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Resumo

Programa de Pés-Graduacao em Fisica - Departamento de Fisica

Efeito da Modulagao da Topologia do Confinamento em Sistemas Quase

Zero-Dimensionais Induzida por Campo Elétrico

por Edson Rafael Cardozo de Oliveira

Pontos quanticos crescidos por técnicas epitaxiais para estudos épticos e de transporte
sao comumente cobertos com uma camada do mesmo material sobre o qual os pontos fo-
ram crescidos. Recentemente diversos estudos tém demonstrado como os parametros de
crescimento e materiais utilizados nesta camada afetam significativamente as propriedades
morfoldgicas, épticas e elétricas destas nanoestruturas. Neste trabalho sao estudados pontos
quanticos tradicionais de Arseneto de Indio cobertos com uma camada de Arseneto de Galio
e Antimonio. Apéds o crescimento foi realizado um tratamento térmico rapido que melhorou
significativamente a distribuicao de tamanhos dos pontos, com um aumento na eficiéncia
Optica e uma inducao na estrutura de bandas do Tipo-I para Tipo-II. As investigacoes
por magnetofotoluminescéncia revelaram que os efeitos da topologia de confinamento na
estrutura de bandas deste sistema quase zero-dimensional sao fortemente modulados pela
aplicacao de um campo elétrico externo paralelo a orientacao do campo magnético. Efeitos
de carater puramente quantico como a interferéncia Aharonov-Bohm e a inversao do fator-g
de Landé excitonico foram observados a baixas temperaturas e para valores especificos de
campo elétrico, demonstrando assim que a escolha do material e condigoes de deposicao da
camada de cobertura de pontos quanticos levam a efeitos e resultados controlados experimen-
talmente que nao poderiam ser observados utilizando métodos convencionais de crescimento

de pontos quanticos semicondutores.

Palavras-chave: Efeito Aharonov-Bohm, Pontos Quéanticos, InAs/GaAsSb



Abstract

Modulation Effect on Confinement Topology in Quasi Zero-Dimensional

Systems Induced by Electric Field

by Edson Rafael Cardozo de Oliveira

Quantum dots grown by epitaxial techniques for optical and transport studies are usu-
ally capped by a layer of the same material on which the QDs were grown. Recently, several
studies have shown how the growth parameters and materials used in this layer significantly
affect the morphological, optical and electrical properties of these nanostructures. In this
work Indium Arsenide quantum dots capped with a layer of Gallium Arsenide and Antimony
are studied. After the growth, a rapid thermal annealing was performed, which improved
significantly the size distribution of the quantum dots, increasing the optical efficiency, and
inducing a change in the band structure from a Type-I to Type-II. The investigations perfor-
med by magnetophotoluminescence have shown that the effects of the topology confinement
on the band structure of these quasi zero-dimensional systems are strongly modulated by
an external electric field applied parallel to the magnetic field orientation. Purely quan-
tum effects such as Aharonov-Bohm interference and the inversion of the excitonic Landé
g-factor were observed at low temperatures and for specific values of electric fields, showing
that the choice of the material and growth conditions of quantum dots capping layer leads
to controlled experimental results which could not be achieved using conventional growth

methods of semiconductor quantum dots.

Keywords: Aharonov-Bohm Effect, Quantum Dots, InAs/GaAsSb
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Capitulo 1

Introducao

Atualmente quase todas as pessoas ja tiveram, em parte, algum contato, ao menos indi-
reto, com a Mecanica Quantica. Esta afirmagao pode ser estabelecida gragas a descoberta de
materiais Semicondutores feita em 1874 por Karl Ferdinand Braun, que resultou na invengao
do diodo e também no desenvolvimento do radio, entre outros. [1] Logo desencadeou-se um
intenso estudo de suas propriedades por muitos anos, levando a um grande avanco tecnologico
com a invenc¢ao do primeiro transistor semicondutor em 1947 por William Shockley, John
Bardeen e Walter Brattain, que é a componente chave para a fabricacao de processado-
res eletronicos, e portanto, de computadores. Nos dias de hoje, com a miniaturizacao de
componentes, para a ordem de nanémetros (1 / 1 000 000 000 m), toda a eletronica mo-
derna utilizada para a fabricacao de celulares, computadores, e uma infinidade de outros
equipamentos, contém dispositivos semicondutores em seu interior, como meméorias, lasers,
sensores, LEDs, armazenagem de dados com discos de estado sélido formado por semicon-
dutores, etc. [2]

Basicamente, semicondutores sao materiais que tornam-se propicios a conduzir eletri-
cidade quando sofrem algum tipo de excitagao, por exemplo éptica. Os elétrons em um
semicondutor precisam de uma energia equivalente ao chamado gap do material para se-
rem excitados da banda de valéncia para a banda de conducgao. Os elétrons excitados para
a banda de conducao deixam uma lacuna na banda de valéncia, chamada de buraco com
mesma carga porém sinal contrario ao do elétron.

Apesar da posicao dos semicondutores ja estar bem estabelecida na industria eletronica,

tendo o silicio como a principal matéria prima, a comunidade cientifica continua realizando
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1. Introducado 14

estudos com novos materiais, descobrindo novas propriedades e desenvolvendo novas técnicas
de producao, como a moderna e elegante epitaxia por feixe molecular (MBE, do inglés Mole-
cular Beam Epitazy), portanto, esta é uma area da ciéncia que esta em constante renovagao.
A técnica da MBE permite crescer semicondutores com a precisao de uma monocamada
atomica por vez, que abre espaco para a producao de dispositivos com precisao nanométrica
além de permitir a intercalacao de diferentes materiais, formando heteroestruturas. Com as
devidas condigoes de crescimento é possivel produzir heteroestruturas com uma camada de
material com gap de energia menor entre duas camadas de outro material com gap maior,
formando um perfil de potencial em forma de poco. Dependendo da largura das camadas,
surgem efeitos quanticos adicionais, com a formagao de niveis discretos de energia e o confi-
namento dos portadores de carga dentro dos pogos. Estas estruturas sao denominadas Pocos
Quanticos.

Também é possivel crescer estruturas em formato de Fios Quanticos ou Pontos Quanti-
cos (QDs, do inglés Quantum Dots), com o confinamento em duas ou trés diregoes, respec-
tivamente. As camadas que cobrem estas nanoestruturas recentemente atrairam grande
interesse da comunidade cientifica, uma vez que abrem a possibilidade para controlar com
grande precisao propriedades importantes, além de modificar a topologia das estruturas. [3—
5] De fato, ao cobrir pontos quanticos muitos processos estao envolvidos entre as camadas
adjacentes, como reducao de tensao, cisalhamento, difusao, mistura, etc., que podem modi-
ficar fortemente sua morfologia e composigao. [6] Por exemplo, ao cobrir um ponto quéantico
até uma espessura menor que a altura dos pontos, ha uma transicao de pontos para uma

estrutura com geometria anelar, com propriedades distintas. [7]

A cobertura de pontos quanticos com materiais diferentes do substrato resulta em he-
teroestruturas com perfis de potencial assimétricos e que, dependendo das condigoes em que
foram crescidas, elétrons e buracos confinados dentro do ponto quantico separam-se espaci-
almente formando um alinhamento de bandas Tipo-II, com um dos portadores localizado na
regiao da camada de cobertura, ao redor do ponto quantico. [8, 9] Esta configuragdo também
apresenta uma geometria anelar, devido a possibilidade de um dos portadores orbitar em
volta do ponto com a aplicagao de um campo magnético externo perpendicular ao plano do
QD. Nesta direcao, uma estrutura de particular interesse é a de pontos quanticos de Arseneto

de Indio (InAs) cobertos com uma camada de Arseneto de Gélio com Antiménio (GaAsSb)
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e tratados térmicamente, que resulta na otimizacao de suas propriedades Opticas, além de
apresentar uma estrutura Tipo-II, com o elétron confinado dentro do ponto e o buraco em
sua 6rbita, na camada de cobertura. [5] A aplicacdo de um campo elétrico perpendicular
ao plano dos pontos quanticos pode governar a posi¢ao vertical dos buracos na camada de
GaAsSb, desde o topo dos QDs até sua base, que afeta diretamente na correlagdo do par

elétron-buraco.

O controle da localizagao vertical do buraco e a geometria anelar do sistema formam um
ambiente favoravel para a observacao de fenomenos de interferéncia quantica com modulacao
da topologia dos pontos que dependem fortemente da correlagao do par elétron-buraco, como
por exemplo o Efeito Aharonov-Bohm (EAB), que mostra que a fase da funcao de onda de
sistemas quanticos em um caminho fechado, quando submetidos a um campo magnético
perpendicular a sua trajetoria, oscila com periodo igual a um parametro denominado fluxo
magnético quantico. [7, 10, 11] O EAB é um efeito de grande interesse uma vez que des-
creve o comportamento de um parametro quantico que nao é um observével. [11] Como ja
foi comprovado a Mecanica Quantica é extremamente importante para o desenvolvimento
tecnoldgico, portanto, além de estudos de fendmenos provenientes desta drea, tanto tedricos
quanto experimentais, surge a necessidade de controlar sistematicamente seus efeitos para

que exista a possibilidade de contribuicao substancial no avanco da ciéncia e da tecnologia.

O objetivo deste trabalho entao, com base nesta discussao sobre a importancia da
aplicacao de efeitos quanticos no desenvolvimento tecnolégico e da necessidade de desen-
volver técnicas para o controle sistematico de propriedades de interesse, é investigar as os-
cilagoes Aharonov-Bohm em pontos quanticos de InAs cobertos com GaAsSb com o controle
da correlagao entre o elétron e o buraco induzida por campo elétrico, assim como estudar
a relevancia da topologia de confinamento na resposta éptica dos efeitos quanticos destes

sistemas.

Esta dissertagao de mestrado esta organizada da seguinte maneira: no Capitulo 2 sao
apresentados os fundamentos tedricos dos semicondutores, desde a estrutura cristalina até
as propriedades Opticas e efeitos de parametros externos, e com uma revisao bibliografica da
amostra estudada neste trabalho; na sequéncia, o Capitulo 3 trata da descricao do Efeito
Aharonov-Bohm e da apresentacao dos principais trabalhos sobre o efeito em experimen-

tos 6pticos com semicondutores; no Capitulo 4 sao discutidas as técnicas experimentais
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utilizadas neste trabalho; o Capitulo 5 é dedicado a uma revisao detalhada da amostra e
apresentacao de alguns estudos prévios sobre a mesma, a fim de justificar a escolha do ma-
terial estudado; no Capitulo 6 sao mostrados entao os principais resultados deste trabalho
com suas devidas discussoes e; por fim, no Capitulo 7 sao feitas as consideragoes finais do

trabalho, além da apresentacao das perspectivas futuras sobre o mesmo.
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Capitulo 2

Fundamentos Teoricos

Este capitulo inicial é dedicado a exploracao dos principios fisicos de materiais se-
micondutores, tais como estrutura de banda e eletronica, recombinagao éptica e efeito do
campo magnético e da temperatura, e uma revisao geral sobre os materiais utilizados neste

trabalho.

2.1 Propriedades Estruturais e Eletronicas dos Semi-

condutores

Dispositivos semicondutores de alta performance sao em geral baseados em materiais
cristalinos, que sao caracterizados por repeticoes periédicas de um atomo ou um conjunto
de atomos nas trés diregoes espaciais. Materiais semicondutores das familias [1I-V da tabela
periédica, como Arseneto de Géalio (GaAs) ou Arseneto de Indio (InAs), cristalizam-se na
estrutura de banda conhecida como blenda de zinco, que é formada por duas redes cubicas
de face centrada (CFC) deslocadas em um quarto entre si ao longo da diagonal principal do
cubo. Na Figura 2.1 estd representada a célula convencional desta estrutura, com uma base
formada por dois dtomos, 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 unitéria. [1]

Conhecer o parametro de rede dos materiais semicondutores é essencial para o controle
do crescimento epitaxial de heteroestruturas, que possibilita a exploracao de propriedades

importantes dependentes da espessura dos materiais. A técnica de crescimento de epitaxia

18
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FiguraA 2.1: Distribuicao espacial dos atomos em uma estrutura cristalina de blenda de
zinco, caracteristica de semicondutores I1I-V. [1]

por feixe molecular, que sera detalhada no Capitulo 4, permite a deposicao precisa e contro-
lada de uma tnica monocamada (ML, do inglés monolayer) de dtomos por vez. Uma ML
¢é determinada como a metade do parametro de rede da célula unitaria, onde, na diregao
de crescimento [100] do GaAs, é composta por uma camada de gilio mais uma camada de
arsénio. Para o GaAs e o InAs os valores dos parametros de rede das células convencionais
s30 5,653 e 6,058 A, respectivamente, uma diferenca de aproximadamente 7% entre eles. [2]

A ML, portanto, equivale a 2,83 A para o GaAs e 3,04 A para o InAs.

A rede reciproca da rede cibica de face centrada é uma rede cubica de corpo centrado,
e sua primeira zona de Brillouin é representada por um octaedro truncado. Na Figura 2.2
estd representada esta zona de Brillouin, além dos pontos de alta simetria nela contidos,

identificados por notacoes especificas, como vales I', X e L.

Em um material semicondutor uma das principais caracteristicas é sua estrutura de
bandas, oriunda dos niveis atomicos discretos, separados em bandas permitidas e proibidas
de energia quando dtomos isolados aproximam-se para formar um cristal. As bandas de
energia podem ser calculadas a partir da zona de Brillouin em cada uma das diregoes dos
pontos de alta simetria. No equilibrio, os elétrons menos ligados aos sélidos cristalinos
preenchem completamente a chamada banda de valéncia (BV), e quando sofrem algum tipo
de excitagao sdo promovidos para a banda de condugao (BC), deixando uma lacuna na BV,
também chamada de buraco, com mesma carga e sinal contrario ao do elétron. A diferenca
de energia entre o minimo da BC (de momento angular orbital L = 0) e o maximo da BV
(L = 1) representa o gap de energia dos portadores de carga, indicando a energia minima

necessaria para promover os elétrons para a banda de conducao. O gap de energia pode
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FIGURA 2.2: Primeira zona de Brillouin da rede CFC. Pontos de alta simetria estao
denotados por I', X e L, enquanto que as linhas de alta simetria, ligando estes pontos,
estao rotuladas por A e A. [1]

ser considerado como a impressao digital dos materiais semicondutores, metais e isolantes.
Cada material possui um valor especifico em dependéncia dos elementos que o compoem,

suas concentragoes e condigoes externas, como temperatura por exemplo.

As Figuras 2.3 (a) e (b) mostram a estrutura de bandas do GaAs e InAs, respectiva-

mente. [3] A curvatura das bandas de energia determina a massa efetiva dos portadores, que
1 1dEk)
m*  h k2

dois ramos no topo da banda de valéncia degenerados no ponto I', porém com curvaturas

¢é definida nos pontos de alta simetria por . Na Figura é possivel observar
diferentes, indicando dois tipos de buracos com massas distintas, sendo os de maior massa
efetiva denominados de buracos pesados (HH, do inglés Heavy Holes), e os de menor massa
efetiva chamados buracos leves (LH, do inglés Light Holes). A transi¢ao fundamental para
semicondutores III-V é de gap direto, pois o topo da BV e o fundo da BC localizam-se no
mesmo ponto.

O gap de energia para o GaAs, a uma temperatura de 2 K, é Eg = 1,519 eV, enquanto
que para o InAs o valor é Eg = 0,417 eV. [2] Materiais com gaps de energia distintos, com
as devidas propriedades estruturais, sao importantes para o crescimento de heteroestrutu-
ras, abrindo espaco para a construcao de dispositivos com controle mais preciso em suas

propriedades, e um estudo completo de fenomenos quanticos.

A liga ternaria GaAsSb cristaliza-se também na estrutura blenda de zinco, porém, com
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FI1GURA 2.3: Estrutura de bandas dos portadores de carga no espaco dos momentos para
(a) GaAs e (b) InAs. [3]

alternancia entre atomos de arsénio e de antimonio, por constituirem a mesma familia na ta-
bela periddica, e portanto, esta liga ternaria é muitas vezes representada como GaAs;_,Sbh,,
onde x é a concentracao de Sh. A Figura 2.4 mostra a estrutura de bandas do GaSh, em

que o gap de energia a temperatura ambiente é E, = 0,726 eV. [4]

Energia

|

X
V\’L_/
Ex

Eq &
100> 0 A
£ n " Vetor de onda
B L

FIGURA 2.4: Estrutura de bandas do GaSb. [4]

A estrutura de bandas do GaAsSb ¢ uma intermediagao entre a estrutura do GaAs

e do GaSh, de acordo com a concentracao de antimonio na liga, e o seu gap de energia a
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temperatura ambiente pode ser calculado por: [4]
E,=1,42 - 1,97 +1,22* para 0<x <0,3. (2.1)

De maneira geral, levando em consideragao o spin, S = 1/2, os estados contidos nas
bandas de condugao e de valéncia apresentam trés multipletos com momento angular total,
J =L+ 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,+1/2 ¢ J = 1/2, M; = £1/2, como
ilustrado na Figura 2.5. Na auséncia de acoplamento spin-orbita, as seis bandas de valéncia
sao degeneradas no ponto I (E =0). A inclusao do acoplamento spin-érbita levanta a dege-
nerescéncia dos niveis e originam o quadrupleto simetria I's e J = 3/2, e o dupleto simetria
I'; e J = 1/2. [1] Elétrons, quando excitados para a banda de condugao, tendem a retornar
para o estado de menor energia, na banda de valéncia, através da emissao de um féton. Na
Figura 2.5 também sao apresentadas as regras de selecao para as possiveis transigoes opticas

+

fundamentais AJ = 1, M; = +1, que representam as polarizagoes circulares da luz o=, e

serao discutidas nas proximas secoes.

11/2,-1/2> 11/2,+1/2 >

Banda de
Condugéo

Energia

13/2,-3/2> [3/2,+1/2> [3/2,-1/2> 13/2,+3/2>

Banda de
Valéncia

11/2,-1/2 > [1/2,+1/2>

FIGURA 2.5: Transigcoes Opticas permitidas entre a banda de condugao e valéncia consi-
derando os spins dos portadores de carga e suas respectivas regras de sele¢ao. [5]

2.2 Heteroestruturas Semicondutoras

Heteroestruturas semicondutoras sao caracterizadas pelo crescimento de camadas al-

ternadas de diferentes materiais, sobre uma base cristalina (substrato). Como a energia de
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transicao dos materiais sao diferentes, ha formacao de perfis de potencial dependentes do

gap de energia e da espessura das camadas semicondutoras.

A Figura 2.6(a) ilustra um exemplo onde foi crescida uma camada de um material
de gap de energia menor (por exemplo InAs) entre duas camadas de outro com gap maior
(GaAs), formando um perfil de potencial em formato de pogo devido a descontinuidade
dos gaps, como mostra a Figura 2.6(b). Efeitos de confinamento quantico na dire¢ao de
crescimento da amostra aparecem quando a espessura da camada do meio for da ordem do

comprimento de onda de de Broglie com o surgimento de niveis discretos.

(@)

(b) , ,
BC
Gap do AEc Nivel dos elétrons
GaAs ;
Gap do
InAs
AEy, Nivel dos buracos
BV

FIGURA 2.6: (a) Ordem de crescimento de uma heteroestrutura semicondutora.(b) Perfil

de potencial de um pogo quéntico formado por dois materiais semicondutores de gaps de

energia diferentes. Se a largura Ly da camada de InAs é da ordem do comprimento de

onda de de Broglie dos portadores, niveis discretos de energia sao formados. As energias
AFE. e AE, sao os band offsets da heteroestrutura.

Dependendo da forma de crescimento das heteroestruturas é possivel restringir o mo-
vimento livre dos elétrons e buracos a bidimensional (2D), unidimensional (1D) e zero-
dimensional (0D), caso as dimensoes do confinamento sejam comparaveis ao comprimento
de onda de de Broglie dos portadores em uma, duas ou trés dimensoes, respectivamente.
Heteroestruturas semicondutoras com potenciais de confinamento em uma dire¢ao, como o

da Figura 2.6, sdo chamados de pogos quanticos (QW, do inglés Quantum Well). Limitando
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o movimento a uma dimensao obtém-se os chamados fios quanticos, e, restringindo a ne-
nhuma dimensao, sdo obtidas as estruturas denominadas pontos quanticos (QDs, do inglés

Quantum Dots).

Além das dimensoes de confinamento dos portadores, é possivel crescer heteroestru-
turas com diferentes alinhamentos das bandas de conducao e de valéncia, resultando em
diferentes localizagoes dos elétrons e buracos. Na Figura 2.7 estao ilustrados os dois grupos
de alinhamentos, que sao de Tipo-I e Tipo-II. No alinhamento de bandas Tipo-I ambos os
portadores sao confinados no mesmo material, ou seja, na mesma regiao espacial. No caso
do Tipo-II, um dos portadores é confinado na regiao do poco, enquanto o portador de carga

oposta localiza-se na regiao da barreira.

— BC
a) b)

BC

BV

) O
— B\

FIGURA 2.7: Alinhamento de bandas (a) Tipo-1, e (b) Tipo-II.

2.3 Pontos Quanticos e sua Formacao

Pontos quanticos, ou QDs, sao estruturas nanométricas tridimensionais caracterizadas
por ilhas de material semicondutor sobre uma matriz bidimensional, e confinam elétrons e
buracos nas trés dire¢oes, formando assim, niveis discretos de energia nas trés dire¢oes es-
paciais. [6] Em virtude desta natureza de confinamento quantizado similar a de um atomo,
QDs sao também chamados de “atomos artificiais”, e o estudo desta estrutura esta al-
tamente difundido na comunidade cientifica devido as diversas propriedades relacionadas
justamente ao confinamento tridimensional, além de aplicagoes tecnoldgicas, incluindo crip-
tografia quantica, computagao quantica, éptica e opto-eletronica. [7]

Atualmente pontos quanticos sao desenvolvidos de diversas formas, como eletrostatica-

mente, litograficamente, por sintetizacao quimica, formacao natural de QDs por flutuagoes
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de interface, e crescimento epitaxial, ou seja, camada por camada. Esta tltima ganha des-
taque por permitir o controle preciso do tamanho, forma e composi¢ao dos pontos crescidos
epitaxialmente, [6, 7] e entre as heteroestruturas formadas por esta técnica, estdo os pon-
tos quanticos de InAs crescidos sobre uma matriz de GaAs (InAs/GaAs), que sao um dos

sistemas de QDs mais estudados atualmente.

Existem trés modos de crescimento epitaxial quando os parametros de rede dos materi-
ais sao diferentes: Volmer-Weber, Frank-van der Merve, e Stranski-Krastanow. No primeiro
caso a deposicao de atomos forma ilhas na superficie do substrato, até que elas juntam-se en-
tre si para formar uma monocamada; no segundo, o crescimento ocorre camada por camada.
Agora, no terceiro modo, ha a formacao de uma monocamada sobre a qual sao formadas as
ilhas, ou seja, é um caso intermediario entre o primeiro e o segundo. Este tltimo é o modo

em que pontos de InAs/GaAs sdo auto-organizados.

No método Stranski-Krastanow para crescimento de pontos de InAs/GaAs, valores
especificos da espessura de InAs sao essenciais para que seja viavel a formacao dos QDs,
que geralmente varia entre 1,7 e 2,2 ML. Neste processo ¢é iniciado o crescimento de uma
camada bidimensional de InAs chamada de wetting layer, até atingir uma espessura limite
onde inicia-se a organizacao das ilhas. O processo de formacao dos pontos quanticos por
meio do crescimento epitaxial se deve pelo descasamento do parametro de rede das ligas
envolvidas no processo. A tensao (strain) gerada na superficie entre as ligas devido a este
descasamento provoca uma reorganizacao estrutural dos materiais na tentativa de combinar
localmente as redes de GaAs e InAs, a fim de minimizar a energia do sistema, dando origem
a ilhas tridimensionais com strain minimizado. [6] Para que exista confinamento quantico as
ilhas sao entao cobertas por uma espessa camada de GaAs ou outro material de gap maior

que InAs, formando assim o perfil tridimensional energético dos pontos quanticos.

2.4 Propriedades Opticas dos Semicondutores

O principal modo de caracterizacao optica de materiais semicondutores é feito através
do estudo de sua luminescéncia emitida quando sao submetidos a algum tipo de excitacao,
geralmente Optica. Materiais semicondutores do tipo bulk, ou seja, uma matriz formada por

apenas um tipo de material semicondutor, normalmente emitem luminescéncia com energia
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correspondente ao gap, entretanto, heteroestruturas com potenciais de confinamento tém os
niveis quantizados e as emissoes Opticas sao diferentes dos materiais que a constituem. A
vista disso faz-se necessdrio um estudo mais detalhado dos niveis de energia de heteroestru-

turas semicondutoras.

2.4.1 Espectros de Energia

O potencial de confinamento das heteroestruturas leva a formacao de niveis de energia
discretos tanto para elétrons como para buracos. Analisando primeiramente o caso do pogo
quantico, no qual os portadores de carga estao confinados na direcao de crescimento da
heteroestrutura (considera-se aqui a dire¢ao z), e movem-se livremente no plano perpendi-
cular a diregao de crescimento (plano z-y), a fungdo de onda e os estados quantizados dos
portadores nas bandas de conducao e valéncia podem ser calculados através da equacao de

Schrodinger independente do tempo: [1]

h2
2m*

V24 V(z,y,2)| Uz, y,2) = EV(z,y,2), (2.2)

onde ¥(z,y, 2z) é a fungao de onda dos portadores, h é a constante de Planck divido por 2,
m* é a massa efetiva dos portadores em suas respectivas bandas, e V' (z,y, z) é o potencial
de confinamento. A fungao de onda ¥(z,y, z) é separada em dois termos, um referente ao
movimento livre (¢(z,y)) e outro ao movimento quantizado (¢(z)), e, portanto, pode ser

escrita como:

U(z,y,2) =z, y)p(z). (2.3)

Analisando primeiramente a parte referente ao movimento livre, leva-se em consideracao que
o potencial de confinamento (V(x,y)) é nulo. Assim, uma solugdo possivel para a equagao

de Schrodinger é dada por ondas planas:

Wz, y) = Aexp'™, (2.4)
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onde A é uma constante de normalizacao, e k é um vetor de onda representando as dimensoes
da primeira zona de Brillouin do material no plano z-y. A energia correspondente a este
movimento é justamente a energia cinética:

h2k2
o2m*

E(k) = (2.5)

Agora, na diregao de confinamento (z) considera-se um potencial com barreira infinita,

em que a largura do pogo quantico é Ly,. Entao o potencial pode ser escrito como:

0 para 0<z<Lwy
U(z) = (2.6)
oo para z<0 ou z2> Ly
A equacao de Schrodinger independente do tempo, unidimensional, para a regiao do poco,

onde U(z) = 0, é entdo escrita na forma:

W dPe(2)
2m*  dz?

= Fo(z). (2.7)

Como a barreira é infinita pode-se aplicar, na eq.(2.7), a condi¢ao de contorno em que ¢ = 0

nas interfaces, com isso, a solucao é da forma:

2
on(2) = \/msen(lﬂnz) ,para n=1, 2, 3,..., (2.8)

onde n ¢ o numero quantico principal que determina os niveis de energia na direcao z, e

nmwo o . L, N )
k, = T E interessante notar que se n é impar, a autofuncao com respeito a z no centro
w

do poco é par, e vice-versa. Propriedades de simetrias como esta sao importantes para as

regras de selegdo, em casos como para a absorgao Gptica, por exemplo. [§]
A energia referente ao n-ésimo nivel é dada por: [9]

R’kZ WPnin?

E, —
2m*  2m*L¥,

(2.9)

A energia total do sistema E' (n, /2) é, portanto, obtida pela soma dos autovalores

-,

da energia no plano z-y e na dire¢ao z (E, + E(k)):
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R O U )
C2mrLE, 2m*

Ettl (k) (2.10)

Nesta equacao é possivel simplificar o segundo termo do lado direito, considerando
que emissoes fotoluminescentes de semicondutores de gap direto ocorrem apenas para k = 0.
Portanto as energias dos estados quantizados sao inversamente proporcionais a massa efetiva
e ao quadrado da largura do poco, e nao dependem do vetor de onda. As funcgoes de onda
dos trés primeiros niveis sao mostradas na Figura 2.8. O estado com niimero quantico n = 1

¢é chamado de estado fundamental e os demais, estados excitados.

AN

F1GURA 2.8: Perfil de um pogo de potencial com largura Ly e barreiras infinitas. [10]

Ainda existe outro elemento a ser levado em consideracao quando se estuda os niveis
de energia em heteroestruturas semicondutoras: a interacao coulombiana entre o elétron
e o buraco. Esta interacao leva a formacao de novas excitacoes no cristal, chamadas de
éxcitons. [10] O cardter de cargas opostas dos portadores leva a uma atragao eletrostética
mutua, formando o chamado par elétron-buraco, que aumenta a probabilidade de que uma
transicao 6ptica ocorra. O éxciton pode ser considerado como um sistema hidrogenéide em
um meio com uma constante dielétrica ¢ e descrito pelo modelo de Bohr. A energia potencial
do sistema é dada por:

1 €2

= — — 2.11
Vi) dmeg er’ ( )

onde 7 é a distancia média que separa as cargas. A massa do sistema elétron-buraco é

descrita em termos da massa reduzida:

* *
memy

=—> (2.12)
mk +my
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onde m; e m;, sao as massas efetivas dos elétrons e buracos, respectivamente. Resolvendo a
eq. de Schrodinger com o potencial e a massa definidos acima, encontra-se que a energia de

ligacao (Feye) € o raio do éxciton (a,) sao dados por:

4
Eeze = —%%; (2.13)
e
a, = n2€2i2 (2.14)
e
Ao ocorrer a recombinacao do éxciton em um material bulk, um féton é emitido com
energia:

h = E'" — Eege, (2.15)

onde E;’“lk ¢ o gap de energia do material e E,. ¢ a energia de ligagdo do éxciton. [11]
Tratando-se de nanoestruturas quanticas, o éxciton sofre o efeito do confinamento com

a reducao do seu raio de Bohr, levando a um aumento na energia de ligacao em relacao ao

material volumétrico. Nestas estruturas a emissao fotoluminescente concernente a recom-

binagao excitonica é dada por:
hv = E;+ E,, + Epp + Eege (2.16)

Rn’m?  RPmPr? 1 poet
2miL%,  2miLY,  n?2h%e?’

hv = E, +

onde F, é a energia do n-ésimo nivel de confinamento do elétron, Fj,, sao os m-ésimos niveis
de energia do buraco (pesado ou leve), e E.,. é a energia de ligacao do éxciton formado pelo
elétron e buraco pesado HH ou leve LH. Para baixas intensidades de excitagao e baixas
temperaturas, s sao possiveis 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 LH relaxam nao radiativamente
(processos envolvendo emissao de fonons) para o nivel de buraco pesado e entao ocorre a
recombinacao elétron-buraco pesado.

De maneira anédloga ao confinamento unidimensional de pogos quanticos, é possivel

expandir a solucao para o confinamento tridimensional de pontos quanticos. Portanto agora,



2. Fundamentos Tedricos 30

na eq. (2.2) o novo potencial de confinamento ¢ da forma V (z,y, z) = V,(z) + V,(y) + V.(2),
e os autovalores da energia sao dados por £ = E,+ E,+ E,. A funcao de onda para elétrons
ou buracos também é reescrita levando em consideragao o confinamento tridimensional, [12]
ou seja, Y(z,y,2) = ¢(z) - p(y) - p(z). Um modelo realistico de um potencial de QDs leva
em consideracao efeitos de composicao e strain na estrutura de bandas dos pontos, assim é
necessario um modelo complicado. Entretanto, muito da Fisica de pontos quanticos pode ser
compreendida ao utilizar o potencial de um oscilador harmoénico como modelo de potencial
dos QDs, dado por: [13]

1
Vop = §m*(wix2 + wly? + w?z?), (2.17)

onde m" é a massa efetiva do elétron ou buraco, e w,, w, e w, s@o as correspondentes
frequéncias do oscilador no plano z-y, e na direcao de crescimento z. Resolvendo a equacgao
de Schrodinger com este potencial, encontra-se que as autoenergias F; e suas respectivas

funcoes de onda sao:

1 1 1

Wi(r) = o (w) ¥ (y) i (2), (2.19)

onde ¢ ¢ um indice contendo os ntimeros quanticos n, = 0,1,2..., n, = 0,1,2..., e n, =

0,1,2..., 7 é o vetor das coordenadas espaciais, e

N . m*wa i 1 1 » 9 m*w,
one(a) = ( = ) \/We:rp (—%m Wa ) H,, (CYT) , (2.20)

dne

dE exp(—£?), (2.21)

H,, (&) = (=1)"eap(&?)

onde o = z,y, ou z, e H,_(§) sdo os polinémios de Hermite de ordem n,,. [13]

Um potencial harmonico unidimensional com frequéncia de oscilacao w e suas corres-
pondentes autoenergias e funcoes de onda sao mostrados na Figura 2.9. As energias sao
equidistantes com separacao fuw. Pontos quanticos geralmente tém uma altura (z) muito
menor comparada & sua tipica extensao lateral (plano = — y). Assim, a energia de quan-

tizagdo em um ponto quantico é principalmente determinada por w,, pois suas dimensoes



2. Fundamentos Tedricos 31

+f

F1GuraA 2.9: Potencial do oscilador harmonico unidimensional com frequéncia de oscilacao

1
w e energias E, = (n + §)hw e suas correspondentes autofuncoes. [13]

L, para o estado fundamental (n = 0) sdo dadas por:

Lo = . (2.22)

Quanto menor L,, maiores serao as frequéncias de oscilagao e também as energias de confi-

namento associadas.

2.4.2 Efeitos da Temperatura

Em materiais semicondutores excitados opticamente, os estudos tedricos sao desenvol-
vidos a baixas temperaturas, proximas de 0 K. Com o aumento da temperatura trés prin-
cipais fenomenos geralmente ocorrem em seu espectro de emissao: transigoes excitonicas
apresentam deslocamentos para menores energias, hd um aumento na largura de linha e
uma redugao na intensidade de emissdo. A variagdo do gap de energia e/ou da energia de
ligacao excitonica em funcao da temperatura ocorre devido a contribuigao de dois principais
mecanismos: a interagao elétron-fonon (IEF) e a expansao térmica da rede (ETR). [14-17]
Em materiais e heteroestruturas semicondutoras os efeitos de temperatura nas transigoes
6pticas sdo geralmente descritos por modelos empiricos como o proposto por Varshni [18], e

semi-empiricos como os de Vina e Péssler. [19, 20]

O modelo de Varshni é descrito pela equacao:

(2.23)
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onde E,(T') é o gap de energia, T é a temperatura e a,,, € [ sdo parametros para ajuste dos
dados experimentais. Outro modelo mais recente, proposto por Vina, faz uso de um modelo

semi-empirico fundamentado na distribuicao estatistica de Bose-Einstein, e é descrito por:

2
cxp(©5/T) — 1]

Eg(T) = EB —ap 1+ (224)
onde ap representa a intensidade da interagao elétron-fonon, ©p = hw/kp é a temperatura
caracteristica que representa a energia média dos fonons na escala de temperatura e £,(0) =
Ep —ap é aenergia do gap a T = 0 K. [19, 21, 22] O mais recente dos modelos, de Péssler,

apresenta um carater mais analitico:

S 2T\
E,(T) = B,(0) = 22 |pyJ1+ (5] | (2.25)
2 ©
onde ar = —(dE(T)/dT)r— é o valor a altas temperaturas no limite da entropia do gap

de energia, [20, 23] e p é¢ um parametro empirico relacionado a forma das fungées espectrais
da interacao elétron-fonon. [20, 24]

Um comportamento tipico de E,(T") observado na literatura para a grande maioria
dos materiais semicondutores é de uma evolugao nao-linear (geralmente quadratica) para
baixas temperaturas (7' < 40K) e linear para altas temperaturas (7' > 100K). Enquanto
os modelos de Varshni e Vina apresentam trés parametros para ajustar as curvas experi-
mentais, o modelo de Passler leva em consideragao quatro. Estudos comparativos entre os
trés modelos indicam que este dltimo é o que melhor ajusta curvas experimentais de E,(7")
para materiais semicondutores a baixas temperaturas, pois o modelo de Varshni subestima
os dados experimentais e o de Vina os superestima, agora o modelo de Passler ajusta os
dados experimentais com mais precisdo. [25] A altas temperaturas os trés modelos ajustam

bem os dados.

O principal efeito do aumento da temperatura sobre heteroestruturas semicondutoras é
a quebra do estado ligado, chamada também de energia de ativacao térmica, e pode ser clas-
sificada de acordo com diferentes regimes de temperatura. Em pontos quanticos no regime
de baixas temperaturas (7' < 40K), a energia de ativagdo representa a energia necessaria
para excitar os portadores presos em estados localizados na wetting layer devido a flutuagoes

de potencial na rede, para entao serem capturados pelos pontos, resultando em um aumento
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na intensidade de emissao. Além disso ha um efeito de diminuicao do gap de energia do
material, e nesta configuracao a energia ainda nao é suficiente para provocar a dissociacao
excitonica. No regime intermediario a energia térmica é suficiente para dissociar os éxcitons,
que escapam dos QDs e podem migrar para a wetting layer novamente, e eventualmente se-
rem capturados por pontos maiores com energias de confinamento menores. O resultado
neste regime depende da distribuicao de tamanho dos pontos, e seu efeito é mais acentu-
ado em relagao ao regime anterior. A dissociacao excitonica provocada pelo aumento da
temperatura abre espaco para transicoes nao-radiativas, representadas pelo relaxamento dos
portadores através da emissao de fonons. Estas transicoes refletem diretamente na redugao
na intensidade de emissdo luminescente (/). As energias de ativagdo podem ser calculadas

a partir de uma equacao do tipo Arrhenius:

1+ Ajexp (—g;;) + Asexp (—I?;%)

I(T) (2.26)

onde [ representa a intensidade de emissao al' = 0 K, F,; e E,5 sao as energias de ativagao
térmicas relacionadas aos diferentes regimes de temperatura, e A; e Ay sao os coeficientes

pré-exponenciais, que tém relagao com a taxa de recombinacao dos portadores.

2.4.3 Efeitos de Campo magnético

—

Em Fisica classica uma corrente / em uma trajetéria fechada de area S tem um mo-
mento magnético dado por i = I'x8S. [26] Na presenga de um campo magnético externo Bo
momento magnético pode acoplar-se paralela ou anti-paralelamente a direcao de B a fim de
minimizar a energia magnética do sistema. Na aproximagao quantica, um elétron orbitando
em um cristal acopla-se com o campo magnético através de seu momento angular orbital.
O movimento orbital do elétron resulta em um comportamento tipicamente diamagnético.
Além do mais, o spin do elétron é o seu momento magnético intrinseco, e também acopla-se
ao campo externo resultando na separagao Zeeman entre o spin up e o spin down. [13] Estes

dois efeitos sao discutidos a seguir.
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O movimento dos portadores de carga, em uma heteroestrutura semicondutora, sob

efeito de campo magnético externo é descrito de maneira simplificada pelo Hamiltoniano:

1
2m*

H = (p— qff)z +V, (2.27)

onde p é o operador momento, ¢ é a carga elétrica, Aéo potencial vetor correspondente
ao campo magnético B descrito por B =V x ff, e V é o potencial de confinamento.
A solucao para os niveis de energia para portadores confinados no potencial de oscilador
harmoénico na prescenca de um campo magnético (na diregdo z) é dada pela equagdo de

Fock-Darwin: [27, 28]

We '\ 2 m, 1
Eim.n = 20+ 1+ |m:|)h <?> +w2, + 77%% +{n+tg hw,, (2.28)
qB A . , , .
onde w. = — ¢é a frequéncia ciclotronica, [ é o nimero quantico do momento angular,
m

m, ¢ sua projecao ao longo do eixo z e n representa a quantizagao no potencial do os-
cilador harmonico na diregao z. Analisando o caso para o estado fundamental Eyoo =

[/ we\ 2 1 .
h (%) —i—w%y + §hwz, em geral, para B pequeno tem-se w, < w,,. Expandido essa

equacao em série de Taylor, tem-se:

h? 1
4 ~Fw,. (2.29)
dwyy 2

FEoo0 = hwyy +

Desta equacgao percebe-se que a contribuicao do campo magnético nos niveis de energia é
um confinamento adicional no plano, resultando em um acréscimo na energia do estado
fundamental proporcional a w? ~ B?. Esta dependéncia quadrética do campo magnético é
conhecida como o deslocamento diamagnético. Combinando a eq. (2.22) com esta ultima, a
energia do estado fundamental em funcao de B pode ser escrita como:

e?B2%L?

— Y — Fy+ agB?, (2.30)

E B) = E,
0,00(B) o+ Y

onde Ej € a energia do estado fundamental com B = 0 T e a4 é o coeficiente diamagnético,
2

, . z, . . ~ . ~ . , .
que é proporcional a —*y Assim, QDs com dimensoes laterais L, , terao maior acréscimo
m

na energia se comparados a pontos com menores extensoes laterais.
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Até agora foi considerado o acoplamento do campo magnético ao movimento orbital
dos portadores de carga. Porém, os portadores também possuem um spin s, resultando em
um momento magnético adicional que acopla-se com B. Este acoplamento é conhecido como
interagao Zeeman. O momento magnético fiy; de uma particula carregada livre tem relagao

com o spin da forma: [29]

[0, = go(%sﬂ, (2.31)

onde gy é o fator g de Landé. Para um elétron livre g = +2,0023. [29] O Hamiltoniano que

relaciona o acoplamento do spin com o campo magnético para o elétron livre é dado por:
HZeeman = /Zs B = gO/LBg' 87 (232>

onde pup = 2i =0,0579 meV/T é o magneton de Bohr.
m

Para este Hamiltoniano foram considerados apenas elétrons livres. Entretanto, para
elétrons em uma estrutura semicondutora o fator g é substituido por um fator ¢ efetivo g,
levando em consideragao a estrutura de bandas. A separacao Zeeman (do inglés, Zeeman

splitting) da energia referente ao spin s = +1/2 evolui linearmente com B e é dada por:

AEZeeman - ge,uBB- (233)

2.4.4 Polarizacao

Um modo simples para compreender a propagacao da luz é por meio do conceito
de propagacao de ondas planas. Em uma onda plana as direcoes dos campos elétrico e
magnético sao sempre perpendiculares a sua direcao de propagacao. A polarizacao da luz
é definida pela orientagao do vetor campo elétrico no plano, que pode ser decomposto em

duas componentes, chamados por convencao de E, e F,, como mostra a Figura 2.10.

As duas componentes ortogonais consideradas acima podem ser representadas como:

E,(2,t) = iEggcos (kz — wt) (2.34)

E,(z,t) = jEoycos (kz — wt + )

Onde ~ ¢é a diferenga de fase relativa entre as ondas, ambas viajando na dire¢ao z. Se
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FiguraA 2.10: Polarizacao linear da luz. O vetor E é aresultante da soma das componentes
E; e E,. [30]

a oscilac@o das componentes E, e E, estd em fase (y = 0) ou defasada em um miltiplo
inteiro de 27, e a amplitude de cada onda é a mesma, o vetor resultante da soma das duas
componentes oscilard em uma tunica diregao, portanto, a luz é dita linearmente polarizada.
Se a diferenca de fase relativa é 7, a onda resultante sera também linearmente polarizada,
porém, com plano de oscilagao invertido.

Outro caso de interesse surge quando as amplitudes das ondas sao iguais (Eoy, = Eo, =

Ey), e a diferenca de fase é v = /2 + m'2w, onde m' = 0,41, £2, ... Isto resulta em:

E,(2,t) = iBggcos (kz — wt) (2.35)

E,(z,t) = jEg,sen (kz — wt)
e a onda resultante é igual a:
E = Eglicos (kz — wt) + jsen (kz — wt)] (2.36)

. — , — — 1
Portanto, a amplitude da onda resultante E serd uma constante ((E - E)2 = Ej), com a
direcao do vetor rotacionando no sentido horario, e neste caso, a luz é dita circularmente

polarizada a direita, e estd representada na Figura 2.11(a). No caso em que v = —7/2—m’2m,
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a direcao de rotacao do vetor sera anti-horario, e a luz é circularmente polarizada a esquerda
(Figura 2.11(b)). Para os demais casos em que a amplitude das componentes sao diferentes,

as ondas sao elipticamente polarizadas. [30]

(b)

FIGURA 2.11: Polarizagao circular da luz (a) & direita, e (b) a esquerda. A amplitude
do vetor E é uma constante, e a diferenca de fase de 7/2 entre as componentes E, e E,
resulta no rotacionamento da dire¢ao do vetor E. [30]

Polarizagoes circulares de campos eletromagnéticos ocorrem devido a polarizacao de
spin de seus fotons constituintes. Assim como particulas, ondas eletromagnéticas também
tém momento angular. Fétons com polarizagao circular a direita (o7) ou a esquerda (o~)
tém uma projecao do momento angular na direcao de sua propagacao igual a +1 ou -1,
respectivamente. [31] Quando um elétron recombina com um buraco, o féton emitido tera
momento angular de acordo com as regras de selecao determinadas pela estrutura de bandas

do semicondutor.

2.5 Pontos Quanticos de InAs cobertos com GaAsSb

Um aspecto fundamental na formacao de pontos quanticos tem atraido recentemente a
atencao da comunidade cientifica. Descobriu-se por exemplo, que se a camada de cobertura
possui espessura inferior a altura total dos pontos quanticos, ha uma transicao da forma
esférica para anelar destas nanoestruturas, com propriedades completamente distintas. De
fato, o procedimento de cobrir por si s6 é um processo de descasamento heteroepitaxial de
parametros de rede e é, portanto, associado a segregacao, diminuicao de tensao, cisalha-
mento, mistura, difusao aprimorada de strain, etc. Estes fendmenos acontecem na superficie

da ilha e podem modificar fortemente a morfologia e composicao de QDs. Uma vez que as
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propriedades épticas e eletronicas dos QDs dependem fortemente de seus tamanhos, formas,
e estequiometria, torna-se necessario um entendimento microscopico detalhado do processo
de cobertura, que propicia um ajuste fino das caracteristicas optoeletronicas. [32] Outro as-
pecto interessante tem sido a incorporagao de antiménio (Sb) como dopante na liga de GaAs
cobrindo pontos quanticos de InAs, formando assim um perfil de potencial assimétrico. [33]
Muitos estudos foram realizados nesta configuracao e muito ja se conhece a respeito dos
efeitos do antimonio sobre pontos quanticos. [33-39]

Pontos quanticos de InAs/GaAs geralmente exibem emissao préximo a 1,2 ym quando
cobertos com apenas GaAs, e dificilmente emitem na regiao de comprimentos de onda para
telecomunicagao (entre 1,3 e 1,55 pm), pois durante a cobertura com GaAs dtomos de In
tendem a migrar para fora do topo dos QDs, reduzindo sua altura. [32] Estudos mais recentes
mostraram que cobrindo pontos quéanticos de InAs com uma camada de GaAsSbh, a migragao
do In ¢é suprimida e a altura dos pontos conservada. [34] A camada de GaAsSb atua como
uma camada redutora de tensdo (SRL, do inglés Strain Reducing Layer), ou seja, devido
a grande diferenca entre os parametros de rede do GaAsSb e do GaAs, o strain entre eles
leva a uma minimizagao da energia interna no QD inibindo sua dissoluc¢ao e preservando
sua altura e forma, modificando assim o potencial de confinamento, que resulta em um
deslocamento na emissao fotoluminescente para menores energias. Fmissao em menores
energias, mais precisamente entre 1,3 um e 1,55 pum, sao de grande interesse na industria de
telecomunicacgoes pela sua alta eficiéncia na transmissao de informagcoes a longas distancias.
Além do mais, por preservar as dimensoes dos QDs, para baixas concentragoes de Sb na
SRL, dados na literatura apontam um aumento significativo na intensidade da emissao

fotoluminescente. [33, 35]

Além deste desvio para o vermelho, variando-se a concentracao de Sb na SRL a estru-
tura de bandas do QD é modificada de tal maneira que, a partir de uma concentracao limite
(aproximadamente 14%), a heteroestrutura passa de QD Tipo-I, no qual ambos os portado-
res encontram-se dentro do ponto, para Tipo-II, onde, neste caso, o elétron localiza-se dentro
do ponto e o buraco na camada de GaAsSb. [34] Esta formagao de um sistema Tipo-II para
os pontos quanticos foi comprovada ao estudar o tempo de vida dos portadores, cujos princi-
pais resultados serao discutidos no Capitulo 5. [36] Por um lado, em heteroestruturas Tipo-I

a recombinagao ocorre de maneira muito rapida pois a interacao coulombiana contribui para
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uma recombinacao mais rapida, mas por outro lado, em materiais com alinhamento Tipo-
IT a separacao espacial torna o processo de recombinacao muito mais lento. De fato, em
2008, Jang e colaboradores observaram o tempo de vida dos portadores de uma estrutura
Tipo-IT de QDs de InAs cobertos com GaAsSb aumentar por um fator de aproximadamente
cinquenta e quatro vezes em comparagao com uma estrutura Tipo-I do mesmo material. [36]

Apesar de o longo tempo de vida ser uma importante caracteristica de estruturas
Tipo-II, esta nao ¢ uma informagao suficiente para diferenciar entre bandas do Tipo-I e
I1. Deste modo, outro comportamento relevante a ser analisado é a variacao da energia de
recombinagao em fungao da poténcia de excitacdo, que apresenta um intenso blueshift (des-
locamento do pico para maiores energias) com o aumento da poténcia em estruturas Tipo-I1,
a impressao digital deste alinhamento de bandas. Em 2002, Chiu et al. [40] demonstraram
que este deslocamento na energia tem relacao com um forte campo elétrico, proveniente
da separacao espacial dos elétrons e buracos, [40] que distorce as bandas de valéncia e de
conducao, formando curvaturas nas estruturas de potencial. Na Figura 2.12 ¢ ilustrada a
distorcao das bandas de conducao e de valéncia neste tipo de estrutura. Com o aumento da
poténcia de excitagao estas curvaturas tornam-se mais pronunciadas de tal maneira que os
elétrons e buracos acumulados ficam confinados na regiao mais estreita proximo a interface,

e, consequentemente a energia de quantiza¢ao aumenta. [40, 41]

GaAsSb InAs GaAsSb
——— ._

| e |

Elétron

‘*—_—\'. Buraco

FIGURA 2.12: Efeito de curvatura das bandas em uma estrutura de bandas Tipo-II sob
baixa (linhas sélidas) e alta (linha pontilhada) densidade de poténcia de excitagao. [41]

A energia de quantizacao por sua vez aumenta proporcionalmente com a raiz cibica
da poténcia de excitacao. Para analisar este blueshift quantitativamente considera-se que os
portadores localizados na interface formam um plano carregado que correspondentemente

produz um pogo de potencial aproximadamente triangular com um campo elétrico F' o< [ 172
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onde I é o fluxo de fétons de excitacao. O estado fundamental do elétron E. em um poco

triangular é dado por: [40-42]
E. = const. F?/* = const' . I'/? (2.37)

Estas, entre outras caracteristicas de heteroestruturas com alinhamento de bandas
Tipo-II, atrairam recentemente muito interesse devido as vantagens em algumas aplicagoes
sobre os pontos Tipo-I. Sao, por exemplo, fortes candidatos a desenvolvimento de memorias
de QDs [43, 44] ou células solares de QDs [45] pela separacao espacial dos portadores.
Dispositivos 6pticos com QDs Tipo-II também apresentam vantagens, como comprimento
de onda e ganho ajustaveis. Lasers desenvolvidos com estas heteroestruturas sao muito
promissores pois a emissao espontanea e a recombinacao Auger (fendomeno que auxilia na
reducdo da eficiéncia de dispositivos) sdo inibidas, resultando na diminuigao da corrente

limiar — propriedade importante para a industria de fabricagao de lasers. [46, 47]

Entretanto, um dos maiores problemas enfrentados na construcao de dispositivos com
QDs Tipo-II é a queda na intensidade da PL causada pela separagao espacial dos portadores,
que dificulta a recombinacao entre o elétron e o buraco, abrindo espaco para recombinagoes
nao-radiativas. Geralmente a intensidade de emissao de QDs Tipo-II é muito menor que
de QDs Tipo-I, e até mesmo que da wetting layer. Por esta razao poucos sao os relatos
de lasers de QDs Tipo-II. [48, 49] Além do mais, observa-se um acréscimo na largura de
linha do espectro de emissao dos QDs Tipo-II de InAs cobertos com GaAsSb em relacao aos
pontos Tipo-I, [36] que é causado por uma distribui¢ao nao-homogénea do Sb na camada de

cobertura. [36, 37|

Recentemente foi descoberto que ao submeter a heteroestrutura a um rapido trata-
mento térmico (RTA, do inglés Rapid Thermal Annealing) hd uma homogeneizacao do an-
timonio na camada de cobertura, além de uma uniformizacao na altura dos QDs. [38] Isto
resulta diretamente em um grande aumento da intensidade e na diminuicao da largura de
linha do espectro de emissao, preservando ainda um alinhamento de bandas do Tipo-II. Com
este tratamento térmico o espectro de emissao dos pontos quanticos é opticamente superior
aos classicos QDs Tipo-I de InAs. [38] Este material portanto, é o objeto central para este

trabalho de mestrado, e maiores detalhes serao apresentados no Capitulo 5.
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Capitulo 3

Efeito Aharonov-Bohm

Em 1845, enquanto estudava a inducao magnética em um circuito, Franz Ernst Neu-
mann introduziu um conceito matemaéatico para simplificar seus cédlculos, o potencial vetor.
No comego acreditava-se que era um conceito puramente matematico, mas logo comecou a
busca por um sentido fisico, e somente um século depois, em 1959, Yakir Aharonov e David
Bohm previram seu significado. [1] No experimento de dupla fenda para elétrons Aharo-
nov e Bohm mostraram que, ao aplicar um campo magnético concentrado em um solendide
localizado atras das fendas, o padrao de interferéncia formado pelos elétrons sofria um des-
locamento em relagao ao caso sem campo. Como todo o campo magnético esta localizado
no interior da bobina e nao interage com os elétrons, uma possivel explicacao para esta
diferenca de fase era a interagao entre o potencial vetor e os elétrons. Este fenomeno ficou

conhecido como Efeito Aharonov-Bohm (EAB) e serd explorado neste capitulo.

3.1 Descricao do Efeito Aharonov-Bohm

Em um experimento de difracao de dupla fenda com elétrons é possivel observar um
padrao de interferéncia em um anteparo posicionado a uma certa distancia atras das fendas.
Este padrao é um resultado conhecido provando o comportamento ondulatério de particulas
quanticas. Agora, ao adicionar um solendide atras das fendas a fim de gerar um campo
magnético extremamente concentrado em seu interior e o campo externo nulo de modo que

nao interfira com os caminhos percorridos pelos elétrons, o padrao de interferéncia sofre um

45
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desvio, quando comparado com a situagao anterior, proporcional ao fluxo magnético entre

as fendas. [1]

-,

Este fenomeno tem relagao direta com aquele potencial vetor (A) introduzido por Ernst
Neumann, que esta associado ao campo magnético B através da equacgao B =V x A. De

modo geral a corrente elétrica em um solendide gera um fluxo magnético dado por:

@—/é-dg—fj-df, (3.1)
S C

em que C' é um circuito fechado de area S envolvendo o solenéide. Como o valor do campo
magnético B é desprezivel em regides externas ao solendide finito, podemos escolher o po-
tencial vetor de modo que B continue nulo, sem necessariamente anular ff, através da
transformada de Gauge Ao A+ 6\11, onde ¥ é uma funcao escalar arbitraria, satisfazendo
assim a equagao anterior. Assim, é possivel que o fluxo magnético ® seja invariante. Agora,
voltando ao experimento da dupla fenda, se o campo magnético é zero na trajetéria dos
elétrons a forga de Lorentz sobre eles também sera. Portanto a tnica explicagao possivel
para o desvio observado no padrao de interferéncia é através da interagao entre o potencial
vetor associado ao campo magnético e as trajetérias dos elétrons.

Para demonstrar que a interacao do potencial vetor com as trajetorias dos elétrons
ocorre de maneira instantanea é preciso utilizar o principio de nao-localidade da Mecanica
Quantica. Considerando a equagao de Schrodinger para um elétron na presenca de um
potencial eletromagnético ¢ descrito em termos do potencial vetor ff, onde ambos sao inde-

pendentes do tempo:

ﬁ(—mv —eA) + Vip = Ev, (3.2)

e sendo V = e¢. Na regiao onde o campo magnético é zero, a solucao da equagao anterior é:
ie @
Y = °(x) exp %/ A(2") - ds' |, (3.3)

onde ¢°(z) satisfaz a equacao de Schroedinger com A(z) = 0. Considerando o experimento
da fenda dupla com um campo magnético aplicado entre as fendas, os dois feixes de elétrons

quando incidirem no anteparo irao formar um padrao de interferéncia cujas funcoes de onda
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interferem entre si e devem manter a coeréncia da fase, assim:

S
() = ¢ exp [%/f A(z') - d&’

endal

ie [5@
+ofexp | & / A -ds|, (34
h fenda?2

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

segundo, pela outra fenda.

A intensidade do padrao de interferéncia é dada por:

I(z) = Y1 (2) + Pa(@)][¢1(2) + Pa(2)]". (3.5)

Se as funcoes de onda dos dois feixes de elétrons sao iguais, a intensidade produzida apds a

interferéncia serd descrita por:

I(x) o cos [% fj. d§]

I(x) cos?. (3.6)

onde ® na tltima equagao refere-se ao fluxo magnético dentro do solendide. Os resultados
dessa andlise 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 este potencial for incluido na equacao de Schroedinger. Assim,
Aharonov e Bohm fizeram uso do potencial vetor para mostrar que esse efeito trata-se
exclusivamente de uma interferéncia quantica. [1-3] Em 1986 Tonomura et al. [4] realizaram
um experimento, com um tordide supercondutor, que provou a existéncia do efeito Aharonov-
Bohm. Neste trabalho mostrou-se que o elétron, sob efeito do potencial vetor, tem uma fase
proporcional ao fluxo magnético, descrita por uma fungao periddica de periodo ®y = h/e,

conhecido como fluxo magnético quantico. [5, 6]

3.2 Efeito Aharonov-Bohm em Semicondutores

Apoés a observacao experimental do EAB por Tonomura, em 1986, veio a busca pela

comprovacao em experimentos opticos, e perdurou por muito tempo até que, em 2003, Bayer
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e colaboradores observaram o efeito em materiais semicondutores. [7] Na Figura 3.1 sao
apresentados, resumidamente, alguns dos principais trabalhos envolvendo o efeito Aharonov-

Bohm em semicondutores, com uma evolucao da compreensao dos fenomenos envolvidos.
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FiGurA 3.1: Principais resultados de alguns trabalhos importantes envolvendo o Efeito
Aharonov-Bohm em semicondutores. Para todas as figuras o que estd representado sao
parametros envolvendo o pico de energia de fotoluminescéncia, ou a area sob a curva desses
espectros em fungao do campo magnético. (a) Espectro de uPL e (b) Posigao do pico para
anéis quanticos de InGaAs; [7] (¢) Posigdo do pico e (d) Energia do buraco para QDs
Tipo-II de InP/GaAs; [8] (e) Posigao do pico e (f) Intensidade integrada para QDs Tipo-II
de ZnTe/ZnSe; [9] e (g) Intensidade integrada para anéis quanticos Tipo-I de InAs. [10]
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No trabalho de Bayer e colaboradores, [7] foi estudada a emissao éptica de um tnico
anel quantico de InGaAs, de raio interno de 19 nm e externo de 46 nm, em fungao de
um campo magnético externo paralelo a dire¢ao de crescimento, por meio da técnica da
microfotoluminescéncia (uPL). Os resultados pertinentes a este trabalho estao representados
no grafico da Figura 3.1(a), que mostra a evolugdo do espectro fotoluminescente com a
variacao do campo magnético, em que ha a presenca de duas bandas de energia: a emissao
na regidao de maior energia estd associada a éxcitons neutros (X°), e a do lado de menor

energia (X ) refere-se a éxcitons carregados (dois elétrons ligados a um buraco). [7]

A Figura 3.1(b) mostra a posi¢ao do pico em fungdo do campo magnético, com con-
traste de cores para facilitar a visualizacdo. A curva superior refere-se a éxcitons neutros
(X?), e a inferior, a éxcitons carregados (X '). Para a banda referente a éxcitons neutros ha
um desvio para maiores energias devido ao efeito diamagnético. Para éxcitons carregados,
além do desvio diamagnético, é possivel perceber pequenas oscilagoes com um periodo de
1,7 T. Estas oscilagoes estao relacionadas ao efeito Aharonov-Bohm, e a explicagao para tal
fenémeno é atribuido a trocas no momento angular do elétron extra ligado ao éxciton. [7]

Considerando agora um Hamiltoniano para uma particula carregada confinada em um

anel sujeito a um campo magnético perpendicular:

—

1 — 2 1 * 2 2
H= - [p—eA] +§m wi(r —ro)?, (3.7)

onde o primeiro termo do lado direito é a energia cinética e o segundo é a energia potencial,

e wy é a frequéncia do confinamento radial. A simetria de Gauge para o potencial vetor A
1S .

é escolhido tal que A = §B (x,—y,0). Em coordenadas polares a equagao de Schrodinger

pode ser escrita como:

12 {8% 19 18%} ieBh Oy

om* | or2 | ror  r2002|  2m* 06
e2B*r? 1,
+ { S + oM wi(r —7r0)” = E] Y =0. (3.8)

E uma possivel funcao de onda geral ¢ que pode ser usada para resolver a equacao é dada
por:

V= —=f(r)e, (3.9)
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em que f(r) é uma funcao radial, [ = 0,4+1,£2, ..., e # é a posigao angular relativa do
elétron. Resolvendo a equacao de Schrodinger com esta funcao de onda, e realizando as

devidas operagoes matematicas, encontra-se que a energia da particula ¢ dada por:

i {z - 3} B (3.10)

T O R? D,

onde R é o raio de sua trajetéria, [ € o momento angular, ® representa o fluxo magnético
que atravessa o anel, e &5 = h/e é o fluxo magnético quantico. Portanto, para preservar o
estado de menor energia, ha variacoes no momento angular de [ = 0 para [ = +1,+2, 43, ...,
e, consequentemente oscilacoes na energia. Esta é, entao, a explicacao para as oscilagoes
observadas para éxcitons carregados, e portanto, este trabalho demonstrou que hé oscilagoes
quando existe interacao entre particulas carregadas e o potencial vetor. A auséncia de
oscilacao para éxcitons neutros pode ser justificada justamente pela particula possuir carga
total nula, uma vez que a teoria do EAB prevé o efeito apenas para particulas carregadas. [7]

Posteriormente, em 2004, Ribeiro e colaboradores observaram a existéncia oscilagoes
Aharonov-Bohm em pontos quanticos Tipo-II de InP/GaAs, [8] em que devido a interagao
coulombiana entre elétron e buraco, as particulas (éxcitons) sao consideradas neutras, porém
a separacao espacial cria um momento de dipolo que faz com que o comportamento assemelhe-
se ao de uma particula carregada. A separacao espacial dos portadores em QDs Tipo-II forma
uma geometria anelar, permitindo a observacao de fenomenos de interferéncia quantica.
Nesta amostra de QDs de InP/GaAs os elétrons estdo confinados no interior dos pontos
(pogo de potencial), e os buracos na regiao externa (barreira de potencial). Para as medidas
de PL obteve-se dados de 0 T a 12 T de campo magnético. A Figura 3.1(c) mostra entao
o resultado da energia de recombinacao em funcao do campo magnético. Percebe-se clara-
mente entao, a existéncia de oscilagbes na energia de recombinacao. A equacao utilizada
para ajustar os dados experimentais foi escrita levando em consideragao um termo constante,
relacionado ao gap de energia do material e a energia de recombinacao, o shift diamagnético
para os elétrons, representado pela linha continua na Figura 3.1(c), e a variacdo da energia

do buraco em funcao do campo magnético: [§]

h? d
EPL<R, B) = Eg + OZD_B2 —+ Qm}’:RQ (lh — aﬂ) . (311)
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Utilizando-se dos resultados experimentais e dados tedricos subtrai-se da energia foto-
luminescente a contribuicao do elétron mais o gap de energia do material, para entao obter a
energia do buraco. O resultado é apresentado na Figura 3.1(d). Neste grafico os quadrados
abertos representam a energia do buraco obtida experimentalmente com a subtracao do shift
diamagnético, as linhas tracejadas referem-se a energia do buraco para diferentes valores de
momento angular, e a energia do buraco calculada teoricamente, com a eq. (3.11), para um
conjunto de QDs com raio médio R = 19,1 nm é representada pela linha continua. Cla-
ras oscilacoes em funcao do campo magnético sao entao observadas, o que indica variagoes
peridédicas com o campo magnético na fase da funcao de onda do buraco, correspondendo a
oscilagoes Aharonov-Bohm. [8]

Em 2008, Sellers et al. demonstraram novamente oscilagbes AB em pontos quanticos
Tipo-11, desta vez compostos por ZnTe/ZnSe, e com o buraco confinado dentro do ponto,
e o elétron fora. [9] Neste trabalho foram observadas oscilagoes tanto na posicao do pico,
e também, pela primeira vez, na intensidade integrada dos espectros fotoluminescentes. A
Figura 3.1(e) mostra a evolugao da energia de recombinagao em fungao do campo magnético,
onde observa-se claramente trés oscilacoes, e estao relacionadas a transicoes de momento
angular de L = 0, —1, —2, —3. Na Figura 3.1(f) s@o mostradas oscilagoes também na
intensidade integrada dos espectros de PL. [9] Estas oscilagoes foram previstas por Govorov
et al., que demonstraram que a polarizagao planar do éxciton em anéis quanticos produz
uma forte modulagao da forca do oscilador de transigoes excitonicas com o campo magnético,
devido ao efeito Aharonov-Bohm. [11] Esses estudos foram fundamentados nas regras de
selecao para emissao optica, que sao representadas por AJ = 1. Como as bandas de menor
energia de conducao e de valéncia em semicondutores I1I-V sao geralmente provenientes dos
orbitais atomicos s (L = 0) e p (L = 1), respectivamente, a resultante total do momento
angular de elétrons e buracos deve resultar entao em L., = 0, para que as regras de sele¢ao
sejam satisfeitas. Quando L., # 0, abre-se espago para recombinagoes nao-radiativas com
tempos de vida muito longos, diminuindo a intensidade integrada das transicoes.

Para anéis quanticos pequenos, ou seja, quando R.;) < ag, onde agy é o raio de Bohr
efetivo no semicondutor, a quantizacao devido ao movimento cinético € muito maior do que
interacoes coulombianas, retratando o caso de particulas movendo-se independentemente. E

em anéis grandes, onde R > a,, 0 movimento torna-se correlacionado formando éxcitons
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fortemente ligados. Com este cenario em mente, analisando primeiro o caso de anéis pe-
quenos, como o movimento dos portadores é independente, as trocas de momento angular
também sdo: o estado fundamental (L., L,) = (0,0) muda sucessivamente em favor dos
estados (0,+1),(—1,4+1), (—1,42), etc., com o aumento do campo, produzindo valores de
momento angular total do estado fundamental de 0, 1, 0, 1, etc, formando uma sequéncia
de estados opticamente ativos, ou seja, estados claros, e opticamente inativos, estados escu-
ros. Por outro lado, os éxcitons fortemente correlacionados variam seu momento angular de
L =0 para L = +1,42,+3 ..., com o campo magnético, o que leva a estados opticamente

inativos apés o estado fundamental. [11]

Em 2012, Teodoro et al. estudaram efeitos de campo magnético em espectros de
PL de anéis quanticos Tipo-I de InAs. [10] Neste sistema foi demonstrado pela primeira vez
oscilacoes Aharonov-Bohm com particulas neutras, uma vez que elétron e buraco encontram-
se confinados na mesma regiao espacial. A Figura 3.1(g) mostra a intensidade integrada de
PL em funcao do campo magnético, em que aparecem oscilacoes pronunciadas. O efeito
das oscilagoes foi explicado pelo uso de um modelo tedrico simples para um anel em que foi
considerado tanto a correlagao entre o elétron e o buraco, como efeitos de temperatura e

campo elétrico interno planar. [10]

Outra heteroestrutura que apresentou um comportamento peculiar em funcao do campo
magnético é a estudada por Lopes-Oliveira et al. [12], composta por uma camada de anéis
quanticos de InGaAs/GaAs crescidos sobre uma super-rede vertical de pontos quanticos de
InGaAs/GaAs alinhados lateralmente, cujo perfil é apresentado na Figura 3.2(a). Nas Figu-
ras 3.2(b) e (¢) sdo mostrados os espectros de PL das componentes de polarizacao circular
o4 (em azul) e o_ (em vermelho), para os campos magnéticos de 0 T (em (b)) e 21 T (em
(¢)). O pico para o lado de menor energia refere-se aos anéis quanticos, e o de maior energia
indica as transicoes dos pontos quanticos. As evolucoes da intensidade integrada dos picos
referentes aos anéis e pontos quanticos sdo mostradas nas Figuras 3.2(d) e (e), respectiva-
mente. Para os QDs, até um valor especifico de campo magnético critico (B, = 6 T') o
comportamento da correlagao do par elétron-buraco segue o mesmo padrao de heteroestru-
turas Tipo-I com um desvio diamagnético quadratico, e acima deste campo sao observadas
oscilacoes similares as relatadas anteriormente para QDs com alinhamento de bandas Tipo-

IT e anéis quanticos Tipo-I com particulas neutras. De fato, através de simulacoes de perfil
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FIGURA 3.2: (a) Imagem de microscopia eletronica de transmissdo da amostra hibrida

(QDs e QRs) de multicamadas. Os espectros de PL para as componentes o e o— estao

representadas em (b) a 0 T, e em (c) a 21 T. A intensidade integrada para cada uma das

componentes da luz polarizada sao mostradas em (d) para os anéis quanticos, e em (e)

para os pontos quanticos. A area sombreada em (e) indica o campo magnético critico para
a transi¢ao de Tipo-I para Tipo-II induzida pelo campo magnético. [12]

de strain foi comprovado que a banda de valéncia desta heteroestrutura tem carater Tipo-I
para LH e Tipo-II para HH. Portanto as variagoes na intensidade fotoluminescente com o
campo magnético estao relacionadas com o cruzamento na energia préximo a 6 T, mudando
de carater entre LH e HH e, devido a modulagao do momento angular do estado fundamental
do HH, aparecem transicoes entre éxcitons claros e escuros em func¢ao do campo magnético,

contribuindo para a redugao da fotoluminescéncia apds 6 T. [12]
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Capitulo 4

Técnicas Experimentais

Neste capitulo sao apresentadas as técnicas experimentais utilizadas para a realizacao
do trabalho. A primeira parte detalha os processos de crescimento por Epitaxia por Feixe
Molecular. A segunda secao é relativa a instalacao das facilidades experimentais do labo-
ratorio associado ao Grupo de Nanoestruturas Semicondutoras. Na sequéncia sao descritos

os sistemas de Fotoluminescéncia e Magnetofotoluminescéncia.

4.1 Técnica de Crescimento

4.1.1 Epitaxia por Feixe Molecular

A técnica de epitaxia por feixe molecular (MBE, do inglés Molecular Beam Epitaxy)
permite o crescimento de estruturas cristalinas de semicondutores, metais e de heteroestru-
turas através de feixes moleculares ou atomicos. [1, 2] Com esta técnica é possivel crescer
solidos com espessuras definidas em escala atomica. Isso é possivel gracas a baixa velocidade
da deposicao dos elementos quimicos, com uma taxa da ordem de um plano cristalino ou
monocamada por segundo. A técnica de MBE é de grande versatilidade no crescimento de
semicondutores elementares como silicio (Si) e germanio (Ge), binarios como GaAs, AlAs,
GaN, InP, GaSb, InAs, ligas ternarias tais como AlGaAs, InGaAs, GaAsSb, ligas qua-
ternarias como InGaAsP, AlGaAsSb, etc., assim como no crescimento de heteroestruturas
semicondutoras. Existem diversos modelos de maquinas disponiveis de acordo com a ne-

cessidade e disponibilidade financeira de cada laboratorio além dos tipos de materiais a

56



4. Técnicas Experimentais 57

serem crescidos. Para materiais semicondutores, as mais comuns sao as camaras usadas no
crescimento de ligas formadas por atomos pertencentes as familias III-V e II-VI da tabela
periddica.

A Figura 4.1 é uma representacao da técnica de epitaxia por feixe molecular. A
deposicao de atomos de determinados elementos quimicos é controlada de maneira precisa
sobre uma base cristalina (substrato) em ambiente de ultra-alto-vécuo, condigao necessaria
para impedir a incorporacao de impurezas indesejadas, como o carbono, proveniente dos

componentes da camara de crescimento. [3]

Camera de ultra=alto vacuo

—! Monitoramento
de fluxo de feixe

Aquecedor
—-Substrato

. Sensorde Feixe de

RHEED

Bobinas
. aquecedoras

Espectrometro
de massa

.' "'Células efuso:ras

FIGURA 4.1: Tlustragao esquemadtica da técnica de epitaxia por feixe molecular. [4] O subs-

trato é colocado dentro da camara de crescimento através de um médulo de transferéncia.

Os elementos a serem depositados sao evaporados em células de efus@o direcionadas ao

substrato. A dinamica de crescimento é monitorada in situ pela técnica de difracdo de

elétrons de alta energia por reflexao (RHEED, do inglés Reflection High Energy Electron
Diffraction). [5, 6]

Para realizar o crescimento, o substrato passa por um processo de degaseificagao no
estagio inicial do médulo de transferéncia, sendo deslocado na sequéncia para a camara
principal onde é aquecido a temperaturas tipicas de algumas centenas de graus Celsius.
Elementos com alto grau de pureza, como arsénio, foésforo, galio, indio, aluminio, silicio,
e berilio, sao evaporados das células de efusao gerando feixes moleculares direcionados ao

substrato aquecido. Os fluxos desses elementos sao controlados pela agao de obturadores.
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4.1.2 Preparacao das Amostras

As amostras utilizadas neste trabalho foram crescidas no Instituto de Microeletronica
de Madrid, [7] e sdo compostas por pontos quanticos de InAs cobertos com GaAsSb, e subme-
tidas a um tratamento térmico a altas temperaturas. Os QDs foram crescidos depositando-se
2,7 monocamadas (ML, do inglés monolayers) de InAs a 450 °C e a uma taxa de 0,04 ML/s
sobre uma camada intrinseca de GaAs. Apds 20 s de interrupgao de crescimento, a camada
de pontos quanticos foi coberta com 20 MLs de GaAsSb crescida a 470°C. Na sequeéncia,
foi depositada uma camada de cobertura de GaAs com 250 nm de espessura a temperatura
de 580 °C. Finalmente a amostra foi submetida a um ciclo de Tratamento Térmico Rapido
(RTA, do inglés Rapid Thermal Annealing) a 850 °C durante 30 s, e nomeada como Sh-RTA.

A concentracao nominal de Sb na amostra é de 28%.

FIGURA 4.2: (a) Representacao das camadas da heteroestrutura semicondutora, formando
a amostra Sb-RTA com jungao tipo p-i-n. (b) Imagem real da amostra de QDs de InAs
cobertos com GaAsSb e com contatos elétricos.

Na Figura 4.2(a) estd representado o crescimento de uma segunda amostra de Sb-RTA,
onde, sob condigoes similares aquelas descritas anteriormente, foram confeccionados contatos
elétricos para aplicagao de campo elétrico perpendicular ao plano dos pontos quanticos. O
crescimento foi realizado na seguinte ordem: sob um substrato de GaAs dopado com Si

n+, cresceu-se 500 nm de GaAs n+, 200 nm de GaAs nao dopado, uma camada de pontos
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quanticos de InAs, 6 nm de GaAsSb, 200 nm de GaAs nao dopado, 500nm de GaAs p+, e
uma camada de cobertura de 100 nm de GaAs p++. As ligagoes dos contatos elétricos foram
feitas com a confec¢ao de plataformas de tamanhos diferentes (mesas) e contatos Ohmicos
definidos por técnicas de litografia éptica convencional. As ligas para os contatos elétricos
foram crescidas nas seguintes sequéncias: para a regiao de Tipo-p foram crescidos 10 nm
de Au, seguidos de 80 nm de AuZn e por fim 250 nm de Au; e na regiao Tipo-n, 80 nm de
AuGe, seguidos de 250 nm de Au. A Figura 4.2(b) mostra uma foto real da amostra de 5
2

mm~, em que cada circulo representa uma mesa, os pontos pretos sao os contatos elétricos,

e a mesa destacada pelo quadrado vermelho é a utilizada para as andalises experimentais.

4.2 Montagem do Laboratério

4.2.1 Instalacao de Equipamentos

Parte do tempo dedicado a este trabalho foi despendido na montagem do novo la-
boratorio de espectroscopia Optica associado ao Grupo de Nanoestruturas Semicondutoras
do Departamento de Fisica da UFSCar (www.nanostructure.df.ufscar/emu). Apds a pre-
paracao da infraestrutura, uma mesa optica da Thorlabs de 1.2 x 2.5 x 0.2 m foi instalada
com o intuito de absorver vibragoes externas e propiciar estabilidade mecanica e térmica

para os componentes opto-mecanicos, lasers e espectrometros instalados sobre a mesma.

Posteriormente foram instalados os lasers de diodo das empresas Coherent, Pico Quant,
e Thorlabs, além de um medidor de poténcia da Thorlabs. O laser da Coherent (modelo
Obis 660) emite em 660 nm, enquanto que o da Pico Quant emite em 730 nm e possui os
modos: continuo e pulsado. O sistema de laser da Thorlabs é constituido por uma fonte
de tensao, uma de controle de temperatura, e um suporte onde ¢é fixado o diodo. Foram
adquiridos lasers com emissao em 405 nm, 785 nm, 980 nm e 1310 nm. Os lasers da Coherent
e da Pico Quant sao colimados, e os da Thorlabs sao divergentes. Para obtencao de um feixe

colimado com 3 mm de diametro utiliza-se uma lente asférica de abertura numérica igual a
0,26 e foco de 11 mm.

O sistema éptico como um todo foi desenhado para fazer uso de fibras 6pticas. Inici-
almente acoplou-se os lasers as fibras com o auxilio dos acopladores mecanicos da Thorlabs

compostos por microdeslocadores z-y e z lentes e gaiolas de 30 mm. O alinhamento dos



4. Técnicas Experimentais 60

lasers ¢ feito de maneira tal que a Optica do sistema seja compativel com as caracteristicas
das fibras 6pticas. Todas as fibras utilizadas possuem diametro interno de 50 um e abertura
numérica de 0,22. Assim, para focalizar o laser na fibra foi utilizada uma lente asférica com
caracteristicas compativeis com as especificagoes Opticas das fibras. Todos os lasers foram
acoplados as fibras dpticas com sucesso, com uma eficiéncia média entre 90 e 95 %. Foi ins-
talado também um suporte para filtros de densidade neutra com varias ordens de grandeza

para atenuacao da poténcia dos lasers.

Na sequéncia foi instalada uma bomba turbo molecular da empresa Edwards (modelo
T-Station 75 - TS75D1002) para evacuar o criostato. Trata-se de um sistema de vacuo sim-
ples que opera de maneira automatica. O criostato da empresa Janis (modelo CCS100/204N)
e o compressor de hélio da empresa Sumitomo (modelo HC-4E1) funcionam com um sistema
de refrigeracao, composto por um Chiller para resfriamento, e uma tubulacao de agua, com
vazao adequada para refrigerar o compressor. A instalacao do criostato foi de tal maneira
a impedir que vibragoes mecanicas fossem propagadas ao longo da mesa. Atualmente o
sistema opera entre 7 e 325 K, com controle preciso por meio da fonte de temperatura da

empresa LakeShore (modelo 335).

4.2.2 Alinhamento ()ptico

Apoés a instalagao dos equipamentos foi realizado o alinhamento 6ptico do sistema.
Para isso utilizou-se um sistema de gaiolas da Thorlabs, com um canal para a excitacao e
outro para a colecao da luminescéncia, independentes entre si, como mostra a Figura 4.3.
O laser é guiado até o canal de excitacao por meio de uma fibra éptica. Na saida da fibra o
laser diverge, e para colimé-lo, foi utilizada uma lente condensadora com foco de 20 mm e
diametro de 10 mm, obtendo assim um feixe colimado com diametro de 8 mm. O feixe de
luz incide sobre um espelho que o desvia em 90° em dire¢do a um divisor de feixes do tipo
dicroéico, que desvia novamente o feixe de laser em 90° em direcao a objetiva da Mitutoyo,
com foco efetivo de 10 mm e abertura de 8 mm de diametro. A lente objetiva esta acoplada
a um deslocador z para ajuste do foco.

Dividindo-se o valor numérico do foco efetivo da lente objetiva pelo foco da lente
condensadora, e multiplicando este resultado pelo diametro da fibra, encontra-se o diametro

do laser na amostra (em inglés, spot). Como a fibra possui um nicleo de 50 um, o spot do
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FicurA 4.3: Configuracao experimental do alinhamento éptico para a técnica da fotolu-
minescéncia.

laser é portanto igual a 27 pum. Assim, este alinhamento permite a obtengdao do tamanho
do spot de maneira facil, modificando apenas a lente colimadora do laser ou o diametro da

fibra optica, mantendo a lente objetiva fixa.

A luminescéncia emitida pela amostra é colimada em sentido oposto ao caminho do
laser pela prépria objetiva. A luz é transmitida pelo divisor de feixe, e, no canal da colegao
¢é focalizado por outra lente condensadora dentro de uma segunda fibra optica, igual a
utilizada no canal de excitagao, que guia a luminescéncia para um espectrometro de 50 cm
de comprimento da empresa Andor (modelo Semrock 500), onde na sua entrada de luz hd um
acoplador de fibra optica e dois dubletos acromaticos. O primeiro colima a luz proveniente

da fibra, enquanto que o segundo focaliza a luz dentro do espectrometro.

Finalmente, a luz é difratada pelas grades de difracao e, ao final do caminho 6ptico
do espectrometro o feixe incide no detector. E possivel selecionar entre dois detectores
apenas movendo um espelho para mudar o caminho do feixe: um para medidas de ondas
continuas do tipo diode array de InGaAs da empresa Andor, otimizado para a faixa entre

850 e 1650 nm, e outro do tipo fotomultiplicadora (PMT, do inglés, photomultiplier) da
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empresa Hamamatsu para investigagoes de fotoluminuescéncia resolvida no tempo (TRPL,

do inglés, Time Resolved Photoluminescence) no intervalo espectral de 950 a 1700 nm.

Recentemente um novo espectrometro da mesma empresa com 75 cm foi instalado com
um detector de Si acoplado. Desta maneira um espectrometro estd dedicado para medidas
no infravermelho (PL e TRPL) enquanto que o outro, para medidas no visivel (no momento
apenas para excita¢ao continua). Um unico software fornecido pela Andor controla os dois

espectrometros e os dois detectores para medidas com excitagao continua.

O conjunto 6ptico constituido por dubletos acromaticos, divisor de feixe, e demais
componentes, sao geralmente fabricados com otimizacao em trés regioes espectrais: ultra-
violeta, visivel e infravermelho. Com a escolha por este alinhamento descrito, para alterar
a regiao de interesse de estudo é necessario apenas substituir o divisor de feixe, conectar a
fibra optica de entrada no laser escolhido, e a fibra de saida no espectrometro apropriado,

que possui os dubletos corretos para cada uma das trés faixas espectrais.

4.3 A técnica de Fotoluminescéncia

Ao final do alinhamento 6ptico do laboratério é possivel realizar medidas de Fotolumi-
nescéncia (PL, do inglés Photoluminescence) que consiste em uma técnica nao-destrutiva de
caracterizagao de materiais, possibilitando a determinacao de propriedades importantes, tais
como espectro de emissao, estrutura eletronica, etc. A PL é caracterizada pela emissao de
radiacao devido a excitacao optica, e geralmente envolve as bandas de valéncia e de condugao
das estruturas, como esta representado na Figura 4.4. A diferenca de energia entre o fundo

da banda de condugao e o topo da banda de valéncia é chamada de gap de Energia.

Nos cristais, quando um elétron é promovido para a banda de condugao uma lacuna —
chamada de buraco — é gerada na banda de valéncia, e o processo de decaimento do elétron
para a banda de valéncia é chamado recombinacao do par elétron-buraco. Ao excitar a
estrutura com energia maior que o gap elétrons sao promovidos para a banda de condugao
e buracos gerados na banda de valéncia, com ambos decaindo para o fundo das respectivas
bandas através de emissao de fonons, e posteriormente recombinando-se. Estas transicoes,
em geral, sao observadas pela emissao de luz proveniente da recombinacao como uma fungao

do tipo Gaussiana, formando o espectro de emissao fotoluminescente. [§]
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FIGURA 4.4: Representagao esquematica de uma estrutura de bandas de energia no espago
dos momentos. [§]

A Figura 4.5 mostra um espectro tipico de fotoluminescéncia em pontos quanticos
Tipo-II de InAs/GaAsSb. Este espectro, bem como as medidas em fungao da temperatura
e poténcia de excitacao, foram obtidos no Laboratério de Nanoestruturas Semicondutoras,
na Universidade Federal de Sao Carlos - UFSCar. Pontos azuis representam os dados expe-
rimentais, e a linha vermelha refere-se ao ajuste com uma funcao do tipo Gaussiana. Todas
as medidas de fotoluminescéncia realizadas neste trabalho foram ajustadas com esta funcao.
Deste ajuste é possivel obter os parametros posicao do pico, largura de linha, e intensi-
dade integrada, indicados na Figura 4.5, onde cada um tem um significado fisico associado,
fundamental para a compreensao dos fendmenos envolvidos nos processos de emissao fotolu-
minescente. Para o caso dos pontos quanticos a posicao do pico, ou seja, a energia referente
ao centro do pico gaussiano, representa a energia média de recombinacao do par elétron-
buraco, e também refere-se a energia de ligacao excitonica; a largura de linha esta associada
a distribuicao da altura dos QDs, uma vez que a energia de ligacao depende da altura dos
QDs e em uma amostra real suas dimensoes seguem uma distribuicao aleatoria, justificando
o uso de uma curva Gaussiana para ajustar os dados experimentais; e, finalmente, a inten-
sidade integrada, ou seja, a area abaixo da curva Gaussiana, esta associada a densidade de
recombinacoes excitonicas que resultaram em emissao de fétons.

Com a técnica de PL também é possivel realizar estudos do processo de recombinacao

em funcao de parametros externos, tais como variacao de temperatura, da intensidade da
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FIGURA 4.5: Espectro de emissao fotoluminescente de QDs Tipo-II de InAs/GaAsSb. No
grafico estdao destacadas a posicao do pico, largura de linha, e intensidade integrada.

fonte de excitagdo, aplicacao de campos elétrico e/ou magnético, a fim de obter uma ca-
racterizagao optica completa da amostra estudada. A seguir sera detalhado o procedimento
para a realizacao dos tipos de medidas realizados neste trabalho, a saber: em funcao da tem-
peratura, da poténcia de excitacao, e medidas de magnetofotoluminescéncia (magneto-PL),

com aplicagao de campo elétrico.

4.3.1 Fotoluminescéncia em Funcao da Temperatura

Para medidas em fungao da temperatura geralmente inicia-se o estudo na temperatura
minima do sistema com o aumento gradual, até o ponto em que nao ¢é possivel distinguir a
emissao luminescente do ruido de fundo da deteccao. A poténcia de excitacao é em geral
mantida fixa. A temperatura é ajustada por um equipamento de controle de temperatura,
que aplica uma tensao em um resistor localizado no interior do criostato, préximo a amostra.

Foi realizada uma varredura de temperatura de 7 a 300 K utilizando um criostato de
circuito fechado de Hélio da empresa Janis. O laser utilizado para este experimento foi o da

Coherent emitindo em 660 nm, com poténcia de excitacao de 5 mW. Inicialmente foi feita
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uma variacao entre 7 e 50 K com um passo de 5 K por medida, entre 50 a 110 K, com passo

de 10 K, e, finalmente, entre 110 e 300 K com um passo de 20 K.

4.3.2 Fotoluminescéncia em Funcao da Poténcia de Excitacao

O procedimento feito para este estudo é similar ao anterior, porém, agora, a tem-
peratura é mantida constante. A poténcia do laser é fixada no seu valor maximo, e sao
adicionados filtros de densidade neutra, que reduzem sua poténcia em ordens de grandeza.
Inicialmente escolhe-se o filtro com alta densidade e que permita a observacao de sinal
fotoluminescente, e entao, as ordens de grandeza dos filtros sao reduzidas para observar
a evolucao da recombinacao déptica em funcao do aumento da intensidade de excitacao.
Quando a poténcia de excitagao é alta o suficiente para saturar o limite de contagem de
fotons do detector, dois procedimentos podem ser realizados: adicionar filtros de densidade

neutra na entrada do espectrometro, ou diminuir o tempo de aquisicao do detector.

Para as medidas de PL em funcao da poténcia de excitacao, a uma temperatura de 7
K, foi aplicado 90 mW de poténcia do laser da Coherent, e iniciou-se a varredura de poténcia
com a utilizacao de filtros de densidade neutra variando de 7 ordens de grandeza até zero

com um passo de 0.5 ordem por medida.

4.4 Magnetofotoluminescéncia

A técnica da magnetofotoluminescéncia é caracterizada pelo estudo da fotoluminescén-
cia em fungao de um campo magnético aplicado. Para isto, é necessario que a amostra esteja
imersa em uma regiao de campo magnético uniforme. Os equipamentos dedicados a esta
finalidade comumente geram campos através de uma corrente elétrica aplicada em um so-
lendide supercondutor mantido em temperaturas criogénicas. A amostra ¢é inserida no centro
destas bobinas de tal maneira que o campo seja orientado paralela ou perpendicularmente
ou mesmo com certo angulo respectivo a direcao de crescimento da amostra. Com esta
técnica é possivel estudar efeitos interessantes relacionados aos portadores confinados, como

aberturas dos niveis de energia (efeito Zeeman e niveis de Landau), estudo de spin, etc.

As medidas de magnetofotoluminescéncia, também chamada de magnetoPL, foram re-

alizadas no Instituto de Microeletronica de Madri (IMM). O sistema é constituido por um
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microscépio confocal e um magneto supercondutor da empresa Attocube, modelo AttoDRY
1000, operando em modo de circuito fechado de hélio, com baixa vibragao, onde a tempe-
ratura na amostra pode ser mantida constante em qualquer valor entre 4,5 K a 300 K, e

campo magnético entre 0 a 9 T, com polaridade direta ou reversa.

Os detalhes experimentais sao similares aos de fotoluminescéncia apresentado anterior-
mente: o laser de excitacao e a luminescéncia sao guiados por fibra éptica, e a configuragao
Optica foi montada com o auxilio de sistema de gaiolas de 30 mm. Este sistema constitui a
chamada cabeca do microscépio e esta representada na Figura 4.6. Toda a éptica, incluindo

polarizadores, é externa a parte criogénica operando sempre a temperatura ambiente.

B Espectrometro
e detector
Canal de
colegdo
Canal de
excitacao

Espelho

Divisor de feixes (50:50)

PR

camera

Compartimento

da amostra Amostra

Magneto - ) Motores piezoelétricos

Bobina 4

supercondutora

Criostato

FIGURA 4.6: Representacao esquemdtica do microscopio confocal e sistema criogénico com
campo magnético.

A amostra € inserida no interior do magneto por meio de um porta amostra constituido
por um sistema de gaiolas montado em um tubo de 2”de diametro. Todo o porta amostra
¢é conectado a cabega do microscépio por uma janela éptica que separa a regiao interna
do criostato do magneto com a regiao externa. A amostra é colada no topo de um motor
piezoelétrico do tipo z-y-z que movimenta-se nas trés diregoes espaciais com resolucao abaixo
de 1 nm. A focalizagao do laser e a colimacao da luminescéncia sao feitas por lentes asféricas

ou acromaticas.
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Para realizar o alinhamento da éptica externa do microscépio confocal algumas etapas
foram seguidas. O feixe de laser guiado por uma fibra mono-modo com didametro de 3
pum é colimado incialmente no canal de excitacao por uma lente asférica acoplada a um
microdeslocador z, propagando-se entao por um polarizador linear e um filtro passa-baixa,
até incidir em dois divisores de feixe que transmitem parte da luz laser em direcao a amostra
inserida no interior do magneto. A reflexao da luz na amostra segue em dire¢ao oposta a
do laser, sendo parcialmente refletida perpendicularmente pelo divisor de feixe em direcao a
uma camera acoplada e conectada a um monitor. Assim é possivel visualizar o spot do laser
incidindo na amostra, e encontrar o foco movendo-se a componente z do motor piezoelétrico

sobre o qual a amostra esta colada.

O préximo passo para o alinhamento ¢ incidir a luz laser pelo caminho da colecao e
visualizar novamente o spot gerado na amostra através da camera. Agora, observando no
monitor tanto o spot do caminho da emissao quanto o da colegao, e com microdeslocadores
com ajuste fino dos dois caminhos, sobrepoe-se os dois spots de maneira que eles sejam
focados e desfocados no mesmo ponto. Este procedimento garante que os feixes estao an-
tiparalelos e alinhados, e que tanto a excitacdo quanto a colecao estejam relacionadas ao

mesmo ponto da amostra.

Finalmente, a luminescéncia emitida pela amostra é desviada para o canal de colecao,
onde passa por uma lamina de atraso de um quarto de onda (A/4) e um polarizador linear, e é
entao focalizada dentro de uma fibra 6ptica que por sua vez é conectada a um espectrometro

onde a luz serd dispersada e detectada por um detector apropriado.

As medidas de magnetoPL foram feitas utilizando um laser de diodo da Thorlabs, emi-
tindo em 690 nm e com ~ 0,35 mW de poténcia, como fonte de excitagao, e a temperatura
foi mantida fixa em 4,5 K. Nesta montagem os polarizadores linear e A/4 sdo mantidos fixos
com uma rotacao relativa entre eles de 45°, para polarizar circularmente as emissoes. As
polarizacoes o~ foram obtidas com a aplicagao de campo magnético positivo, e a obtencao
da componente correspondente a o se deu pela mudanca do campo magnético para valo-
res negativos. Portanto, a variacdo do campo magnético foi entre -9 e 9 T (paralelamente a
diregao de crescimento da amostra). A amostra Sb-RTA foi preparada com contatos elétricos
para aplicacao de campo elétrico e estudo dos seus efeitos sobre a resposta optica dos porta-

dores confinados. A luminescéncia da amostra foi detectada por uma fotomultiplicadora de
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InGaAs por meio de uma técnica padrao de Lock-in. Com esta configuracao foram realizados

dois conjuntos de medidas:

e Eletrofotoluminescéncia a 0 T: variando a voltagem de -3 V a 1,35 V, a um passo de

0,15 V, foram obtidos espectros de PL para cada voltagem aplicada;

e Magnetofotoluminescéncia com campo elétrico aplicado: para cada valor de campo
magnético, foi obtido um espectro de PL para cada uma das seguintes voltagens apli-
cadas: -3, -2, -1, 0, 1 e 1,35 V. O campo magnético variou de -9 T a 9 T, a um passo

de 0,25 T por medida.
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Capitulo 5

Estudos Prévios da Amostra de

Pontos Quanticos de

GaAs/InAs/GaAsSb

Este capitulo é voltado a discussao de resultados prévios referentes as amostras estu-
dadas neste trabalho. [1] Sao apresentados os principais resultados obtidos anteriormente
que demonstram a mudanca de transicao optica de Tipo-I para Tipo-II de pontos quanticos

contendo antimonio em suas estruturas.

Neste trabalho foram crescidas quatro amostras de pontos quanticos, com as condi¢oes
de crescimento detalhadas no capitulo 4, e que sao sumarizadas aqui: uma camada de
pontos quanticos de InAs foi crescida sobre uma camada de GaAs, com a subsequente
cobertura destes pontos por uma camada de GaAs ou GaAsSb, denominadas como Ref, e
Sh, respectivamente. A estrutura foi finalizada com uma camada de GaAs. Outro conjunto
de amostras foi crescido sob as mesmas condicoes das anteriores, e submetido a um ciclo de
tratamento térmico rapido (RTA) a 850 °C durante 30 s. Estas amostras sdo chamadas de
Ref-RTA e Sb-RTA, de acordo com a composicao da camada de cobertura.

A Figura 5.1(a) apresenta a emissdo fotoluminescente de todas as amostras a 15 K.
Comparando a emissao entre as amostras sem tratamento térmico, a introdugao de uma
camada de cobertura de GaAsSb induz um forte deslocamento para menores energias no
pico de PL, com uma redugao na intensidade integrada, assim como um alargamento na

largura de linha, sugerindo que o alinhamento da estrutura de bandas na amostra contendo

70



5. Estudos Prévios da Amostra de GaAs/InAs/GaAsSb 71

i (a) | | | | 1'5 K 7

Sb

Intensidade PL (u.a.)

- 1

N L 1 L
800 900 1000 1100 1200 1300 1400 1500
Comprimento de onda (nm)

(b) Sample |E, (eV) 1, (ns)| w,; |T,(ns)| w,
E Ref | 1.152 | 0.7 |95.5%| 5.4 | 4.5%

Sh 0.921 29 ([13.1%| 14.2 |86.9%
= Sb-RTA | 1.070

Intensidade TRPL (u.a.)

0 10 20 30 40 50 60
Tempo (ns)

FIGURA 5.1: (a) Espectro de fotoluminescéncia das amostras Sb, Sb-RTA, Ref, e Ref-RTA.

Os espectros de linha cheia referem-se as amostras sem tratamento térmico, e os de linha

pontilhada as amostras com tratamento térmico. (b) Medida de TRPL para as amostras

Ref, Sb e Sb-RTA. No inset sdo apresentados os tempos de vida extraidos do ajuste das
curvas de decaimento. [1]

Sb seja do Tipo-II, com os buracos localizados fora dos QDs, na camada de cobertura
de GaAsSb. [2, 3] A Figura 5.1(b) mostra os resultados das medidas de fotoluminescéncia
resolvida no tempo realizadas a 20 K para todas as amostras. Para as amostras que nao
foram submetidas a tratamento térmico, os espectros de TRPL foram ajustados por uma
funcao de decaimento de duas exponenciais que representam tempos de vida distintos, e os
valores correspondentes sdo mostrados na tabela do inset da Figura 5.1(b), juntamente com

a porcentagem da contribuicao de cada um dos tempos para o decaimento total. Para a
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amostra Ref foi encontrado um tempo de vida associado a recombinagao excitonica de 0,7
ns, valor tipico para pontos quanticos de InAs (Tipo-I), com uma pequena contribui¢ao de
4,5% de uma componente mais lenta (5,4 ns) atribuida a recombinacao de dark éxcitons,
ou seja, que nao podem ser acessados opticamente, portanto estes éxcitons decaem para
estados acessiveis opticamente antes de recombinarem, aumentando o tempo de vida dos
portadores. Para a amostra contendo a camada com antimonio, foi encontrado um tempo
de recombinacao surpreendentemente longo de 14,2 ns referente a 86,9% da contribuicao total
do decaimento. Isto é um forte indicativo da existéncia de um alinhamento de bandas Tipo-
I1, pois uma reducao na sobreposicao da funcao de onda do par elétron-buraco pode levar a
tempos de vida mais longos. [4] A segunda contribui¢ao de 13.1% com tempo de vida de 2.9 ns
pode ser associada a pontos quanticos defeituosos, que sofrem um processo de recombinagao
nao-radiativa em paralelo com canais radiativos, ou seja, somente as recombinagoes mais
rapidas contribuem com o sinal fotoluminescente, uma vez que para tempos mais longos a

probabilidade de ocorrer recombinagoes nao-radiativas aumenta.

Comparando os resultados de PL. e TRPL entre as amostras contendo a camada de
GaAsSb, observa-se claramente que para a amostra tratada termicamente em relagao a
amostra sem tratamento térmico, ha um aumento na intensidade integrada, uma diminuicao
na largura de linha a meia altura (de 97 meV para 32 meV) além de um deslocamento de 149
meV para altas energias. Analisando agora os resultados para as amostras sem Sb, nota-se
que a amostra tratada termicamente também sofre um deslocamento para maior energia
em relagao a amostra sem tratamento térmico, entretanto, sua intensidade de emissao é

reduzida, efeito contrario ao observado para as amostras com antimonio.

Analisando a fotoluminescéncia resolvida no tempo da amostra Sbh-RTA, foi observado
um decaimento mono exponencial com um tempo de vida de 11,8 ns, valor proximo ao
encontrado na amostra similar (Sb) sem RTA. Isto corrobora a hip6tese que a introducao da
camada de GaAs contendo Sb leva a um alinhamento de bandas do Tipo-II, independemente

do tratamento térmico.

As mudancas estruturais que ocorrem durante o processo de RTA foram investigadas
através de medidas de microscopia eletronica de transmissao (MET), realizadas nas amostras
Sb e Sb-RTA, e sao apresentadas nas Figuras 5.2(a) e 5.2(b). Nestas figuras é possivel

distinguir entre pontos quanticos e wetting layer, ambos em contraste mais escuro, e camada
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de cobertura (em contraste mais claro).
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FIGURA 5.2: Imagens de Microscopia eletronica de transmissao obtidas das amostras (a)
Sb e (b) Sb-RTA. (c) Distribuicao de altura dos pontos quanticos medida para as duas
amostras. [1]

Analisando tamanho e forma de um conjunto de pontos em cada amostra, observa-se
que o tratamento térmico induz uma reducao na altura média de 3,3 nm para 2,3 nm, e o
diametro médio da base aumenta de 16 para 22 nm. A Figura 5.2(c) mostra a estatistica feita
em uma média de 60 pontos quanticos, demonstrando um claro processo de homegenizagao

na altura dos pontos com RTA quando comparado a amostra sem tratamento térmico.

As images de MET demonstram também que a espessura da camada de cobertura
reduz em ~1 nm apés o tratamento térmico, de 6,5 nm para 5,5 nm, além de uma redugao
na concentracao de Sb na camada de cobertura de 28% para 20+£1%, devido a segregagao
de atomos de antimonio. Ainda, estas imagens revelam uma nao-homogeneidade na camada
contendo Sb nas regides acima dos pontos quanticos, em que ora a camada segue sem al-
teragoes (ponto A), ora parte da camada que estd faltando (ponto B), ou ainda com sua

estrutura deformada (ponto C). Estes efeitos ndo sao observados na amostra Sh-RTA.

A homogeneidade da camada de cobertura e da altura dos pontos explica o estreita-
mento da largura de linha de emissao 6ptica observado apds o tratamento térmico e descrito
na 5.1(a). Porém, para justificar outras propriedades de emissao como o deslocamento para
altas energias e a permanéncia no confinamento Tipo-II, foi feito um calculo tedrico dos
estados eletronicos dos QDs, utilizando como parametros os resultados estruturais da MET.
O modelo tedrico (que nao sera detalhado aqui) é baseado no método 8x8 k.p, e foi calculado
para as amostras Sb e Sb-RTA. O tnico parametro ajustavel foi a concentragdo de Ga no

interior dos QDs.
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FIGURA 5.3: (a) Energia da transicao do estado fundamental em func¢ao da concentragao
de Gélio dentro do ponto quantico. Os insets mostram a densidade de probabilidade do
estado fundamental dos buracos no plano (1-10) para as amostras Sb e Sb-RTA. As Figuras
(b) e (c) mostram a estrutura de bandas para as amostras Sb e Sb-RTA, respectivamente.
As linhas pretas continuas representam os perfis de potencial através do centro do QD, e
as linhas azuis pontilhadas referem-se ao perfil de potencial através de seu minimo, onde
o maximo da densidade de probabilidade da funcao de onda do buraco esté localizada. [1]

A Figura 5.3(a) mostra a energia de transi¢ao do estado fundamental calculada para a
amostra Sb e Sb-RTA (circulos preenchidos vermelho e preto, respectivamente) em fungao
da concentragao interna de Ga no ponto quantico. O melhor ajuste para a transicao me-
dida da amostra Sb (circulo vazio vermelho) é obtido ao considerar um ponto quéantico de
InAs puro. A reducao na altura dos pontos apds o tratamento térmico provoca um pequeno
deslocamento na energia do pico, muito menor que o medido, como pode ser observado na
Figura 5.1. No entanto, a concentragao de Ga no QD induz a um deslocamento para al-
tas energias, e para ajustar a teoria com o resultado experimental é necessario considerar
uma incorporacao de 27% do material, por meio de um processo de mistura In-Ga. Este
mecanismo mantém o alinhamento de bandas Tipo-II inalterado, como é possivel observar

nos insets da Figura 5.3(a), em que a densidade de probabilidade no plano (110) é separada
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em duas partes localizadas fora do QD, como foi previsto nas referéncias. [5, 6] Nas Figu-
ras 5.3(b) e 5.3(c) sdo mostradas as estruturas de banda para as amostras Sb e Sb-RTA,
respectivamente. As linhas pretas continuas representam os perfis de potencial através do
centro do QD, e as linhas azuis pontilhadas referem-se ao perfil de potencial através de seu
minimo, onde o maximo da densidade de probabilidade da funcao de onda do buraco esta
localizado. Portanto, em ambas as figuras, o calculo do perfil de potencial para os buracos

fortalece ainda mais a hipétese de um alinhamento de bandas Tipo-II.

Em resumo, por um lado uma mistura pronunciada de In-Ga entre o QD e a camada de
cobertura ocorre durante o tratamento térmico, enquanto que a troca As-Sb é inibida, com
o Sb apenas segregando levemente na direcao de crescimento e realocando-se na camada de
cobertura a fim de atingir uma distribuicao mais homogénea acima dos QDs. Esta auséncia
de troca As-Sb permite o alinhamento de bandas Tipo-II, pois a incorporacao de Ga nos
pontos diminui o strain interno ao sistema, enquanto que uma incorporacao de Sb leva
a um efeito contrario. Além do mais, QDs que estavam opticamente inativos ou sujeitos
a canais de recombinacao nao-radiativos, tornaram-se ativos apds o tratamento térmico e
contribuiram para o aumento na intensidade PL, uma vez que a componente mais rapida do
tempo de vida dos portadores desaparece, e apenas um canal de recombinagao é observado

na curva de decaimento do tempo de vida, como demonstrado no inset da Figura 5.1(b).

Portanto, devido ao alinhamento de bandas Tipo-II da amostra Sb-RTA, bem como
sua emissao Optica elevada e largura de linha mais estreita, esta amostra torna-se uma 6tima
candidata para o estudo de efeitos quanticos associados a emissoes do Tipo-II, tais como a

observacao do efeito Aharonov-Bohm.
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Capitulo 6

Resultados e Discussao

Neste capitulo sao apresentados os resultados e discussoes deste trabalho. Sao demons-
trados inicialmente os efeitos da poténcia de excitagdo e temperatura, e na sequéncia sao
discutidos os efeitos de campos elétrico e magnético na recombinagao excitonica em pontos
quanticos Tipo-II. Os principais resultados confirmam a existéncia das oscilagoes Aharonov-
Bohm e a inversao do fator ¢ de Landé, em que ambas as observagoes sao oriundas da

modulacao da topologia do confinamento devido a aplicagao de um campo elétrico externo.

6.1 Efeitos de Poténcia de Excitacao e Temperatura

Foram feitas medidas de fotoluminescéncia em fungao da poténcia de excitacao, a uma
temperatura de 7 K. A variacao da poténcia do laser, que emite em 660 nm, foi de 5 ordens
de grandeza, com spot em formato circular e diametro em torno de 40 pum. Na Figura 6.1
¢é apresentada a evolucao dos espectros normalizados de PL em funcao da poténcia de ex-
citacao, em que o pico de menor energia refere-se ao estado fundamental, e os de maiores
energias, que aparecem para poténcias de excitacao mais altas, estao associados a estados
excitados. Os ajustes foram feitos somente para o estado fundamental com uma funcao
Gaussiana como relatado no Capitulo 4, em que a posicao do pico apresenta um intenso
deslocamento para maiores energias com o aumento da poténcia do laser. Na Figura 6.2 é
apresentado um grafico do deslocamento na energia de recombinacao excitonica em fungao
da raiz cubica da poténcia de excitacao (Pl/ %), em que o ponto inicial de 0 meV equivale a

1,055 meV, valor correspondente a posicao do pico de PL para o menor valor de poténcia.

7
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FiGURA 6.1: Evolucao dos espectros de PL em funcao da poténcia de excitacao.
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F1GurA 6.2: Shift da energia do féton em funcao da raiz ciibica da poténcia de excitacao
do laser, onde o ponto inicial de 0 meV equivale a 1,055 meV. Nota-se um comportamento
linear na regiao verde, relacionado a alinhamento de bandas Tipo-II, com uma tendéncia
de saturacao no regime de altas intensidades de excitagao, caracteristica de QDs Tipo-I.
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Observa-se um pronunciado aumento de aproximadamente 25 meV na energia do pico em
um comportamento linear com P'/? para valores de poténcia abaixo de 2 (mW)l/ 3 e aproxi-
madamente constante para poténcias acima deste valor. Sua dependéncia linear, destacada
na area verde, estd em pleno acordo com a explicacao sobre a distorcao das bandas de
conducao e de valéncia provocada pelo campo elétrico oriundo da separagao das cargas em

pontos quanticos Tipo-1I, como discutido no Capitulo 2. [1-3]

Apesar de a energia de recombinacao variar linearmente em funcao de P'/3, fato ca-
racterizado como a impressao digital de QDs Tipo-II, existe uma tendéncia de estabilizagao
para altas poténcias de excitagao (regiao vermelha), revelando um comportamento seme-
lhante a heteroestruturas Tipo-I. De fato, este comportamento pode ser atribuido a uma
transicao de Tipo-II para Tipo-I induzida pela grande curvatura da banda de valéncia nas
proximidades dos QDs. [4] O offset da BV na interface entre InAs-GaAsSb é reduzido devido
aos processos de mistura de ligas, portanto, para confinar os buracos préximo aos pontos a
curvatura da BV deve ser pouco pronunciada, como representada na Figura 6.3(a). Quando
a poténcia de excitagao é alta o suficiente para induzir uma acentuada distor¢ao nas bandas,
representado esquematicamente na Figura 6.3(b), os buracos confinados terao seus niveis ele-
vados, e consequentemente, energia suficiente para escapar da camada de cobertura e migrar
para dentro dos pontos, levando a uma transi¢ao de Tipo-II para Tipo-I. [4] Assim, como
os fendmenos de interesse para este trabalho sao previstos para heteroestruturas Tipo-II, as

medidas a seguir foram feitas a baixas poténcias de excitagao.

(a) (b)

FIGURA 6.3: Perfil de potencial para as bandas de energia para (a) baixa e (b) alta
poténcia de excitacao.
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Apoés a escolha de uma poténcia de excitacao adequada para preservar o alinhamento
de bandas Tipo-II (aproximadamente 300 pW) foram realizadas investigagoes de fotolu-
minescéncia em funcao da temperatura. A Figura 6.4 mostra a evolucao dos espectros
fotoluminescentes normalizados com a variagao da temperatura. Nota-se que para altas
temperaturas a razao sinal /ruido diminui até o sinal quase extinguir-se a 300 K, efeito cau-
sado pelo aumento de transi¢oes nao-radiativas com a emissao de fonons que dominam os

processos de recombinacao.

Intensidade PL (un. arb)

TK

0,96 1,04 1,12
Energia (eV)

FiGurA 6.4: Evolucao dos espectros de PL em fun¢ao da temperatura.

Para realizar os ajustes com a funcao Gaussiana, os espectros foram mantidos em suas
formas originais (sem normalizar) uma vez que foi analisada a varia¢ao tanto da posi¢ao do
pico quanto da intensidade integrada, que corresponde a area sob a curva de PL, e portanto
depende da integridade dos espectros. As Figuras 6.5 (a) e (b) mostram os resultados obtidos
para a energia do pico e a intensidade integrada, respectivamente. Em (a) a evolucao da
energia de recombinagao com a variagao da temperatura segue o comportamento padrao de
semicondutores, com um decaimento quase quadrético a baixas temperaturas (até préximo
da temperatura de nitrogénio) e linear para altas temperaturas, como esperado. [5-8] A

evolucao da intensidade integrada em func¢ao do inverso da temperatura esta representado
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em (b), e, a fim de extrair a energia térmica de ativagao para a extin¢ao do sinal de PL a curva

foi ajustada com a equagao de Arrhenius (eq. 2.26), obtendo-se um valor de £y = 183 meV..
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FIGURA 6.5: (a) Energia do pico em funcao da temperatura, e (b) Intensidade integrada
em funcao do inverso da temperatura, onde é também apresentada a energia de ativacao
FE4, determinada pela equacao de Arrhenius.

6.2 Efeitos de Campos Elétrico e Magnético

Os estudos em funcao dos campos magnético e elétrico foram feitos em uma amostra do
tipo jungao p-i-n crescida sob as mesmas condi¢oes da amostra utilizada para as medidas an-
teriores de temperatura e poténcia de excitacao, porém com camadas adicionais necesséarias
para a construcao da juncao, além de plataformas de tamanhos diferentes e contatos Ohmicos
definidos por técnicas de litografia éptica convencional. Toda a investigacao experimental
desta secao foi feita em paralelo com os cédlculos tedricos realizados por integrantes do Ins-
tituto de Microeletronica de Madrid. Todas as medidas realizadas em funcao dos campos
aplicados foram feitas a temperatura (7" = 4 K) e poténcia de excitacdo (P = 300 uW)
constantes, com a emissao do laser em 690 nm e um spot de 50 pum focalizado na amostra.

Nesta configuracao foram feitos dois conjuntos de medidas: eletrofotoluminescéncia a 0 T
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e magnetofotoluminescéncia com variagao da voltagem aplicada. Todos os espectros fotolu-
minescentes para os dois conjuntos de medidas apresentaram perfil similar ao representado
pela Figura 6.6. Nesta Figura é mostrado um espectro de PL sem campos aplicados, onde
foi feita a decomposicao dos espectros e determinaram-se como componentes o estado fun-
damental e o primeiro estado excitado. As andlises dos parametros extraidos dos espectros
de PL em funcao dos campos foram feitas para o estado fundamental, referente ao pico de

menor energia.

10 M Dados Experimentais
T=4K

Ajuste
Deconvolugao dos picos |

B » o]

Intensidade PL (un. arb)

1,15 1,20

Energia (eV)

1,05 1,10

FIGURA 6.6: Espectro de PL sem campos aplicados. Os dados experimentais estao indi-

cados pelos quadrados pretos, e o ajuste do espectro é dado pela linha vermelha, que é

formado pela soma de dois ajustes gaussianos, um referente ao estado fundamental (pico

de menor energia) e outro ao primeiro estado excitado (pico de maior energia), ambos
descritos pela linha verde.

Para o primeiro conjunto de medidas foram obtidos espectros de fotoluminescéncia em
funcao da voltagem aplicada na dire¢ao de crescimento, em um intervalo de —3 V a 1,35 V|
com campo magnético B = 0 T. Na Figura 6.7(a) é apresentada a evoluc¢ao dos espectros de
energia (ndo normalizados) com a variagao da voltagem. A emissao do estado fundamental
a 0 V estd centrada em 1,134 €V, e o ombro no lado de maior energia, centrado em 1,168
eV, é associado a uma transicao de estado excitado, e com o aumento da voltagem negativa

sua intensidade reduz até quase extinguir-se em -3 V. Na Figura 6.7(b) é mostrada a energia
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FIGURA 6.7: (a) Espectros de fotoluminescéncia a T = 4 K, para diferentes valores do

campo elétrico aplicado, entre os valores de voltagem de -3 V e 1,35 V. (b) Posigao do

pico (em vermelho) e Intensidade Integrada (em azul) em funcdo da voltagem aplicada, e
o inset representa a largura de linha.



6. Resultados e Discussao 84

do pico e a intensidade integrada dos espectros de PL em funcdo da voltagem aplicada (eixo

horizontal inferior) e do campo elétrico (F') (eixo horizontal superior), determinado por
—(V o EGaAs)

= g , onde d = 400 nm é a distancia entre as camadas nao dopadas de GaAs,

d
V é a voltagem aplicada e Ef‘“‘s é o gap efetivo do GaAs a temperatura correspondente. !

O campo elétrico exerce sobre o estado fundamental dos QDs um deslocamento para
menores energias e uma reducao na intensidade integrada, como mostra a Figura 6.7(b).
Entre 40 kV/cm e 110 kV/cm o shift na energia é de ~ 13 meV, enquanto a varia¢do da
largura de linha & meia altura (inset da Figura 6.7(b)) é de ~ 3 meV, ou seja, praticamente
invariavel. A auseéncia do alargamento na largura do espectro associado ao grande desloca-
mento energético estao relacionados com o Efeito Stark de confinamento quantico (QCSE, do
inglés ”Quantum-Confined Stark Effect”), que explica o efeito de um campo elétrico externo
sobre o espectro de emissao Gptica de heteroestruturas quanticas. [9, 10] Com o aumento do
campo elétrico a inclinagao das bandas de condugao e de valéncia acontece de tal maneira
que os portadores se afastam espacialmente, resultando na reducao da energia de ligacao do
éxciton. Além do mais a sobreposi¢ao da funcao de onda do par elétron-buraco também é
reduzida, e influencia diretamente na diminuicao da intensidade integrada. Na regiao abaixo
de 40 kV/cm (acima de 0 V) a posigao do pico ainda tem comportamento linear, porém a
inclinacao da reta torna-se mais suave. Esta mudanca na inclinacao tem relagao com a
blindagem do campo elétrico externo causado pelo aprisionamento de defeitos. Em estudos
recentes (vide nota de rodapé (1)) foi observado que este efeito de blindagem é minimizado
sob o regime de excitagao pulsada com frequéncia de repeticao de 10 MHz, o que sugere que
as armadilhas com uma dinamica mais lenta que a heteroestrutura sao responsaveis por este
resultado.

Com o intuito de obter uma visao mais completa dos efeitos observados, foram feitos
calculos usando o modelo tedrico k- p? baseando-se na caracterizacio geométrica da nanoes-
trutura apresentada no capitulo 5, onde é considerado um ponto quantico de Gag 27Ing 73As

em forma semi-esférica com 11 nm de raio e 2,3 nm de altura coberto por uma camada de

'Resultados a serem submetidos como: Voltage control of the electron-hole overlap and wavefunction
topology in Type-II InAs/GaAsSb quantum dots, J. M. Llorens, L. Wewior, E. R. C. de Oliveira, B. Alén
and J. M. Ulloa, (2015).

20s calculos e resultados tedricos apresentados neste Capitulo foram feitos pelo Dr. José M. Llorens,
integrante do Instituto de Microeletronica de Madrid (IMM), em colaboragao com o Prof. Dr. Victor Lopez
Richard do grupo de semicondutores da UFSCar.
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GaAsg g15bg 19 com 6 nm de espessura, e toda a estrutura esta encoberta por uma matriz de
GaAs. [11] O campo elétrico é introduzido no modelo através de contatos de carga neutra,
ou seja, as complicacoes relacionadas aos dopantes nao sao consideradas, uma vez que, na
amostra, a distancia das camadas dopadas em relagao aos pontos é grande o suficiente para
que os portadores gerados nestas camadas nao tenham uma influéncia significativa sobre a
dinamica dos portadores nos pontos, e na regiao intrinseca da heteroestrutura considera-se
uma dependéncia linear com o campo elétrico. Com este modelo foi calculada a distribuigao
da fungao de onda dos buracos e dos elétrons, para diferentes valores de campo elétrico,
apresentados na Figura 6.8.

F= 180 kV/cm A

,

M
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F=0kV/cm
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@

F=-180 kV/cm
Y
FiGurA 6.8: Distribuicao da fungao de onda do par elétron-buraco em QDs Tipo-II de

InAs/GaAsSb para diferentes valores de campo elétrico vertical aplicado. As setas a direita
indicam a dire¢ao do campo elétrico.

A Figura 6.8 mostra o resultado dos calculos para elétrons na coluna esquerda e buracos
na coluna direita, para os valores de campo elétrico de 180 kV/cm a -180 kV/cm, em que
F o« —V. Na Figura, para cada voltagem, estao representados esquematicamente as camadas
de GaAs, a camada de cobertura de GaAsSb e o ponto de InGaAs. Analisando primeiramente
o caso dos elétrons, para qualquer valor de campo elétrico aplicado os portadores mantem-

se confinados dentro do ponto quantico, agora, para os buracos, em valores positivos de
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campo elétrico (voltagens negativas) eles tendem a deslocar-se para o topo dos pontos, e
para valores negativos (voltagens positivas), para sua base. Conclui-se entao que além de
controlar a faixa de emissao espectral fotoluminescente com o QCSE, a aplicacao de campo
elétrico em pontos quanticos Tipo-II de InGaAs/GaAsSb também controla a localizagao
vertical dos buracos em relagao ao centro dos QDs.

Para se ter uma compreensao mais clara e completa da localizacao dos buracos foram
também calculados os valores esperados para a separacao dos portadores, tanto vertical
(< Ze—p >) quanto planar (< p._, >). Os resultados estdo apresentados na Figura 6.9.
Como os elétrons estao fortemente confinados no interior dos pontos, os dados representam

basicamente o movimento dos buracos na camada de cobertura de GaAsSh.
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FIGURA 6.9: Valores esperados para a separagao dos portadores, tanto vertical (< ze_p >)
quanto planar (< pe_p >).

A 0V a separacao vertical é aproximadamente 2,3 nm, valor proximo a altura média
dos pontos, e a separacao planar é aproximadamente 9 nm. Com a aplicagao do campo
elétrico a topologia da funcao de onda do buraco varia de tal forma que o os buracos fraca-
mente confinados movem-se verticalmente contornando os pontos quanticos, mudando assim
ambos < z._p, > e < p._p >. Aplicando campo elétrico negativo o buraco move-se para baixo

aproximando-se do elétron, aumentando a sobreposicao do par elétron-buraco, e 0 momento
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de dipolo planar mantém-se quase inalterado, com a separacao no plano proxima a 9 nm.
A modulagao do campo elétrico na direcao de crescimento, portanto, é uma variavel im-
portante tanto para controle da faixa da energia de recombinagao, quanto para controle da
localizacao da distribuicao da funcao de onda do buraco. Quando o buraco esta localizado na
base do ponto ele aproxima-se verticalmente do elétron resultando em um acréscimo da cor-
relacao excitonica, além de proporcionar uma geometria em formato do tipo anelar com um
momento de dipolo planar associado, criando assim um cendrio apropriado para fenomenos
quanticos comumente observados em topologias anelares, tais como oscilacoes topoldgicas

da fungao de onda descritos pelas oscilagoes Aharonov-Bohm. [12]

Levando em consideracao as discussoes anteriores referentes a poténcia de excitacao e
aplicacao de campo elétrico, conclui-se que dois regimes devem ser adotados para aumentar
a possibilidade de observar as oscilagoes Aharonov-Bohm: baixa poténcia de excitacao, pois
preserva o alinhamento de bandas Tipo-II; e valores positivos de voltagem, que induz uma

geometria anelar com um aumento da correlagao excitonica.

Apoés as medidas de campo elétrico a 0 T foram feitas medidas de magneto-PL com
campo elétrico, com os campos paralelos a direcao de crescimento da amostra, e temperatura
fixa em 4 K. Para a realizacao das medidas com polarizacao de spin foi feita uma varredura
de-9 T a9 T com um conjunto de polarizador e A\/4 mantidos fixos entre si em um angulo
de quarenta e cinco graus. Em cada valor de campo magnético foram obtidos espectros de
PL para as voltagens -3 V, -2 V, -1 V, 0 V, 1 V, e 1,35 V. A Figura 6.10 apresenta um
espectro a 0 T (em preto) e as componentes polarizadas circularmente a direita (o, em
vermelho) e polarizadas circularmente & esquerda (o_, em azul) a 9 T. As componentes o
e o_ a9 T sofrem um aumento na intensidade e um blueshift em relacao ao espectro a 0 T,
e 0 mesmo ¢é observado para as outras voltagens, apesar das peculiaridades de evolucao do

espectro em funcao do campo magnético para cada voltagem, como serd visto a seguir.

Nas Figuras 6.11 e 6.12 é apresentada, para todas as voltagens, a evolugao das in-
tensidades integradas das componentes o (em vermelho) e o_ (em preto) em funcao do
campo magnético, e a média da intensidade integrada (/,, + I,_)/2, respectivamente. A
intensidade integrada de espectros de PL tem relacao direta com a for¢a do oscilador, que

¢é definida como a razao da taxa de uma transicao quantica pela taxa de excitacao, e no
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FIGURA 6.10: Espectros fotoluminescentes a 0 T (em preto) e as componentes o4 (em
vermelho) e o_ (em azul) a9 T, a0 V.

caso da fotoluminescéncia as transicoes representam as recombinacoes dos éxcitons excita-
dos opticamente. Deste modo, a forca do oscilador também pode ser considerada como um
indicativo da correlagao do par elétron-buraco. A aplicagao de um campo magnético externo
paralelo a direcao de crescimento de pontos quanticos Tipo-II resulta na reducao do raio
ciclotronico dos portadores e aproximacao lateral entre o elétron e o buraco, que consequen-
temente aumenta a energia de ligacao excitonica. Isto leva a redugao da probabilidade de que
outras formas de transi¢oes ocorram, como transi¢coes nao-radiativas, devido ao acréscimo
na energia de ligacao inibir eventuais casos de dissociacao de éxcitons, ou seja, ha um au-
mento na correlagao excitonica, e portanto na intensidade integrada, como é observado nas

Figuras 6.11 e 6.12.

Para todas as voltagens aplicadas a intensidade integrada da componente o, é maior
que a da componente o_, por efeitos de populacao de spin. A evolucao de ambas ocorre
de maneira similar nas Figuras 6.11(a), (b) e (c), até que a 0 V a componente o_ tende a
um carater mais oscilatorio com respeito a o, e, a partir de 1 V é possivel observar clara-
mente oscilagoes para ambas as componentes, com amplitudes muito maiores que a incerteza

experimental. O mesmo comportamento também esta presente na média das intensidades
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integradas.

Observando as oscilagoes a 1 V e 1,35 V nota-se um periodo de aproximadamente 8 T.
Conforme a teoria apresentada no Capitulo 3 uma particula regida pelas leis da Mecanica
Quantica em uma trajetéria de circuito fechado sob efeito de um campo magnético externo
perpendicular ao plano da trajetéria apresenta oscilacoes de fase com periodos completos

quando o fluxo magnético que atravessa este circuito é igual ao fluxo magnético quantico:

¢ = 9o

h
Brr? = —. (6.1)

e
O campo magnético (B) refere-se ao valor para uma oscilacgdo completa (~ 8 T'), assim
determina-se a distancia média da funcao de onda dos buracos de ~ 12,8 nm em relacao ao
centro dos pontos, que esta em boa concordancia com o resultado calculado teoricamente
pelo modelo k - p, de 12,57 nm. O resultado experimental indica que os buracos estao a
uma distancia de ~ 1,8 nm da extremidade dos pontos quanticos, ja que o raio dos QDs

determinado por MET é de ~ 11 nm, como foi apresentado no capitulo anterior.

Estes resultados sao um forte indicio de que as oscila¢oes na intensidade integrada real-
mente referem-se ao efeito Aharonov-Bohm, mas para comprovar esta hipdtese, calculos dos
estados dos elétrons e buracos em funcao do campo magnético para os valores de voltagem
-4.5V,-3,0V, 0V e2V também foram efetuados, e estao representados na Figura 6.13.
Nesta Figura os gréaficos superiores referem-se as energias dos elétrons e os inferiores, as dos
buracos, em que as linhas com valores de energia mais préximos a zero para ambos os porta-
dores sao do estado fundamental, e as outras representam estados excitados. Cada estado é
constituido pela componente o, (setas vermelhas) e o_ (setas azuis), onde, a 0 T os estados
sao degenerados e com o aumento do campo magnético esta degerenescéncia é quebrada
pelo efeito Zeeman em que o spin dos portadores acopla-se com o campo magnético. Para
os elétrons, como eles estao fortemente confinados no interior dos QDs, este desdobramento
¢ de baixa intensidade, e pela escala do grafico na Figura 6.13 a abertura dos niveis nao esta
evidente, mas, para os buracos na camada de cobertura nota-se claramente a separacao das

componentes.

A energia do estado fundamental do elétron é praticamente constante em funcao do
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FicUra 6.13: Calculo da energia de confinamento dos elétrons dentro dos QDs de InAs
e dos buracos na camada de GaAsSb em funcao do campo magnético para (a) -4,5 V,
(b) -3V, (¢) 0 V, e (d) 2 V. Os gréficos superiores referem-se as energias dos elétrons,
e os inferiores, as energias dos buracos. Setas vermelhas representam a componente o_,
azuis, o4, do estado fundamental e primeiro estado excitado, e as pretas indicam o anti-
cruzamento entre o estado fundamental e primeiro estado excitado da componente o_.

campo magnético para todas as voltagens, com uma sutil variacao de ~ 1 meV em -4,5 V.
Analisando as energias para cada voltagem nota-se que entre -4,5 V e 2 V o estado funda-
mental do elétron tem sua energia elevada em ~ 10 meV. Agora, os estados dos buracos tém
grande dependéncia com os campos: ha um forte desdobramento Zeeman para todos os esta-
dos apresentados nos graficos; o estado fundamental varia de -0,396 eV em -4,5 V até -0,458
eV em 2 V, um acréscimo de ~ 62 meV'; também é possivel notar que o primeiro estado ex-
citado aproxima-se do estado fundamental com o aumento da voltagem. Esta aproximagao
dos niveis de energia resulta em um anti-cruzamento, préximo de 5 T, entre as componentes
o_ do estado fundamental e primeiro estado excitado, destacadas pela seta preta em (c)

e (d), o que indica uma possivel troca de momento angular do buraco, para permanecer
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no nivel de menor energia. Este resultado estd muito proximo do observado experimen-
talmente, uma vez que o valor do fluxo magnético previsto para que a troca do momento
angular ocorra é ¢ = ¢y/2, ou seja, refere-se a um campo de aproximadamente metade de
uma oscilagdo completa na intensidade integrada. [13] Estes anti-cruzamentos concordam
plenamente com os dados experimentais uma vez que a 0 V ha um inicio de oscilacao na
intensidade integrada, mesma voltagem em que ocorre o primeiro anti-cruzamento. Estas
leves oscilagoes sao o resultado de uma competicao entre o aumento da correlacao excitonica
e os efeitos oscilatérios, uma vez que para voltagens positivas esta correlacao possa estar

préxima de seu maximo, predominando entao os efeitos de interferéncia.

Portanto, as oscilagoes observadas na intensidade integrada da PL em fungao do campo
magnético para os valores positivos de campo elétrico aplicado sao de fato associadas a inter-
feréncia Aharonov-Bohm, e sao um reflexo direto da geometria anelar do buraco orbitando
o ntucleo do ponto quantico com o elétron em seu centro, induzida pela aplicacao de um
campo elétrico. Ou seja, foi possivel induzir a modulagao da topologia do confinamento em

QDs com a variacao da voltagem aplicada.

Na sequéncia foram feitas andlises da variacao da energia do pico de PL em func¢ao do
campo magnético, e estao mostradas na Figura 6.14 para os valores de voltagem -3 V, -2 V|
-1 V,0VelV. As curvas em vermelho representam a componente o+, e em vermelho,
a componente c—. Nesta figura estao presentes tanto o deslocamento diamagnético com
dependéncia quadratica devido ao acoplamento do momento angular dos portadores com o
campo, quanto o desdobramento Zeeman provocado pelo acoplamento do spin com o campo,
porém, as oscilagoes presentes na intensidade integrada em funcao do campo magnético para
as voltagens positivas nao foram observadas na energia. Provavelmente, a auséncia destas
oscilacoes esta relacionada com o fato de que sua variagao é muito sutil comparada com o

desdobramento Zeeman e com o deslocamento diamagnético.

Observando a Figura 6.14, nota-se que o comportamento das componentes o, e o_
para todas as voltagens é similar, com exce¢ao de -3 V. Por um lado, para as outras voltagens
o desdobramento Zeeman esta presente a partir de campos baixos, proximo de 0 T, e o_
evolui para maiores energias em relacdo a componente oposta, enquanto que, por outro
lado, a -3 V o desdobramento somente é observado a partir de ~ 4 T. Além do mais ha uma

inversao de spin para esta voltagem, ou seja, a componente o, tem energia maior do que
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FIGURA 6.14: Energia da recombinagao excitonica em funcao do campo magnético apli-
cado para as voltagens -3 V, -2 V, -1 V, 0 V e 1 V. Linhas vermelhas representam pola-
rizacgao circular a direita o, e pretas, a esquerda o_.

o_, comportamento contrario dos casos anteriores, indicando que ha uma inversao no fator

g de Landé com a voltagem aplicada, como serd explorado a seguir.

A Figura 6.15(a) mostra o deslocamento diamagnético em funcao do quadrado do
campo magnético. Para as voltagens positivas e 0 V o deslocamento apresenta uma de-
pendéncia linear com o campo magnético em todo o intervalo, e para -1 V e -2 V| este
shift comeca a adquirir magnitudes maiores e a dependéncia com B? é linear somente para
campos abaixo de 3 T (9 T?). O comportamento da curva observado a -3 V esta fora do
padrio observado para as outras voltagens: o shift segue linear com B?, e apresenta algumas
pequenas oscilacoes. Como ja foi discutido anteriormente, o campo magnético diminui o raio
ciclotronico do éxciton, aumentando assim a sua energia de ligacao, que resulta neste shift
positivo. Agora, quanto menor o campo elétrico, menor é a correlagao excitonica, assim o
campo magnético tera maior influéncia sobre o elétron e o buraco, resultando em um des-
locamento maior da energia. Portanto, para QDs Tipo-II de InGaAs/GaAsSb, altos valores
da inclinacao da curva, ou seja, do coeficiente diamagnético, estao atribuidos a um fraco

confinamento dos buracos fora do ponto. [14]
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FIGURA 6.15: (a) Deslocamento diamagnético em funcao do quadrado do campo

magnético e (b) Desdobramento Zeeman em funcdo do campo magnético, para as vol-

tagens -3 V, -2 V, -1 V, 0 V, 1 V, e 1,35 V. (¢) Célculos teéricos do desdobramento
Zeeman para elétrons, para voltagens -4,5 V,-425V, -4V, -3V, e0V.

Na Figura 6.15(b) sao apresentados os resultados experimentais do desdobramento
Zeeman para todas as voltagens, dado pela diferenca entre o valor da energia da componente

oy pelo da componente o_ (E,, — E,_). Nota-se que a -3 V a curva apresenta valores

o+
positivos, enquanto que para as outras voltagens os valores sao negativos. Isto influencia
diretamente no sinal do fator g. No modelo tedrico desenvolvido anteriormente, foi também
calculada a diferenca de energia entre os spins up and down dos elétrons na banda de

condugao e os resultados sdo apresentados na Figura 6.15(c). Apesar de ndo considerar

os niveis de energia do buraco neste resultado, a mudanga abrupta no sinal da diferenca
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entre os spins estd de acordo com o resultado experimental observado. A concordancia dos
resultados experimentais com tedricos apresenta uma pequena discrepancia de uma ordem
de grandeza entre eles, que estdo na ordem de 107* eV e 107° eV, respectivamente. Além do
mais a inversao de sinal na teoria foi entre -4,5 V e -4,25 V, enquanto que na pratica, entre
-3V e-2 V. Apesar de existir uma diferenca entre os resultados, o fato de observar a inversao
do fator-g de Landé tanto teoricamente quanto experimentalmente é impressionante. Esta
concordancia dos resultados experimentais com os resultados tedricos relacionados a inversao
de spin é mais uma prova de que o modelo escolhido para investigar os efeitos de campos
elétrico e magnético em pontos quanticos Tipo-II de InGaAs/GaAsSb é bastante completo,
e isto é extremamente importante para incentivar a utilizacao do modelo como ponto de
partida para investigacao de outros conjuntos de amostras similares a este, a fim de realizar

comparagoes e atingir propriedades desejadas antes mesmo de produzir as amostras.

Em uma visao geral deste trabalho nota-se claramente que as andlises experimentais e
tedricas se desenvolveram cooperativamente por meio de um processo de retroalimentacao,
ou seja, resultados experimentais serviam como base de parametros iniciais para desenvolver
os calculos tedricos, que, por sua vez, direcionavam o caminho a seguir com novas medidas,
e assim por diante. Em suma, a partir de informacoes estruturais da amostra de QDs Tipo-
IT de InAs/GaAsSb foi proposto um modelo tedrico que descreveu o comportamento dos
buracos sob efeito de um campo elétrico nesta estrutura, e também cogitou-se a possibilidade
de observacao de oscilagoes na fase da funcao de onda em funcao de um campo magnético
aplicado, sendo em seguida comprovado experimentalmente, além de ter sido observado uma
inversao no fator-¢g de Landé em funcao do campo elétrico, e que, por fim, esta inversao foi
reproduzida nos calculos tedricos. Este envolvimento entre experimento e teoria por meio

do processo de retroalimentacao da mais sustentagao aos resultados.
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Capitulo 7

Consideracoes Finais

Neste trabalho foram feitas medidas de fotoluminescéncia em funcao da temperatura e
poténcia de excitagao em pontos quanticos Tipo-II de InAs cobertos com GaAsSb e tratados
termicamente, e também medidas de PL em funcao de campos magnético e elétrico aplica-
dos em outro conjunto de QDs crescido sob as mesmas condicoes que a amostra anterior,
porém, com a insercao de contatos elétricos. Estes conjuntos de medidas foram realiza-
dos com o intuito de observar a dependéncia da modulagao da topologia do confinamento
(Efeito Aharonov-Bohm) em fungao dos campos elétrico e magnético aplicados na direcao

de crescimento da amostra.

Na primeira amostra, com o aumento da poténcia de excitacao foi observada uma
transicao no alinhamento de bandas dos QDs de Tipo-II para Tipo-I, justificando a necessi-
dade de aplicar baixa poténcia de excitacao nas medidas com campos elétrico e magnético,
e a variacao de temperatura revelou um comportamento tipico de heteroestruturas semicon-
dutoras. Posteriormente, na amostra seguinte, foram observados um aumento na correlacao
excitonica e a formacao de um carater anelar fortemente dependentes do campo elétrico,
cujas consequéncias sao refletidas nas propriedades épticas, levando a inducao controlada
do efeito Aharonov-Bohm e da inversao no fator-¢g de Landé, ao submeter a amostra a um
campo magnético externo.

Estes resultados comprovam a possibilidade de controlar sistematicamente o efeito
Aharonov-Bohm apenas com o ajuste do campo elétrico aplicado, abrindo espaco para estudo
e desenvolvimento de novas tecnologias utilizando estes efeitos como principios. No caso do

fator-g de Landé, o controle de seu sinal é extremamente importante na area da Spintronica,

98
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uma vez que ela é fundamentada em correntes de spin polarizado, e um material que é
capaz de inverter esta propriedade com o controle da voltagem é um grande atrativo para
pesquisadores desta area, beneficiando um avango na pesquisa de computacao quantica, por

exemplo.

Os dados obtidos durante o periodo da pesquisa originaram dois trabalhos cientificos
que estao em fase de escrita para submissao em revistas internacionais. Estes resultados
também serao apresentados em congressos durante o ano de 2015. Outra série de medidas que
nao fizeram parte do escopo deste trabalho esta em fase de andlises, onde foram investigadas
as influéncias do campo magnético e da temperatura na transicao excitonica do estado

fundamental e excitados de pontos quanticos do Tipo-I.
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