidas de EDX com amostras cres-
cidas em substratos com diferentes planos, incluindo o plano (100), plano correspondente
a amostra 2223-N. Os resultados das medidas mostram uma relagao similar para a com-

posicao de indio, 20% e 15% para os QWs de 4nm e 7nm, respectivamente.
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Figura 15: Difra¢do de raios-X de alta resolugao (HRXRD) para as amostras 2226 e
2223-N [36].

4nm QW —— (100) 7 nm QW —— (100)
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Figura 16: Perfis da composicao de In por espectroscopia de raios-X por dispersao em
energia (EDX) (a) QWs de 4nm crescidos nos planos (100), (311)A, (311)B; (b) QWs de
7nm crescidos nos planos (100), (311)A, (311)B [19].

4.2 Efeito de diferentes fontes de excitacao

Para as medidas de PL utilizaram-se diferentes fontes de excitacao com diferentes
propositos. Para compreensao dos efeitos de cada laser na resposta em luminescéncia da
amostra, podem-se observar na figura 17 espectros de PL a 15K das amostras 2223-N e
2226, quando excitadas com lasers de 405, 532 e 808nm. Para todos os espectros utilizou-

se poténcia de aproximadamente 35mW. Os espectros obtidos para diferentes fontes de
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excitagao sao visivelmente diferentes, variando em posi¢ao de pico para ambos os QWs
e na relacao de intensidade entre os picos. Nota-se também comparando as figuras 13
e 17 que a relacao de intensidade entre os picos de PL dos QWs muda dependendo da
temperatura em que a medida foi efetuada, é possivel observar este efeito também nos

espectros da figura 19.
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Figura 17: Espectros de PL utilizando diferentes fontes de excitacao, lasers de 405nm,

532nm e 808nm, a 15K, com poténcia de aproximadamente 35mW, para as amostras (a)

2223-N, (b) 2226.

4.3 Efeito de localizacao de éxcitons

Um éxciton ligado é um éxciton que estd localizado em algum defeito [29] devido
a um potencial criado por este defeito. Evidéncias da localizagao sao: espectros de PL
assimétricos, deslocamento em energia do pico de PL para a regiao do azul com o aumento
da poténcia de excitagao (devido a saturagao dos estados localizados), e curva em formato
7s”, isto é, deslocamento vermelho-azul-vermelho da energia do pico de PL [11]. Estes
efeitos de localizagao nos semicondutores I1I-V-N sao atribuidos aos elétrons presos nas
imperfeicoes da liga, que nesse caso foram introduzidas durante o crescimento em tempe-
ratura baixa [36]. A seguir apresentaremos diferentes resultados que evidenciam efeitos

de localizacao de portadores nesses sistemas.

4.3.1 Poténcia

Com o intuito de estudar o grau de localizagao das amostras 2223-N e 2226 realizou-
se inicialmente um estudo da PL com a poténcia, a temperatura de 15K, figura 18.
Utilizou-se um laser de 532nm para a excitagao. Através desses espectros é possivel
observar claramente um deslocamento em energia dos picos para a regiao do azul com
o aumento da poténcia de excitacao. Esse deslocamento pode ser atribuido ao preenchi-

mento de portadores dos estados localizados. O formato da PL em baixa poténcia exibe
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um alargamento no lado de menor energia do pico o que mostra a presenca de estados
localizados. Com o aumento da poténcia de excitacao o sinal se torna cada vez mais

gaussiano o que indica a emissao de portadores que nao estao mais localizados [38].
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Figura 18: Espectros de PL a 15K em diferentes poténcias de excitagao, laser 532nm. (a)
QW de 4nm da amostra 2223-N, (b) QW de Tnm da amostra 2223-N, (¢) QW de 4nm da
amostra 2226, (d) QW de 7Tnm da amostra 2226. A normalizacdo foi realizada dividindo-
se pelo maximo dos picos, que para ambas as amostras foram os picos correspondentes ao

pogo de 4nm.

4.3.2 Temperatura

Apés o estudo da PL com a poténcia, fixou-se a poténcia em 1,5mW, poténcia na
qual o espectro apresenta formato assimétrico, e realizaram-se medidas de PL em dife-
rentes temperaturas para ambas as amostras, 2223-N e 2226, figura 19. Na figura 20 sao
apresentados os resultados tedricos e experimentais para a dependéncia da posigao de pico
da PL com a temperatura para ambas amostras e QWs. Em geral, a diminui¢ao em ener-
gia da posicao do pico de emissao como uma funcao da temperatura para semicondutores

segue a equagao empirica de Varshni [39]:
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aT?
T+p3
onde o [eV/K] e 8 [K] sao constantes, £,(0) é o gap de banda em 0K, e T é a tempe-

Ey(T) = Ey(0) — (4.1)

ratura do momento da medida. Os valores dos parametros usados no ajuste pelo modelo
de Varshni sao apresentados na tabela 4.1, e foram obtidos através do procedimento de
interpolacao utilizando a equacao descrita acima.

De forma geral, pode-se observar que os dois QWs de ambas as amostras nao
seguem o comportamento do gap de banda semicondutor predito pela equagao de Varshni,

figura 20, o que indica a presenca de portadores localizados. Para a amostra 2223-N tem-se

“ 7

uma curva em formato “s”, um deslocamento em energia vermelho-azul-vermelho, entre as

temperaturas de 15K e 100K, e apds com o aumento da temperatura, o pico de energia PL
diminui monotonicamente com a temperatura. Esse comportamento observado ¢é atribuido
ao aprisionamento e liberacao dos portadores por estados localizados, que existem devido

a defeitos introduzidos pela baixa temperatura de crescimento dos QWs.
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Figura 19: Espectros de PL em diferentes temperaturas, laser de excitacao de 532nm e
poténcia de 1,5mW, para as amostras: (a) 2223-N, (b) 2226.
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Figura 20: Deslocamento em energia do pico de emissao com relacao a temperatura, laser

de excitagao de 532nm e poténcia em 1,5mW, para as amostras: (a) 2223-N, (b) 2226.

| | 2226 — 4nm | 2226 — 7nm | 2223-N -~ 4nm | 2223-N — 7nm |

E,(0)(eV) 1,21 1,15 1,12 1,06
a(meV/K) 0,62 0,587 0,8 0,605
B(K) 446 371 741 450

Tabela 4.1: Valores dos parametros obtidos através do ajuste pela equacao de Varshni.

4.4 FEfeito do tratamento térmico

Uma préatica comum para recuperar a qualidade cristalina e melhorar as proprie-
dades opticas de semicondutores tipo III-V-N ¢é o tratamento térmico, annealing. Nesta
secao serao apresentados os resultados do efeito do annealing nas duas amostras de DQWs,
2223-N e 2226. As amostras foram tratadas através de um recozimento térmico rapido
(Rapid Thermal Annealing — RTA) em um ambiente de argonio por 30s em 500°C, 600°C
e 700°C [19].

4.4.1 Geral

Medidas de PL, em T=300K, foram realizadas em cada uma das amostras antes e

de depois do RTA, figura 21. Para as andlises de PL serao apresentadas apenas resultados
para o RTA de 700°C.
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Figura 21: Espectros de PL, a 300K, com laser de 808nm na excitagdo (P=200mW), em
amostras como crescidas e com RTA de 700°C, (a) 2223-N, (b) 2226. O numero ao lado

de cada espectro corresponde a quantas vezes esse espectro foi aumentado.

Através do RTA a intensidade de PL dos pocos quanticos aumenta, pode-se ob-
servar isso pelo nimero ao lado de cada espectro na figura 21, que corresponde ao niimero
de vezes que esse espectro foi multiplicado. A intensidade de PL aumenta 50 e 227,6 vezes
apds o RTA se comparada as amostras como crescidas (as-grown) para as amostras com
2226 (0% de N) e 2223-N (1% de N), respectivamente.

A intensidade de PL mais baixa para a amostra como crescida se comparada com
as amostras apés o RTA é explicada por uma alta concentragao de centros nao radiativos
em amostras antes do tratamento térmico [19]. J4 o aumento da intensidade de PL em
amostras com RTA ¢ atribuido a remocao de defeitos e impurezas no poco e nas regioces
de interface [40].

E possivel observar um deslocamento para a regiao do azul em ambas as amostras
apos o RTA. Para a amostra 2226 esse deslocamento é devido a interdifusao de Ga e In, e
pode ser explicado teoricamente por uma mudanca no perfil de confinamento do elétron
e do buraco devido ao RTA induzir a interdifusao de atomos através das interfaces dos
QWs [19]. Para as amostras 2223-N, esse deslocamento para o azul pode ser atribuido a
homogeneizagao da concentracao de In dentro do QW e a difusao de N para fora do QW
[41].

Com o intuito de esclarecer a origem do deslocamento para o azul na PL apds o
RTA, A. B. F. Khatab [19] realizou uma andlise de perfil de composigao por espectroscopia
de massa por fons secundérios por tempo de voo (ToF-SIMS) nas amostras 2223-N, como
crescidas e com RTA de 600°C e 700°C, figura 22(a).



39

-100

400 600

“a
=1 ) (100) a —— As grown (Ga+) —=— As grown (In
g 1.00x10™ @) +600g((%a+)( 1600(11}) )
o . —e—700 (Ga+) —=—700 (In+)
< 7.50x10
2
7
o
3
= s
= 0.00. ‘ ; .
= 200 400 600 800 1000 1200
Sputter Time (sec)
g 300
2 250[(100) —— As-Grown (N) (b)
% 200 ——600°C (N
~ 150 0 -
g 100 —— 700 C (N)
£ 50
= O
2 50
=
]
)
g
2

Sputter time (sec)

Figura 22: Para a amostra 2223-N, como crescida e com RTA de 600°C e 700°C, (a) Perfil
de profundidade ToF-SIMS de fons de In e Ga; (b) Perfil SIMS de dtomos de N [19].

Através da mudanca abrupta de composicao de In e Ga com o sputtering time é
possivel ver claramente os dois QWs e as barreiras, figura 22(a). Os perfis de ToF-SIMS
das amostras como crescidas (as-grown) e com tratamento térmico (annealed) mostram
que apés o RTA dtomos de In difundem para fora da regiao dos QWs e consequentemente
a concentragao de Ga aumenta nos QWs. Com o RTA a distribui¢ao de In dentro dos
QWs reduz de intensidade, se torna mais larga e bem menos resolvida. Entretanto a area
total integrada da distribuicao de In antes e depois do RTA ¢ constante. Tem-se que apos
o RTA os atomos de In se difundem fortemente dos QWs para as regides de barreiras
de GaAs. Sendo assim, a técnica de ToF-SIMS prové uma evidéncia que o deslocamento
para o azul é originario das mudancas na regiao dos QWs, onde ocorre a interdifusao de
In-Ga entre QWs e barreiras [19)].

Na figura 22(b) sao apresentados os perfis de distribuigdo de N para a amostra
2223-N, como crescida (as-grown) e com tratamento térmico (annealed) de 600°C e 700°C,
através de resultados de medidas de espectroscopia de massa por fons secundérios (SIMS).
Através das medidas de SIMS é possivel observar que a concentracao de N nao muda de
maneira significativa apés o RTA. Esses resultados de SIMS evidenciam que a causa do

deslocamento para o azul apdés o RTA tem origem na interdifusdo de In-Ga [19].
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4.4.2 Poténcia

Para estudar o efeito da poténcia nas amostras apés o RTA fez-se medidas de PL
em diferentes poténcias com ambas as amostras, também em 15K e com um laser de
532nm para a excitacao, figura 23. Como visto para as amostras como crescidas, nas
amostras com RTA houve um pequeno deslocamento em energia dos picos para a regiao
do azul com o aumento da poténcia de excitacao. O formato da PL apresentou-se menos
alargado do que para as amostras como crescidas, mas também apresentou em baixa
poténcia um alargamento no lado de menor energia do pico, o que mostra a presenca de

estados localizados.
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Figura 23: Espectros de PL a 15K em diferentes poténcias de excitacgao, laser 532nm. (a)
QW de 4nm da amostra 2223-N-Ann, (b) QW de 7Tnm da amostra 2223-N-Ann, (c) QW
de 4nm da amostra 2226-Ann, (b) QW de Tnm da amostra 2226-Ann. A normalizagao
foi realizada dividindo-se pelo maximo dos picos, que para ambas as amostras foram os

picos correspondentes ao poco de 4nm.

4.4.3 Temperatura

Apds o RTA e o estudo da PL com a poténcia, fixou-se a poténcia do laser em

aproximadamente 1mW, e realizaram-se medidas em diferentes temperaturas para ambas
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as amostras, 2223-N e 2226, figura 24. Foi possivel assim, estudar o comportamento da
posicao de pico da PL com a temperatura, figura 25. Tal como para as amostras como
crescidas, fez-se um ajuste com a equacao empirica de Varshni. E interessante notar que a
amostra 2223-N continua nao obedecendo a equacao de Varshni abaixo de 100 K, mesmo
apés o RTA, comportamento associado a efeitos de localizacao, ainda evidentes nessa

amostra que contem N. Os parametros utilizados para o ajuste encontram-se na tabela
4.2.
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Figura 24: Espectros de PL em diferentes temperaturas, laser de excitacao de 532nm,
para as amostras: (a) 2223-N-Ann (P=1,1mW), (b) 2226-Ann (P=1mW).
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Figura 25: Deslocamento em energia do pico de emissao com relacao a temperatura, laser
de excitagdo de 532nm, para as amostras: (a) 2223-N-Ann (P=1,1mW), (b) 2226-Ann
(P=1mW).

‘ ‘ 2226-Ann — 4nm ‘ 2226-Ann — 7Tnm ‘ 2223-N-Ann — 4nm | 2223-N-Ann — 7nm ‘

E,(0)(eV) 1,22 1,16 1,14 1,07
a(meV/K) 0,734 0,428 0,478 0,486
B(K) 518 175 299 284

Tabela 4.2: Valores dos parametros obtidos através do ajuste pela equacao de Varshni
para as amostras tratadas termicamente.

4.5 Conclusao

As propriedades estruturais e 6pticas das amostras de DQWs 2226 e 2223-N foram
caracterizadas por fotoluminescéncia (PL), microscopia eletronica de transmissao (TEM),
difracao de raios-X de alta resolugado (HRXRD) e espectroscopia de raios-X por dispersao
em energia (EDX). Foi observado que a introducao de N em QWs de InGaAs/GaAs induz
a reducao do parametro de rede, e consequentemente reduz o strain de compressao. Foi
observado também que a intensidade de PL para a amostra 2226 ¢ maior do que para a
amostra 2223-N, o que sugere que a incorporacao de N crie defeitos relacionados a centros
nao-radiativos. O pico de energia da PL com a temperatura nao segue o modelo empirico
de Varshni, apresentando para a amostra 2223-N um pronunciado comportamento em
curva ”s”. Isso sugere a localizacao de portadores nos defeitos, que é mais acentuada para
as amostras contendo N.

Houve aumento na intensidade de PL e um deslocamento dos picos de emissao

para a regiao do azul para ambas as amostras (2226 e 2223-N) apds o RTA, sendo o

aumento de intensidade atribuido a remocao de defeitos e impurezas no poco e nas regioes
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de interface. As medidas de perfil de composicao ToF-SIMS confirmaram os resultados
de PL e forneceram uma evidéncia de que o deslocamento para o azul é originario das
mudangas na regiao dos QWs, onde ocorre a interdifusao de In-Ga entre QWs e barreiras.
J& para as medidas em funcao da temperatura, tem-se que apés o RTA ainda existe a

evidéncia de estados localizados, mas o efeito é menor.
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Capitulo 5

Resultados em B0

No capitulo anterior observou-se uma dependéncia nao monotonica da energia da
PL com a temperatura para as amostras estudadas, o que indicou a presenca de porta-
dores localizados em baixa temperatura. Neste capitulo sao apresentados os resultados
das medidas de magneto-fotoluminescéncia, técnica que foi utilizada para o estudo das
amostras 2226 e 2223-N com e sem RTA, com o intuito de entender a natureza do efeito

de localizacao que existem nessas amostras.

5.1 Introducao

Quando se aplica um campo magnético a estruturas tais como pocos quanticos
(QWSs), a sua presenca induz pelo menos dois efeitos basicos sobre os estados excitonicos:
os efeitos diamagnético e Zeeman [42, 32]. Como visto anteriormente o efeito diamagnético
provoca um deslocamento em energia, que possui um comportamento quadréatico com o
campo magnético aplicado.

K. J. Nash et al [29] realizaram um estudo tedrico e experimental com o intuito
de utilizar o deslocamento diamagnético para investigar o efeito de localizacao de éxcitons
em QWs. As amostras de QWs utilizados foram de (In,Ga)As/InP, crescidas por MBE.
Eles realizaram medidas de magneto-fotoluminescéncia variando o campo magnético até
9,6T a temperatura de 4,2K. Concluiu-se que para um éxciton ligado, a localizacao do
plano do QW faz com que o diamagnetismo seja menor do que para os éxcitons livres.
Esse método fornece entao informacoes sobre a localizacao do éxciton.

Posteriormente, T. Nuytten et al [38] investigaram a PL de amostras de miltiplos
QWs de Gay_,In,AsyN;_, em campos magnéticos de até 50T como funcao da tempe-
ratura e potencia de excitacao. Nas amostras por eles estudadas surpreendentemente
nao houve mudanca nos deslocamentos diamagnéticos com a variacao da poténcia de
excitacao.

Entao, V. Lopes-Oliveira et al [36] investigaram as propriedades magneto Gpticas

das amostras 2226 e 2223-N como crescidas, tedrica e experimentalmente. Eles realizaram
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medidas de micro magneto-PL circularmente polarizada a 4K em campos magnéticos de
até 15T. Foi observado um comportamento anoémalo do deslocamento magnético do par
elétron-buraco para campos baixos, um deslocamento magnético negativo. Este efeito foi
associado ao aumento da massa reduzida no éxciton devido a massa efetiva negativa do

estado fundamental da banda de valéncia.

5.2 Aspectos gerais

Foi utilizada a técnica de magneto-fotoluminescéncia (magneto-PL) para estudar
a localizacao de portadores das amostras 2226 e 2223-N com e sem tratamento térmico
(RTA). Foi adotada a configuragao de Faraday, com o campo magnético paralelo a diregao
de crescimento das amostras, a excitagao foi realizada com um laser de estado sélido de
532nm. As medidas foram realizadas a temperatura de 2K, variando o campo magnético
de 0 a 14T. Na figura 26, tem-se os espectros de PL em B=0 e para alguns campos
magnéticos aplicados para as amostras 2226 e 2223-N com e sem RTA. Nota-se para
todas as amostras que ambos os picos deslocam-se para maiores energias com o aumento

do campo magnético aplicado, isso devido ao efeito diamagnético.

5.3 Deslocamento Diamagnético

Através dos espectros da figura 26 é possivel a obtencao do grafico da figura 27,
o deslocamento em energia da PL, deslocamento diamagnético, em fungao do campo
magnético aplicado para as amostras 2226 e 2223-N como crescidas e com RTA. Os dados
mostram que as amostras 2226 e 2223-N apresentam um comportamento parabdlico até
aproximadamente 3T e 4T, respectivamente, e apés esse valor o comportamento tende a
ser linear.

H4 um modelo conhecido na literatura para o deslocamento diamagnético em
funcao do campo magnético aplicado que se adéqua aos dados mostrados neste capitulo.
Esse ¢ um modelo excitonico, nele se assume que hd um campo magnético critico, onde a
dependéncia do deslocamento diamagnético passa de uma curva parabdlica, em campos
magnéticos baixos, para linear em campos magnéticos altos. Através desse modelo é
possivel encontrar valores para o raio excitonico e a massa efetiva [38].

Ja que os experimentos de magneto-PL foram realizados em temperatura baixa, a
2K, foram medidas recombinagoes entre pares elétrons buracos em que os portadores estao
localizados, ou seja, éxcitons localizados [38]. Com um maior efeito de localizagao, deve-se
esperar um maior confinamento espacial e, consequentemente, um menor deslocamento
diamagnético [29].

Se compararmos os resultados mostrados na figura 27 para as amostras 2226 e

2223-N, como crescidas e com RTA, tem-se que as amostras que contem N, 2223-N, apre-
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sentam menor deslocamento diamagnético, o que implica em mais portadores localizados.
Isso corrobora com os resultados encontrados para dependéncia da energia da PL com a
7 L

temperatura, onde para a amostra 2223-N encontrou-se uma curva em ”s”mais acentuada,

o que implica em uma maior localizacao.
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Figura 26: Espectros de PL a 2K para diferentes campos magnéticos aplicados, com laser
de 532nm na excitacdo, para as amostras: (a) 2226 (P=42mW), (b) 2226-Ann (P=30mW),
(c) 2223-N (P=39mW), (c¢) 2223-N-Ann (P=38mW).
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Figura 27: Deslocamento diamagnético versus campo magnético, a 2K, com um laser de
532nm. Amostras 2226 (P=42mW) e 2226-Ann (P=32mW): (a) QW de 4nm, (b) QW de
Tnm; Amostras 2223-N (P=39mW) e 2223-N-Ann (P=38mW): (¢) QW de 4nm, (d) QW

de 7nm.

O RTA é uma pratica utilizada com o intuito de recuperar a qualidade cristalina
e melhorar as propriedades épticas do material. Apds o RTA observou-se o aumento da
intensidade do espectro de PL, como visto anteriormente. Porém, é possivel observar na
figura 27, para a amostra 2226 que apds o RTA o deslocamento diamagnético diminui.
Portanto mesmo que o tratamento térmico aumente a intensidade de PL, esse também esta
aumentando a localizacao de portadores, ou seja, esta criando defeitos. Os tipos de defeitos
criados apds o tratamento térmico nao podem ser identificados pelas técnicas utilizadas
nesse trabalho. Estudos adicionais devem ser realizados para melhor compreensao desse

efeito.

5.4 Efeito da poténcia no deslocamento diamagnético

E interessante investigar a relacao entre o deslocamento em energia com o campo
magnético para diferentes poténcias de excitacao, pois dependendo da poténcia utilizada
havera ou nao efeitos de localizacao. Nesta secao, sao apresentados alguns resultados
referentes a estudos em diferentes poténcias. Na figura 28 é possivel observar os espectros

em diferentes poténcias para as amostras 2223-N, 2223-N-Ann e 2226-Ann. O nimero a
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esquerda dos espectros corresponde a quantas vezes esses espectros foram aumentados,
ja o numero a direita é referente a poténcia de excitacao utilizada. Sao apresentados
espectros sem campo magnético aplicado e em campo alto (14T), onde é possivel observar

o deslocamento em energia.
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Figura 28: Espectros de PL em 0 e 14T em diversas poténcias do laser (532nm), a 2K,
para as amostras: (a) 2223-N, (b) 2223-N-Ann, (c¢) 2226-Ann. O nimero ao lado direito

dos espectros corresponde a quantas vezes esses espectros foram aumentados.

Na figura 29(a), para facilitar a visualizagao, sdo apresentados os espectros para
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trés poténcias diferentes para o QW de 4nm da amostra 2223-N, onde ja é possivel obser-
var uma diminui¢ao do deslocamento em energia com o aumento da poténcia de excitagao.
A partir dos espectros da figura 28 foi possivel obter os graficos da figura 29(b), o deslo-
camento diamagnético em fungao da poténcia de excitagao. Nota-se que com o aumento
da poténcia de excitagao ha a diminuicao do deslocamento diamagnético, que nao ¢ igual

para todas as amostras, porém decresce.
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Figura 29: (a) Espectros de PL em 0 e 14T em diferentes poténcias para o QW de 4nm
da amostra 2223-N, em 2K. (b) Deslocamento diamagnético versus poténcia de excitagao,
utilizando o laser verde, a 2K, para as amostras 2226-Ann, 2223-N e 2223-N-Ann, (a) QW
de 4nm, (b) QW de 7nm.

Quanto maior o deslocamento em energia, menor sera a localizacao dos portado-
res, e vice-versa. Sabe-se também que quanto menor a poténcia utilizada na excitacao,
maiores as chances de medir estados localizados na amostra. Sendo assim, deveria se obter
um menor deslocamento para poténcias menores, o que nao foi o caso para as amostras
estudadas. Cada banda nos espectros obtidos representa a PL para um dos QWs, 4nm
ou 7nm, essas bandas podem ser formadas pela juncao de mais de uma banda. Para
poténcias diferentes pode se estar favorecendo bandas diferentes dentro dessa banda, o
que explicaria o porqué da obtencao de um deslocamento menor para poténcias maiores.
O que nao significa que ha maior efeito de localizagao em poténcias maiores, pois em
poténcias maiores se esta medindo os estados estendidos.

Para mostrar que é possivel que cada poténcia esteja privilegiando bandas di-
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ferentes, realizaram-se medidas de magneto-PL com a amostra 2226-Ann em diferentes
campos para duas poténcias diferentes. Através da figura 30 é possivel observar que para
o regime de campo alto ha diferenga nos deslocamentos, sendo o maior deslocamento em
energia para a excitagdo com poténcia menor, como visto anteriormente.
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Figura 30: Deslocamento diamagnético versus campo magnético para a amostra 2226-
Ann, a 2K, com um laser de 532nm em duas poténcias diferentes, ImW e 30mW, para:
(a) QW de 4nm, (b) QW de 7nm.

5.5 Conclusao

As propriedades magneto-6pticas das amostras de DQWs 2226 e 2223-N foram
investigadas através de magneto-fotoluminescéncia (magneto-PL). Observou-se para to-
das as amostras que ambos os picos deslocam-se para maiores energias devido ao efeito
diamagnético. As amostras 2223-N apresentaram menor deslocamento diamagnético, que
implica em mais portadores localizados, o que corrobora com os resultados encontrados
para dependéncia da energia da PL com a temperatura. Para a amostra 2226, apdés o
RTA, o deslocamento diamagnético diminui. Sendo assim, mesmo que o RTA aumente
a intensidade de PL, esse também estda aumentando a localizacao, ou seja, estd criando
defeitos. Nao é possivel identificar os tipos de defeitos que o RTA esta criando apenas
com a técnica utilizada. Verificou-se que com o aumento da poténcia de excitacao ha
a diminuicao do deslocamento diamagnético, para os materiais estudados. Supoe-se que
para poténcias diferentes pode se estar favorecendo bandas diferentes, o que leva a con-
clusao de que para comparar os deslocamentos diamagnéticos é necessaria a utilizacao de

poténcias de excitagao semelhantes.
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Capitulo 6
Filtro de spin por defeitos

Nos capitulos anteriores foram mostradas evidéncias da presenca de estados loca-
lizados devido a defeitos nas amostras. Neste capitulo, serao apresentados resultados de
medidas com excitagao circularmente polarizada, em temperatura ambiente e sem campo
magnético aplicado, para as amostras 2226 e 2223-N com e sem RTA, com o propdsito de

investigar o grau de polarizagao presente nessas amostras devido a esses defeitos.

6.1 Introducao

E de grande interesse para o desenvolvimento da spintronica a obtengao de corrente
spin polarizada, sendo essa possivel através da filtragem de spin. A figura 31 ilustra o
principio fisico de um tipo de filtro de spin por defeitos intersticiais. E conhecido que
quando GaAs é dopado com N, independentemente do método de crescimento utilizado,
formam-se defeitos do tipo Gélio intersticial (Ga;*") [6]. Se um elétron localizado no
defeito é spin polarizado, o defeito ird capturar apenas um elétron de conducao com
spin oposto, isso devido ao principio de exclusao de Pauli, e esse pode, posteriormente,
aniquilar com um buraco. Se esse processo ¢ eficiente, defeitos spin polarizados esgotarao
efetivamente os elétrons da banda de conducao que possuam spin oposto e deixarao para
tras apenas aqueles com o mesmo spin dos elétrons dos defeitos. Esse processo transforma
um grupo de elétrons spin despolarizados que entram no material em spin polarizados
quando eles saem, fazendo do material um filtro de spin. E importante notar que a
recombinagao que ocorre via defeito é um processo nao radiativo [4].

Foi identificado que os defeitos de Ga;?" sdao apropriados para um filtro de spin
eficiente, operando em temperatura ambiente e com campo magnético igual a zero. Isso
porque cada Ga; é ocupado por um tinico elétron no estado carregado duplamente positivo
Ga;**t. Sabe-se que a polarizacao dos spins dos elétrons dos defeitos (Ga;?>T) pode ser
obtida por orientagao déptica, utilizando luz circularmente polarizada (o+) [4], como se
pode observar na figura 31(b). E essencial que os defeitos estejam spin polarizados para

que o efeito de filtro de spin aconteca. Como um fator de comparacao, se a excitagao for
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Figura 31: (a) Ilustracao esquematica do efeito de filtro de spin dos elétrons de condugao
via defeitos intersticiais spin polarizados em um semicondutor ndo magnético. (b-c) Pro-
cesso de captura e recombinagao de portadores através da filtragem de spin por defeitos
e a transigao banda-banda sob condigdes de excitagao 6ptica (b) circularmente (o) e (c)
linearmente (o) [4].

com luz linearmente polarizada, figura 31(c), ha a geracao dos dois tipos de spins (para
cima e para baixo), nesse caso nao haverd spins polarizados no defeito e entao o defeito
podera capturar os dois spins em igual probabilidade, isto é, nao havera mais um filtro
de spin [4].

O efeito de filtro de spin por defeitos intersticiais de Ga;?>" foi observado inici-
almente para amostras de GaAs dopadas com N, pois o N induz esse tipo de defeito no
material [4]. Porém, recentemente, C. T. Niguyen et al [43] mostraram por implantagao
de centros paramagnéticos, ou seja, com a implantacao de defeitos de Ga;** através de
feixe i0nico, em amostras de InGaAs que é possivel obter o efeito de filtro de spin dessa
maneira. Sendo assim, eles mostraram que é possivel criar regioes ativas de recombinacao
dependente de spin em amostras livres de N, e também, que o defeito intersticial Ga;?"
é o principal responsavel pelo efeito de filtragem de spin [43].

Para este efeito de filtro de spin por defeitos poder ser utilizado de maneira
pratica, muitos parametros referentes aos materiais e processos fisicos devem ser iden-
tificados, entendidos e otimizados. Seguindo essa ideia, resolveu-se investigar o grau de
polarizacao, e por consequéncia o efeito de filtro de spin, nos materiais estudados nesse
trabalho.
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6.2 Resultados experimentais e discussao

Realizaram-se medidas de PL, utilizando como excitacao um laser de 808nm com
poténcia em 200mW, em temperatura ambiente, em trés configuracoes diferentes. Na
primeira configuracao excitou-se a amostra com a luz do laser em polarizacao linear e
coletou-se o sinal emitido pela amostra circularmente polarizado a direita e a esquerda. J&a
na segunda, a excitagao foi circularmente polarizada a direita e a colegao da luminescéncia
da amostra foi circularmente polarizada a direita e a esquerda. Para a terceira e ultima
configuragao, a amostra foi excitada inicialmente com luz linearmente polarizada e apds
com luz circularmente polarizada e a colegao do sinal emitido foi realizada sem polarizador
e sem placa A/4. A polarizacao circular do laser de excitagdo foi produzida por uma
placa A/4 em combinac¢do com um polarizador linear. Da mesma forma, para colegao
circularmente polarizada foi utilizado um polarizador linear associado com uma placa
/4.

Na figura 32 é possivel observar os espectros de PL da amostra 2226 medidos nas
trés configuragoes. Quando excitada com luz circularmente polarizada, figura 32(b), a
amostra apresentou polarizacao de 9,56% e 7,23% para os QWs de 4nm e 7nm, respec-
tivamente. Neste capitulo o grau de polarizacao da PL, e consequentemente o grau de
polarizacao de spin, foi calculado utilizando a equagao 3.1 apresentada na secao 3.1.1,
equacao relacionada as intensidades integradas de PL, como explicado anteriormente.

Para a amostra 2226, nao houve polarizacao para as outras configuracoes uti-
lizadas. O que ja era esperando para o caso da excitacao linearmente polarizada com
colecao circularmente polarizada a direita e a esquerda, pois com a excitagao linearmente
polarizada nao se esta fornecendo momento angular para o spin do elétron do defeito,
por consequéncia nao havera elétron spin polarizado no defeito e entao o defeito podera
capturar elétrons com os dois spins em igual probabilidade.

Ja na figura 33 estao apresentados os espectros de PLL da amostra 2226-Ann. A
amostra apresentou polarizacao de 7,76% e 9,42% para os QWs de 4nm e 7nm, respec-
tivamente, quando excitadas com luz circularmente polarizada, figura 33(b). Houve um
aumento no grau de polarizacao para o QW de 7Tnm para a amostra 2226-Ann se compa-
rada com a amostra como crescida. O aumento do grau de polarizacao para o poco de Tnm
apos o RTA pode ser interpretado como um aumento da densidade de defeitos relaciona-
dos ao filtro de spin. O que é consistente com os resultados encontrados anteriormente
para o deslocamento diamagnético, onde para a amostra 2226 apés o RTA houve uma
diminuicao do deslocamento diamagnético, em comparagao com a mesma amostra como
crescida, o que implica em um aumento da localizagao de portadores e consequentemente
o aumento de defeitos nessas amostras. Para essa amostra também foi possivel observar

que para as outras configuracoes nao houve polarizacao.
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Para as amostras 2223-N também foram utilizadas as trés configuracoes diferentes.
Na figura 34 encontram-se os espectros de PL obtidos para a amostra 2223-N, ja na
figura 35 encontram-se os espectros obtidos para a amostra 2223-N-Ann. Como é possivel
observar nessas figuras, as amostras so apresentaram grau de polarizacao quando excitadas
com luz circularmente polarizada. O grau de polarizagao encontrado para a amostra 2223-
N foi de 7,24% e 8,05% para os QWs de 4nm e 7nm, respectivamente. J4 para a amostra
2223-N-Ann, tem-se que o grau de polarizacao encontrado foi de 10,31% e 12,11% para
0os QWs de 4nm e 7nm, respectivamente. O grau de polariza¢gao aumentou para ambos os
QWs apds o RTA, tal como para as amostras 2226. Esse aumento pode ser interpretado
como um aumento de defeitos relacionados ao filtro de spin.

X. J. Wang et al [4] encontraram para amostras de GaNAs que o grau de po-
larizacao depende criticamente da composicao de N e das condigoes de crescimento, que
determinam a concentracao de defeitos de Ga;. FEles observaram valores mais altos de
polarizagao para amostras contendo N (= 32%) do que para as amostras sem N (< 6%).
O que foi interpretado como uma consequéncia direta dos defeitos de Ga; serem preferen-
cialmente introduzidos em amostras com N.

Os valores de polarizacao obtidos para as amostras 2223-N, foram abaixo do que
os encontrados para amostras com N por X. J. Wang et al [4]. Porém, para as amostras
2226, livres de N, encontraram-se valores maiores do que os obtidos por X. J. Wang et al
[4]. O efeito de filtro de spin por defeito ndao necessariamente necessita da presenga de N
e depende criticamente das condigoes de crescimento, em particular da temperatura de
crescimento. Sendo assim, é possivel que as condicoes de crescimento e RTA das amostras
2226 estudadas neste trabalho influenciem na presenca de defeitos proprios para o efeito

de recombinacao dependente de spin e consequentemente para um filtro de spin.

6.3 Conclusao

Foi estudado o grau de polarizagao das amostras 2226 e 2223-N e seu comporta-
mento apds o RTA. Foi observado que além de aumentar a intensidade do espectro de PL,
o RTA aumentou o grau de polarizacao das amostras estudadas quando estas estavam
sob excitacao circularmente polarizada. Esse aumento de polarizacao esta associado ao
aumento da densidade de defeitos apés o RTA, como evidenciado no capitulo anterior
pelos resultados do deslocamento diamagnético. Nao é comum na literatura se apresentar
resultados de amostras referéncia (QW de InGaAs), pois em geral essas nao apresentam
grau polarizacao relevante. Entretanto, neste trabalho foi possivel obter um grau de po-
larizacao semelhante para as amostras com e sem N. Acredita-se que essa condicao foi
adquirida através da baixa temperatura de crescimento dessas amostras. Infelizmente,
com as técnicas utilizadas neste trabalho nao ha como concluir que tipos de defeitos sao

responsaveis por esse efeito nas amostras estudadas.
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Capitulo 7
Conclusao

Neste trabalho realizou-se um estudo experimental sistematico das propriedades
épticas e de spin de pogos quanticos duplos (DQWs) de InGaAs(N)/GaAs . Em particular,
realizaram-se medidas de fotoluminescéncia (PL) e magneto-fotoluminescéncia (magneto-
PL) em amostras com e sem N com o objetivo de investigar o efeito da incorporagao de N
nessas ligas, o efeito do tratamento térmico (rapid thermal annealing - RTA) e do campo
magnético. Em particular investigou-se o papel de efeitos de localizacao de portadores
nas propriedades épticas e de spin desses sistemas.

Realizou-se uma caracterizacao geral das propriedades opticas e estruturais des-
ses materiais. Os resultados de difracao de raios-X de alta resolugao mostraram que a
introdugao de N em QWs de InGaAs/GaAs induz uma redugao do parametro de rede, e
consequentemente reduz o strain de compressao devido ao In nessa liga. Os resultados
da emissao éptica em fungao da temperatura e poténcia mostraram que a amostra com
N possui uma reducao da eficiéncia da emissao éptica quando comparada com a amostra
referéncia. Esse efeito ocorre porque a introducao de N resulta em um aumento con-
sideravel na densidade de defeitos do material reduzindo assim a eficiéncia da emissao
6ptica. Observou-se também que a dependéncia do pico de energia da PL com a tempe-
ratura nao segue o modelo empirico de Varshni. Esse efeito foi associado a localizacao de
portadores por defeitos incorporados pelas condigoes de crescimento em baixas tempera-
turas. Foi observado que esse efeito é mais acentuado para amostras contendo N.

Foi realizado também o estudo do efeito do tratamento térmico nessas amostras.
Observou-se que apds o tratamento térmico, ambas as amostras apresentaram aumento
na intensidade e deslocamento dos picos de PL para a regiao do azul. O aumento de inten-
sidade foi atribuido a reducao de defeitos e impurezas no pogo e nas regioes de interface.
J& o deslocamento para o azul foi investigado utilizando a técnica de espectroscopia de
massa por ions secundarios por tempo de voo, onde se pode concluir que o deslocamento
para o azul é originario das mudangas na regiao dos QWs, onde ocorre a interdifusao de
In-Ga entre QWs e barreiras. Também foram realizados estudos sisteméaticos em fungao

da poténcia de excitacao e da temperatura para as amostras apés o RTA, onde notou-se
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que mesmo apds o RTA ainda existem efeitos importantes de localizagao de portadores.

Para investigar efeitos de estados localizados nessas amostras realizou-se um es-
tudo de PL na presenca de campo magnético. Analisou-se a dependéncia do deslocamento
diamagnético com o campo magnético aplicado. E bem estabelecido na literatura que
quanto menor o deslocamento diamagnético, maior o efeito de localizacao de portadores
na amostra. Verificou-se que as amostras 2223-N apresentaram menor deslocamento dia-
magnético, implicando em mais portadores localizados, corroborando entao com os resul-
tados encontrados para dependéncia da energia da PL com a temperatura. Observou-se
também que o deslocamento diamagnético diminuiu apds o tratamento térmico para a
amostra 2226, o que implica que, além de aumentar a intensidade de PL, o RTA estd
criando defeitos responsaveis pela localizacao de portadores. Infelizmente, as técnicas
utilizadas neste trabalho nao permitem identificar os tipos de defeitos que o RTA esta
criando.

Foi estudado também o grau de polarizacao circular das amostras usando ex-
citacao circularmente polarizada na auséncia de campo magnético. O grau de polarizagao
da PL esta diretamente ligado com o grau de polarizacao de spin, o que faz surgir o
interesse de verificar se esses materiais poderiam se comportar como filtros de spin por
defeitos. Sendo assim, estudou-se o grau de polarizacao de ambas as amostras, antes e
depois do RTA. Foi observado que o RTA aumentou o grau de polarizacao das amostras
estudadas quando essas estavam sob excitagao circularmente polarizada. Esse aumento
de polarizagao foi associado ao aumento da densidade de defeitos apds o RTA, como evi-
denciado anteriormente pelos resultados do deslocamento diamagnético. E conhecido que
o efeito de filtro de spin por defeitos nesses sistemas nao necessita da presenca do N, e sim
da presenca do defeito de Ga;?+, que é incorporado pelas condicoes de crescimento. Nao
é comum na literatura apresentar-se resultados de amostras referéncia (QW de InGaAs),
pois em geral essas nao apresentam grau de polarizacao relevante. Porém, as amostras
estudadas neste trabalho foram crescidas em condigoes de temperatura diferentes, em
baixa temperatura, ocasionando a presenca de defeitos, que neste caso sao desejaveis. Foi
possivel obter entao um grau de polarizacao semelhante para as amostras com e sem N
o que confirma o fato dos defeitos serem incorporados pelas condigoes de crescimento em
baixa temperatura.

Mostrou-se nesta dissertacdo que amostras de InGaAs(N)/GaAs crescidas nas
condicoes apresentadas tem potencial para serem exploradas do ponto de vista de filtros
de spin. Como continuidade desse trabalho, é sugerido o estudo de amostras crescidas
nessas condigoes, porém em planos cristalinos diferentes, pois diferentes orientagoes de
substratos podem levar a diferentes quantidades de incorporacao de N e de defeitos. Além
disso, pretende-se aplicar um baixo campo magnético que deve aumentar o efeito de filtro
de spin por defeitos devido a reducao de efeitos de interacao hiperfina. Outra perspectiva

seria a utilizagao de outras técnicas para uma maior compreensao da origem dos defeitos



nessas amostras.
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