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RESUMO

Nesta tese, investigamos as propriedades oOpticas e de spin de nanoestruturas
semicondutoras. Foram realizadas medidas de fotoluminescéncia e magneto-
fotoluminescéncia em altos campos magnéticos (B < 15T), em nanoestruturas de
GaBiAs e em dispositivos semicondutores GaAs /AlGaAs . Em particular estudamos:
(i) filmes de GaBiAs , (ii) pocos quanticos (QW) de GaBiAs/GaAs, (iii) e diodos de
tunelamento ressonante (DTR) convencionais de GaAs/AlGaAs e (iv) DTR de
GaAs/AlGaAs contendo anéis quanticos de InAs no centro do QW.

Investigamos o0s efeitos da localizacdo de portadores por defeitos nas
propriedades oOpticas e de spin de filmes e nanoestruturas de GaBiAs. Os resultados
evidenciam efeitos importantes de localizacdo de portadores por defeitos que foi
associado a baixos valores do shift diamagnético. Este efeito é provavelmente devido a
formagdo de clusters e a variagdo de composicdo de Bi nesses tipos de ligas.
Observamos também que o tratamento térmico melhora a qualidade Optica destes
sistemas e aumenta o grau de polarizacdo que é associado a reducdo de tempo de
relaxacdo de spin.

Também investigamos propriedades Opticas, magneto-épticas e transporte em
heteroestruturas de dupla barreira. Particularmente, estudamos as propriedades Opticas e
de spin dos gases bidimensionais de elétron e de buraco e o0 po¢o quantico (QW). Foram
observadas emissfes opticas no QW associadas a formacao de éxciton neutro e éxciton
negativamente carregado. O gas bidimensional atua como um injetor de portadores spin
polarizados no QW, aumentando assim o0 grau de polarizacdo de spin nessa regido. Os
resultados experimentais obtidos indicaram que este processo € mais eficiente em
regides de baixas voltagens. Para regides de altas voltagens outros processos, tais como
formacéo de trions e perda de polarizacdo de spin durante o tunelamento devem resultar
em uma contribui¢do importante na polarizacéo e spin.

Além disso, foram investigadas as propriedades de spin de diodos de dupla
barreira contendo anéis quéanticos de InAs no centro do QW. Foi observado que o grau
de polarizacdo circular da emissdo dos QRs é bastante sensivel a voltagem aplicada,
apresentando oscilaces e também uma possivel tendéncia a oscilagdes da polarizacédo

com o0 aumento do campo magnético aplicado.



ABSTRACT

In this thesis, we have investigated optical and spin properties of semiconductor
nanostructures. Photoluminescence and magneto-photoluminescence measurements
were performed in high magnetic field (B < 15T), in GaBiAs nanostructures and GaAs
/AlGaAs semiconductor devices. Particularly, we have studied: (i) GaBiAs layers, (ii)
GaBiAs/GaAs quantum wells (QW) (iii) standard GaAs / AlGaAs resonant tunneling
diodes (RTDs) and (iv) GaAs / AlGaAs RTDs containing quantum rings of InAs in the
QW.

We have investigated the effect of carrier localization by defects on the optical
and spin properties of GaBiAs layers and nanostructures. Our results evidence
important effects of carrier location by defects which was associate by small values of
magnetic shifts. This effect is probably due to the formation of clusters and by the Bi
composition variation on this type of alloy. It was also observed that the thermal
annealing treatment improves the optical quality of these systems and increases the
polarization degree which was associated to the reduction of spin relaxation times.

We have also investigated the optical properties, magneto-optical and of
transport in double barrier semiconductor heterostructures. Particularly, we have
investigated the optical and spin properties of two dimensional electron and hole gases
and the quantum well (QW). It was observe optical emission in the QW associate to the
criation of uncharged exciton and negative charge exciton. The two dimensional gases
acts as a spin polarize carriers injection in the QW, increasing thus the spin polarization
in this region. The experimental results indicated that this process is more efficient in
low voltage region. For high voltages region other processes, such as formation of trions
and spin polarization loss during tunneling should result in a significant contribution to
the spin and polarization.

Furthermore, it was investigated the spin properties of double barrier diodes
containing InAs quantum rings in the center of the QW. It was observe that the degree
of circular polarization of the emission of the QRs strongly sensitive to the applied
voltage shows oscillation and besides one possible polarization oscillations tendency

with the increase of the magnetic field.
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1— INTRODUCAO

H& um grande interesse em utilizar o spin dos portadores (elétrons e buracos)
com um grau de liberdade adicional visando a sua manipulacdo e aplicacdo em
dispositivos eletrdnicos em geral baseados apenas na corrente elétrica para
armazenamento e processamento de informagdes. Esta &rea é conhecida como
spintrénica (Dieti, 2008). O uso de semicondutores para integracdo do spin a eletrénica
é de grande vantagem devido a possibilidade e maior controle externo na densidade de
portadores comparado com outros materiais, e também apresentam tempo de coeréncia
de spin mais longo, até trés ordens de grandeza maior, que em comparacdo com
materiais magnéticos (Kikkawa, 1998). Aplicacbes de dispositivos semicondutores em
spintrébnica exigem técnicas de injecdo, manipulacdo, transporte, deteccdo e
armazenamento de spins (Dieti, 2008). Por isto existe um grande esforco na pesquisa
em materiais que possam ter um maior controle destas técnicas.

Estudos de propriedades de spin em heteroestruturas semicondutoras de dupla,
ou multiplas barreiras conhecidos como diodos de tunelamento ressonante (DTR) tém
demonstrado possibilidades interessantes para aplicacdes destes sistemas a spintronica.
Alguns estudos recentes demonstraram a possibilidade do uso de heteroestruturas de
dupla-barreira como filtro de spin (Koga, 2002; Carvalho, 2006; Havu, 2005; Wdjcik,
2013). Outros trabalhos utilizam o efeito Zeeman gigante na presenca de campos
magnéticos externos resultando em uma quebra de degenerescéncia de spin consideravel
(Slobodskyy, 2003). Ha ainda a possibilidade de utilizar defeitos do material
semicondutor como um filtro de spin para injecdo de portadores polarizados,
destacando-se nestes estudos os semicondutores de ligas GaAsN (Wang, 2009). Tem-se
observado que GaAsN, por exemplo, apresenta um consideravel aumento do tempo
caracteristico de relaxacdo de spin em comparacdo com 0 GaAs devido a introducéo de
N, 0 que pode ser vantajoso do ponto de vista de filtros de spin.

Além do que, ligas como a GaAsN e as ligas GaAsBI, por exemplo, apresentam
uma grande polarizacdo de spin em comparagdo com sistemas como 0 GaAs (Lopes-
Oliveira, 2014; Lemine, 2014; Carvalho, 2014). Estas ligas apresentam na emissao de
fotoluminescéncia (PL) com a temperatura um comportamento bem caracteristico destes
tipos de estruturas. Em semicondutores o comportamento da energia de gap do material
com a temperatura pode ser descrito pelo modelo proposto por Varshni (Varshni, 1967),

porém nestas ligas o pico de emissdo Optica em baixas temperaturas apresenta um


http://arxiv.org/find/cond-mat/1/au:+Wojcik_P/0/1/0/all/0/1

desvio da curva usual de semicondutores proposto por Varshni, este comportamento
pode ser associado a localizacdo de portadores. Ha algumas sugestfes na literatura que
atribuem esta localizagdo a desordem da rede, composic¢do que pode variar ao longo da
estrutura, formacdo de aglomerados, rugosidade das interfaces e flutuacdo de potencial
associada ao crescimento a baixas temperaturas (Shakfa, 2013; Gogineni, 2013). Estes
trabalhos ndo sdo conclusivos e a compreensdo desta questdo pode ser de grande
interesse para a aplicacdo em dispositivos. Além disto, € interessante entender como
tratamentos térmicos afetam a localizacdo de portadores nestas estruturas, ja que em
alguns casos estes tratamentos melhoram a qualidade Optica da amostra.

Este tese tem dois objetivos principais. O primeiro € realizar um estudo das
propriedades Opticas e magneto-Opticas de ligas GaAsBi (filme e po¢o quantico)
entender o efeito da localizacdo de portadores por defeitos e o efeito do tratamento
térmico nestas ligas. O segundo objetivo é um estudo éptico, magneto-Optico e de
transporte de heteroestruturas semicondutoras de dupla barreira de GaAs-GaAlAs a fim
de entender o efeito dos gases bidimensionais de elétrons e buracos para uma possivel
injecdo de spin e a formacdo de trions nesses sistemas. Também sdo investigadas as
propriedades de spin de diodos de dupla barreira contendo anéis quanticos de InAs.

A organizagdo deste trabalho ser4 como se segue:

No capitulo 2, faz-se uma abordagem introdutdria sobre os principais conceitos
necessarios para compreensdo desse trabalho. Discute-se brevemente sobre
semicondutores, heteroestruturas semicondutoras, analisa-se o efeito do campo
magnético em semicondutores e a principal técnica experimental a fotoluminescéncia
utilizada nesta tese.

No capitulo 3 sdo apresentadas as amostras estudadas: um filme e pogo quéntico
(QW) de ligas GaAsBi além de dispositivos de DTR tipo-n convencionais e com anel
quantico (QR) de InAs no interior do QW. Sera mostrada tambeém nessa secdo a
montagem experimental utilizada para tais estudos.

No capitulo 4 h4 uma introdugdo sobre ligas GaAsBi e a analise dos resultados
obtidos neste estudo.

No capitulo 5 h4 uma introducdo sobre os dispositivos de dubla barreiras, a
analise da emisséo Optica dos contatos e do pogo quantico (Quantum Well — QW) e as
curvas corrente- voltagem (1(V)) obtidas destas estruturas analisando a contribuicédo do

gés bidimensional de elétrons, formado na camada de acumulacdo, para a polarizacéo



dos portadores no QW. Sera apresentado os resultados sobre os efeitos de spin em
diodos de tunelamento ressonante contendo anéis quanticos de InAs no centro do QW.
No capitulo 6 sdo discutidas as principais conclusdes desse trabalho e suas

principais contribuices.



2 — CONCEITOS DE FISICA BASICA DE SEMICONDUTORES
GERAIS

2.1 Semicondutores

Os semicondutores sdo solidos isolantes a OK. Devido ao fato de possuirem gap
relativamente estreito. Em temperaturas mais altas é possivel excitar elétrons
termicamente para a banda de conducéo, deixando para traz niveis ndo ocupados na
banda de valéncia. A fracdo de elétrons excitados é da ordem de e~£s/2k8T  De modo
que semicondutores podem se tornarem condutores elétricos em temperaturas abaixo do
ponto de fusdo. (Ashcroft e Mermin, 2011).

Diferentemente de um metal que tem a condutividade diminuida com o aumento
da temperatura devido ao aumento de espalhamento de elétrons, os semicondutores tém
a condutividade elétrica diretamente proporcional ao aumento da temperatura, pois com
a elevacdo da temperatura cresce exponencialmente a fracdo de elétrons excitados.
Logo, a resisténcia elétrica dos semicondutores diminui com o aumento da temperatura.

A condutividade elétrica nos semicondutores depende da temperatura, do grau
da dopagem, do campo magnético e em alguns casos, do campo elétrico. Os
semicondutores possibilitam um maior controle externo comparado com outros
materiais, por isto ha um grande interesse na utilizacdo destes materiais, para aplicacdo
em dispositivos.

Existem varios tipos de materiais semicondutores. Os mais comuns e mais
utilizados séo o silicio (Si) e o germanio (Ge), semicondutores da familia VA da tabela
periddica.

Além dos elementos semicondutores, existem compostos semicondutores tais
como o0s semicondutores binarios I11-V, que s&o formados a partir de ligacdo entre um
elemento trivalente e um pentavalente, os mais comuns sdo: GaAs e o InP, além de
semicondutores Il - VI como CdTe, CdS, ZnS. E ligas ternarias como AlGaAs, InGaAs,
GalnP e quaternarias como AlGalnP, GalnAsP, AlGaAsSbh.

Diferente dos semicondutores elementares como Si e 0 Ge, 0 arseneto de galio
(GaAs) apresenta gap direto, ou seja, 0 minimo da banda de conducdo esta no mesmo
ponto no espaco do momento (k) que o0 maximo da banda de valéncia. Por sua vez, o Si

possui gap indireto e para que ocorram transicdes Opticas € necessario que um fonon



participe do processo para que seja conservado o momento cristalino. Desta forma
apesar de ser um dos mais comuns e a tecnologia para a fabricacéo de dispositivos de Si
estar bem desenvolvida e consolidada, esses materiais ndo séo interessantes para
aplicacdes onde se necessita da absorcéo ou emissdo de fotons, devido a baixa eficiéncia
destes processos.

H& um grande interesse em materiais 111-V para utilizagdo em opto-eletrénicos,
pois a grande parte destes materiais tem gap direto. A maioria dos materiais 111-V
consiste de cristais de estrutura na forma de blenda de zinco e a célula unitaria é
composta de duas redes cubicas de faces centradas (FCC) interpenetradas, onde os
elementos do grupo Il ocupam uma das redes, enquanto que a outra é composta pelos
elementos do grupo V. A estrutura de bandas tipica de materiais I11-V estd ilustrada na
Figura 1. A banda de valéncia apresenta bandas de buraco pesado (HH), spin-orbita
(SO) e buraco leve (LH), hd uma degenerescéncia em k=0 das bandas de buraco leve e

pesado associado a simetria do cristal semicondutor.
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Figura 1: Estrutura de banda tipica de materiais 111-V.

2.2 Heteroestruturas Semicondutoras

O conceito de heteroestruturas semicondutoras foi proposto por Esaki e Tsu em
1970 (Yu, 2010) com a criacdo de uma estrutura periddica, composta de finas camadas
de espessura de ordem nanométrica de diferentes materiais semicondutores crescidos
sob uma base cristalina. Desde entdo estas estruturas tem despertado grande interesse

devido a inumeras propriedades fisicas e fendbmenos observados.



Surge entdo grande demanda por pesquisas no desenvolvimento de técnicas de
crescimento de cristais. Grandes progressos foram alcangados em crescimento de
semicondutores, resultando em técnicas de crescimento sofisticadas, como exemplo a
técnica de Epitaxia por Feixe Molecular (Molecular Beam Epitaxy- MBE). Esse
crescimento se dd numa camara de ultravacuo, onde é possivel controlar a temperatura
de cada elemento independentemente e também a taxa de evaporacdo de cada um destes
permitindo controlar com preciséo a quantidade de material depositado, possibilitando o
crescimento de camadas com dimensfes da ordem do comprimento da onda de De
Broglie do elétron. Em tais condi¢cbes, estruturas semicondutoras com dimensdes
menores que 100nm, é esperado que os portadores apresentem um comportamento
mecanico quantico (Mizuta, 1995) dando origem a quantizacdo dos niveis de energia
devido aos efeitos de confinamento. Um exemplo de regides onde ha confinamento de
portadores de carga com niveis de energia caracteristicos € 0 QW. O QW é uma regido
crescida com um material com energia de gap menor em comparagdo com as camadas
dos materiais adjacentes, geralmente estes vizinhos sdo de mesma estrutura cristalina. A

Figura 2 ilustra um exemplo de um poc¢o quantico de GaAs com barreiras de AlGaAs.

Banda de
Conducédo
Eﬁ@a"ﬁ;) EG:AIrsaAs
Banda de
Valéncia

Figura 2: Exemplo de um perfil de potencial para um pogo quantico (Quantum Well — QW).

Os estudos de crescimento e das propriedades deste sistema possibilitaram a
construcdo de grande variedade de estruturas artificiais, o que permitiu a miniaturizacéo
e a criacdo de novos dispositivos eletronicos e optoeletronicos baseados em materiais

semicondutores que utilizam portadores para manipulagdo da informacdo. (Mizuta,



1995). O spin dos portadores ¢ um grau de liberdade adicional que pode ser explorado
em dispositivos semicondutores para a manipulacdo e aplicacdo em eletronica, este
campo de pesquisa € a spintronica.

Os semicondutores possuem possuir portadores de cargas negativas (elétrons
“livres” ou localizados) e cargas positivas (buracos “livres” ou localizados). Estes
portadores podem se associar e formar complexos, como 0 éxciton que é formado por
um elétron e um buraco unidos através da ligacdo Coulombiana entre eles. Ademais, 0s
materiais podem apresentar defeitos e impurezas que tem a possibilidade de capturarem
e localizarem portadores ou éxciton. Desta forma os éxcitons podem ser livres,
localizados ou associados a impurezas (dependendo a natureza do portador envolvido).

Os niveis de energia dos éxcitons sao discretos (como niveis atdbmicos) e tém
energias menores que os estados de banda dos portadores antes de formarem um
éxciton. Os portadores nestas estruturas podem também associar-se formando
complexos excitdnicos como éxciton, trion entre outros.

A seguir sera feita uma discussdo geral do efeito do campo magnético em

heteroestruturas semicondutoras.

2.3 Efeito do Campo Magnético

A introducdo de um campo magnético uniforme no sistema modifica os niveis
de energia dos portadores da estrutura semicondutora.

No caso de portadores livres, 0 campo magnético uniforme introduzido provoca
alteracdo das Orbitas dos portadores, forcando-os a realizarem um movimento
ciclotrdnico com orbitas permitidas quantizadas. No plano perpendicular ao campo estes
niveis de energia sdo discretos conhecidos como niveis de Landau.

Além da modificacdo na Orbita dos portadores, o campo magnético pode
também causar a quebra de degenerescéncia de spin do portador, pois cada grau de spin
precessiona de uma forma diferente em torno do campo magnético, efeito este
conhecido como Zeeman.

As funcbes de ondas espaciais do portador ou éxciton serdo afetadas diretamente
pela presenca do campo magnético. Este efeito é conhecido como deslocamento

diamagnético.



Lembrando que para o calculo dos niveis de energia no caso em que portadores
estdo em um estado ligado, constituindo um éxciton, devera ser considerado a interacao
coulombiana.

Desta forma a introducdo de campo magnético no sistema possibilita a
manipulacdo dos niveis de energia e das propriedades de spin de heteroestruturas

semicondutoras. Apresentamos a seguir algumas discussdes destes efeitos.

Nivel de Landau

Classicamente, a presenca de um campo magnético sobre o movimento de
portadores provoca a alteracdo de suas trajetorias, forcando-os a realizarem Orbitas
circulares de raio ciclotronico R, = mv/eB e frequéncia ciclotronica w, = eB/m”.
Entretanto, a mecéanica quantica prevé a quantizacdo das Orbitas permitidas aos
portadores. O problema de um portador de carga livre em um campo magnético pode
ser estudado considerando o termo associado a energia magnética na equacdo de
Schrodinger (Yu & Cardona, 2010).

Desta forma, se houver aplicacdo de um campo magnético na direcdo z, o
movimento eletrénico no plano xy sera dado por um Hamiltoniano cujas solugdes, 0s
autoestados com energias quantizadas, conhecidas como niveis de Landau. As

autoenergias sdo descritas por:

Ey =E +(n+1/2) ho¢

Onde E; sdo as auto-energias dos niveis quantizados na diregdo z e n € 0 nimero
quantico conhecido como nivel de Landau (n =0, 1, 2, 3, 4....) e hw, Sa0 as energias de
espacamento dos niveis de Landau dadas por E; = hw, = heB/m”*. (Yu & Cardona,
2010).

Assim o0 movimento ciclotrénico provocado pelo campo B perpendicular ao
plano xy introduz uma quantizagdo da energia de um oscilador harménico, determinadas
pelo nimero quéantico n. Essa quantizagdo dos portadores na direcdo perpendicular ao
campo magnético é equivalente a um confinamento espacial, convertendo o sistema que

era 2D (poco quantico) em 0D (ponto quantico).



Com o aumento do campo magnético, aumentamos a separagdo de niveis, ja que
haverd um aumento na frequéncia ciclotrénica.

Quando ocorre tunelamento coerente de portadores ao longo da estrutura (que
sera discutido ao longo desta tese) os componentes do vetor de onda no plano X y
devem ser conservadas garantindo a conservagdo do nimero quéantico de Landau (n).
Em casos reais, devido a presenca de impurezas, fonons e defeitos, na maioria dos

casos, ndo verificamos a conservagédo dos niveis de Landau.

Efeito Zeeman

Quando aplicamos um campo magnético uniforme B perpendicularmente ao
plano de crescimento de uma estrutura semicondutora o spin do portador precessiona
em torno do campo magnético e cada spin (up e down) se comporta diferente. Desta
forma havera uma quebra de degenerescéncia de spin dos estados quéanticos, ou seja,
uma separacao de energia entre 0s estados de spin do portador up e down.

Assim devido ao efeito Zeeman, para portadores livres em cada nivel de Landau
teremos desdobramentos em dois novos niveis (up e down), originando canais de
tunelamento com spin bem definidos dependendo do spin do portador.

O termo de energia Zeeman, em primeira ordem de aproximagao é dado por:

Ez = m;g;upon B

Onde ug,x, € 0 magnéton de Bohr e g; o fator- g de Lande para um elétron no

vacuo que pode ser dado por:

_q JG+1D) -l +1)+s(s+1)
=i 2jG+ D

O fator- g de Landé, um coeficiente adimensional, é a raz&o entre 0 momento de
dipolo magnético total e 0 momento angular total em estados onde este momento
angular é parcialmente de spin e parcialmente orbital.

Supondo um caso onde o momento orbital for 1=0, 0 momento angular sera

apenas de spin, ou se supormos um caso onde o momento de spin for s=0, 0 momento
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angular serd apenas orbital. Assim o fator- g de Lande é uma espécie de fator variavel
que determina a razdo entre 0 momento do dipolo magnético total e 0 momento angular
total, em estados onde este momento angular é parcialmente de spin e parcialmente
orbital. (Griffiths, 1995; Eisberg, 1985; Cohen, 1977)

Fora do vécuo, o fator- g de Landé deixa de ser dado por esta equacdo e passa a
depender intrinsecamente do meio em que se realizam as medidas representado por
fator- g de Landé efetivo (g¢/¢t™°), mas a forma da energia dada por E; permanece
aproximadamente inalterada. Informagéo sobre a estrutura de banda do material e o
acoplamento entre os estados excitdnicos podem ser obtidas pelo estudo do fator- g de
Landé efetivo.

Resumindo, considerando o elétron se movendo na presenca de outros
portadores e ions da rede cristalina, havera um campo magnético devido ao seu
momento magnético intrinseco, seu spin, originando um acoplamento spin-oOrbita
adicional. Esse comportamento é o efeito Zeeman, devido a um campo magnético

externo e ao acoplamento spin-orbita leva a uma separagédo de energia:
EZ = gefetlvo /’LBohrB

Onde g¢/¢tvo ¢ o fator- g de Landé efetivo, este geralmente pode ser bastante
diferente do fator- g de Landé do elétron livre.

Dessa forma, a expressdo para a energia no caso de elétrons de conducédo
confinados num poco quantico na direcdo z, (um estado eletrdnico ressonante em um

diodo de tunelamento ressonante, por exemplo) é dada por:
Ey = E + (n+1/2) hog + 29" g, B

Onde Ej é a energia de confinamento e g¢/¢t™° neste caso seria o fator- g de

Landé do elétron.
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Efeito Diamagnético

A energia de recombinacdo do exciton em funcdo do campo magnético é dada

em primeira aproximagao por:

Ei = EO + Yéxciton /*‘BohrB + aDiaBz

Onde E, ¢ a energia do éxciton em B =0, e gsciton € O fator-g de Landé do éxciton que
é definido pela soma do fator-g do elétron com o do buraco. O termo linear em B esta
relacionado ao efeito Zeeman. O deslocamento diamagnético possui uma dependéncia
quadratica com B e corresponde ao efeito do campo magnético sobre as funcGes de
ondas espaciais do éxciton (Walck, 1998).

Assim o deslocamento diamagnético pode ser definido como (ltskevich, 1997):
Ahw = aDl’aBZ

O coeficiente diamagnético ap;,, para um eéxciton em casos de fraco
confinamento lateral, ou seja, em casos onde o confinamento de portadores € menor que
a interacdo Coulombiana, pode ser definido como:

82

Apiqg = @ (pZ)

Onde e ¢ a carga eletronica, p é a coordenada do centro de massa do éxciton e u
é a massa reduzida efetiva do éxciton, {p?) reflete o valor médio quadratico da extensio
da funcéo de onda excitonica. A raiz quadrada de (p?) representa o raio excitonico.

E interessante observar que com 0 aumento do campo espera-se em
semicondutores um aumento do deslocamento diamagnético. Porém quando existe
localizacdo dos portadores h&d um comportamento diferente do deslocamento
diamagnético. Ocorre um aumento bem menos significativo do que o deslocamento
diamagnético observados em portadores livres ou até mesmo ocorre uma diminuigdo do
deslocamento diamagnético (comportamento andémalo) para portadores localizados. Esta

diminuicdo é observada quando comparada com o deslocamento diamagnético de
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portadores livres. Na literatura é reportado que o deslocamento diamagnético pode ser
utilizado para provar que ha localizagdo de éxciton em pocgos quanticos (Nash, 1989).
Demonstrando que o estudo do deslocamento diamagnético é de grande importancia e é
uma ferramenta para se compreender localizacdo de portadores.

A fim de entender fisicamente 0 que ocorre para causar este comportamento
andmalo, existem trabalhos na literatura que o tem analisado e encontra-se fortes
indicios que este comportamento pode ser ocasionado devido a tensBes presentes na
rede e a modulacdo do confinamento de portadores (Miura, 2002; Lopes-Oliveira,
2014).

A seguir sera apresentada uma das técnicas de medidas utilizada para os estudos
desta tese.

2.4 Fotoluminescéncia

Este processo ocorre quando fotons com energia suficiente (energia igual ou
superior a energia do gap do material) excitam portadores da banda de valéncia até a
banda de conducdo de um semicondutor ou ionizam portadores ligados a impurezas e
defeitos. Estes portadores com energia em excesso podem relaxar para o fundo da banda
de conducdo (processos nédo radiativos) e/ou recombinar com portadores da banda de
valéncia (processos radiativos). Desta maneira emitindo de volta parte da energia
absorvida.

O processo de emissdo radiativa espontanea dos materiais que foram excitados
opticamente é chamado de fotoluminescéncia (Photoluminescence - PL).

Como ja mencionado os portadores com energia em excesso, dependendo das
condicBes externas (temperatura, campo magnético, etc.) e do material, podem relaxar
para o fundo da banda de conducéo por processos ndo radiativos e a intensidade de PL
pode ser muito fraca, por isto, mesmo que a excitacdo optica seja feita com fotons de
energia maior do que o gap do material. Os portadores excitados cedem, rapidamente,
parte da energia em excesso interagindo com fénons ou com outros portadores e
normalmente recombinam com uma energia menor do que a energia de excitacao.

O espectro de PL corresponde a intensidade de fotons emitidos em funcdo da
energia. A Figura 3 ilustra a relacdo de dispersao para um semicondutor com gap direto
como 0 GaAs e 0s processos de absorcédo e transi¢fes. O elétron quando excitado em
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geral relaxa rapidamente para 0 minimo da banda de conducdo emitindo fénons e
termalizando e por fim, pode se recombinar com os buracos fotogerados, que tambam
termalizam no maximo da banda de valéncia, liberando um féton.

O processo de relaxacdo dos portadores mais eficiente é via espalhamento com
fonons, tanto acusticos como opticos. O tempo de espalhamento dos portadores por
foénons geralmente é da ordem de alguns pico-segundos e a recombinacéo em geral é da
ordem de centenas de pico-segundos. Portanto em geral é mais facil relaxar emitindo
fonons do que fotons. Por essa razdo observamos luminescéncia somente do estado de
menor energia a baixas temperaturas. Em altas temperaturas a energia térmica é
suficiente para manter a populacdo dos estados excitados assim nesta situacdo observa-
se também a luminescéncia dos estados excitados.

No caso do GaAs as possiveis transicbes na banda de valéncia podem ocorrer
nas bandas de buraco pesado (HH), a banda spin-6rbita (SO) e buraco leve (LH) porém
algumas transicdes sdo mais provaveis que ocorra. Nesta figura ilustramos a transi¢do
mais provavel que é a do buraco pesado o que ndo impede que ocorram transigfes nas

outras bandas.
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Figura 3: Diagrama tipico do processo de fotoluminescéncia em materiais como o0 GaAs.

Algumas das possiveis transi¢cdes radiativas que podem ocorrer s&o:

e Transicbes banda a banda (recombinacfes de elétrons na banda de conducéo
com buracos na banda de valéncia).
e Recombinagédo excitbnicas (recombinacdo de um elétron e um buraco que se

ligaram de forma Coulombiana e formaram um éxciton)
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e TransicOes radiativas entre niveis de impurezas e niveis de banda ou de outras
impurezas (por exemplo, recombinacdes entre niveis de impurezas doadoras e
aceitadoras).

Os espectros de PL séo especialmente Uteis para estudar os niveis eletronicos
dos materiais semicondutores. As curvas de emissdo de PL apresentam bandas que
representam possiveis transicdes eletronicas e a posicdo em energia destas bandas e os
seus comportamentos em funcdo da temperatura, campo magnético aplicado, poténcia
de excitacdo, entre outros, normalmente, permitem identificar os processos radiativos

que as originam.

Regras de selecdo para transi¢fes opticas em semicondutores

A transicdo dptica somente ira ocorrer se durante a absorcdo ou emissdo oOptica
dos portadores livres e/ou éxcitons o momento angular for conservado. Portanto ao
iluminarmos um material semicondutor com um fdéton de energia maior do que a
energia de gap ha a criacdo de um par elétron-buraco, porém esta transicao sé é possivel
se obedecerem as regras de selecdo, ilustradas na Figura 4, é dada por:

Melétron T Mpuraco = Mexciton = mf()ton

Mfoton = +1

Onde o m é o numero quantico de spin, € Mustron, Mburaco » Méxciton €
Mgsron SA0 COMponentes do momento angular na diregdo do campo magnético do

elétron, do buraco, do éxciton e do féton respectivamente.
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Figura 4: Regras de selegdo para transi¢des interbandas (banda de conduc¢do e banda de valéncia) entre os
subniveis m; para a luz circularmente polarizada ¢+ (a direita) ou ¢- (a esquerda) para a transi¢éo optica para
um bulk de GaAs (Zutic, 2004).

As regras de selecdo resultam em emissdo circularmente polarizada para a

luminescéncia. O grau de polarizacdo circular da emissao optica (P) é obtido por:

— IO'+ - IO-_
Lo +1,_

Onde I,, e I,_ sdo as intensidades integradas das emissdes circularmente
polarizadas a direita e a esquerda (o + e o —) respectivamente.

Medindo o grau de polarizacdo circular da emissdo de PL poderemos obter
informac@es sobre a polarizacao de spin dos portadores na estrutura.

Como mencionado anteriormente, no caso do GaAs, as possiveis transi¢cdes na
banda de valéncia podem ocorrer nas bandas de buraco pesado (HH), na banda spin-
oOrbita (SO) e buraco leve (LH), porém a transicdo mais provavel € a do buraco pesado.

Este estudo de magneto PL fornece informacGes sobre a polarizacdo, populacéo

e a injecdo de portadores nos diferentes estados de spin.
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3- Materiais e Métodos Experimentais

3.1 Amostras

3.1.1 Filmes de GaBiAs

As amostras de GaBiAs estudadas foram crescido pelo Professor Mohamed
Henini da University of Nottingham (UK) pelo sistema especialmente projetado
conhecido como Molecular Beam Epitaxy (MBE). Consistem de uma camada de 1 pum
de GaBiAs crescida sobre substrato de GaAs n+ (100), um esquema da amostra esta
ilustrado na Figura 5. A composicéo de Bi determinada por High Resolution XRD é 3%.
A temperatura de crescimento foi 350°C e a pressées do As e Bi foram 6x10™ Pa e
1.6x107° Pa, respectivamente. (Henini, 2007).

Foram estudadas amostras submetidas a um tratamento térmico de recozimento
(annealing) a 200 °C (473 K) por 3 horas em ambiente de gas de nitrogénio em um

forno tubular.

1um GaAsBi

Buffer layer de GaAs

GaAs (100) n+
Substrato

Figura 5: Esquema que ilustra o Filme de GaAsBi .
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3.1.2 Pogos Quanticos (QW) de GaBiAs

Os QWs de GaBiAs foram crescidos pelo sistema especial de MBE em um
substrato de semi-isolante de GaAs (001) e consistem de uma camada de 300 / 500 nm
de GaAs seguida de 10 nm de GaBiAs coberto por uma camada de 50 nm de GaAs. A
composicdo nominal também é de 3% de Bi, um esquema da amostra esta ilustrado na
Figura 6. A temperatura de crescimento da estrutura foi 315 °C.

Além da amostra sem tratamento térmico foram estudadas uma amostra
submetidas a tratamento térmico a 200 °C (473K) por 3 horas (chamada LTA long
tratament annealing) em ambiente de gas de nitrogénio em um forno tubular e outra
amostra tratada termicamente a 500 °C (773 K) por 60 segundos (chamada de 500 °C
RTA rapid tratament annealing), também em ambiente de gas de nitrogénio em um

forno tubular.

50nm GaAs
10nm GaAsBiI

500nm GaAs
Buffer layer

300nm GaAs (001)
substrato

Figura 6: Esquema que ilustra 0 QW de GaAsBi .
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3.1.3 Diodo de Tunelamento ressonante GaAs/AlGaAs

Foi investigado um diodo de tunelamento ressonante de GaAs/AlGaAs tipo n-i-
n, crescida por epitaxia de feixe molecular MBE pelo Prof. Mohamed Henini da
University of Nottingham (UK) e processada pelo Robert J. Airey da University of
Sheffield (UK).

Essa amostra foi crescida em um substrato de GaAs n+ e orientacéo cristalina de
crescimento (001). A estrutura consiste de sequéncia de camadas: 0.6 um de n-GaAs
(10 cm™®), 806 A n-GaAs (10" cm™®), 509 A n-GaAs (10*° cm™), camada espacante de
209 A de GaAs néo dopado, barreira de 57 A de Al ¢4Ga ¢sAs, QW de 90 A de GaAs,
barreira de 57 A Al 4Ga o¢As, camada espacante 209 A de GaAs, 509 A n-GaAs (10'°
cm®), 806 A n-GaAs (10* cm™), e 2.0 um n-GaAs (10" cm™). O dispositivo foi
processado em uma mesa circular de 200 um de diametro, possui contato elétrico no
topo e na base da amostra, sendo que no topo o contato possui forma de anel de AuGe
permitindo a realizagdo de medidas de fotoluminescéncia e de transporte
simultaneamente. Um esquema deste dispositivo é ilustrado na Figura 7.

200pm mesa

——= Laser

AlGaAs AlGaAs

o GaAs
’ | ‘ ‘ L= 90 A () ass
GaAs L,=57A @ AlGaAs

O AuGe

Figura 7: Esquema que ilustra o diodo de tunelamento ressonante GaAs / AlGaAs .
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3.14 DTR GaAs/GaAlAs com Anéis Quéanticos (QR) no Poco
Quantico (QW)

Foi investigado um diodo de tunelamento ressonante de dupla barreira de
GaAs/AlGaAs tipo n-i-n, com anéis quanticos (QR - Quantum Ring) de InAs no interior
do QW também crescida por MBE pelo Prof. M. Henini da University of Nottingham
(UK) e processada pelo R. J. Airey da University of Sheffield (UK).

Essa amostra foi crescida em um substrato de GaAs n+ e orientacéo cristalina de
crescimento (100). Consiste de 0,3 um de n-GaAs (3,0x10* cm™), 504 A n-GaAs (2,0x
10" cm™®), camada espacante de 504 A de GaAs ndo dopado, barreira de 83 A de Ga
06Al 04 As, QW de 56 A de GaAs, QR de 2,3 MLs de InAs, QW de 56 A de GaAs,
barreira de 83 A Al ¢4Ga ¢6As, camada espacante 504 A de GaAs, 504 A n-GaAs (2,0x
10" cm®), e 0,4 pm n-GaAs (3,0x 10™ cm™). Um esquema deste dispositivo é ilustrado

na Figura 8.

200pm mesa

——= Laser

. n-GaAs @ AlGaAs
O ©-

Figura 8: Esquema que ilustra o diodo de tunelamento ressonante GaAs / AlGaAs com QR no interior do QW.

O anel quantico no interior do poco quantico foi crescido da seguinte forma:
Depois do crescimento da primeira metade do QW, 2.3 MLs (mono camadas) de InAs é
depositado para formar uma camada de pontos quanticos (Quantum Dots - QDs). Os
QDs sdo cobertos por uma camada de 2 nm de GaAs e é feito um tratamento térmico de

90 segundos em uma atmosfera de As,. Em seguida € reiniciado o crescimento de uma
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camada de GaAs de 3 nm do poco quantico. Este procedimento leva a transformacdo da
camada InAs que antes tinham a forma de dots em uma camada de (InGa)As no formato
de anéis quéanticos (Quantum Ring - QR). (Pulizzi, 2005).

O dispositivo foi processado em uma mesa circular de 200 um de didametro com

contato no topo em forma de anel de AuGe.

3.2 Métodos Experimentais

A Figura 9 ilustra a montagem experimental utilizada para realizacdo das
medidas de fotoluminescéncia.

A amostra € introduzida no interior do criostato de circuito fechado de He, da
marca Cryogenics, que pode operar em uma faixa de temperatura entre 10 a 300 K. O
sistema utilizado permite realizar medidas de curva caracteristica corrente versus
tensdo, I(V), em dispositivos. Para excitagdo Optica utilizamos um laser com
comprimento de onda apropriada, que serdo especificados em cada capitulo. O feixe do
laser é focalizado na amostra que ao absorver a radiacdo incidente emite a
fotoluminescéncia.

A emissdo Optica € coletada através de lentes e focada em um detector de
Germanio acoplado a um espectrometro (para a amostra de QW de GaAsBi) ou um
monocromador acoplado a uma camera CCD de Si da marca Andor (para o dispositivo
GaAs/GaAlAs) ou um monocromador acoplado a uma camera CCD de InGaAs da
marca Andor (para o dispositivo GaAs/GaAlAs com dot ou com quantum ring (QR) no
interior do pogo quantico) para deteccdo dos espectros e envia-los a um computador. E
utilizado um filtro dptico passa-banda (passa alta) para eliminar as possiveis reflexdes
do laser. E para o caso dos dispositivos oOpticos, diodos de tunelamento ressonante,
usamos uma fonte de voltagem e um amperimetro para aplicar tenséo e coletar corrente
simultaneamente com os dados de colecdo Optica. No caso do detector de Germanio
acoplado a um espectrdmetro é inserido um chopper e um lock-in na montagem

experimental como mostrado na Figura 9.
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Figura 9: Montagem Experimental utilizada para medidas de fotoluminescéncia.

LOCKIN

A Figura 10 ilustra a montagem experimental utilizada para realizacdo das
medidas de magneto fotoluminescéncia.

A amostra é introduzida através de uma vareta, no interior do magneto-criostato,
da marca Oxford, que atinge campos magneticos de até 15 T, a uma temperatura que
varia de 2 a 300 K. O sistema utilizado permite realizar medidas de I1(V) em
dispositivos. O magneto utilizado possui uma janela éptica permitindo assim medidas
de fotoluminescéncia. Para excitacdo Optica utilizamos um laser com comprimento de
onda apropriada, que serdo especificados em cada capitulo. O feixe do laser é focalizado
na amostra que ao absorver a radiacdo incidente emite a fotoluminescéncia.

A emissdo oOptica e atravessa um cristal retardador birrefringente A/4. A
componente o+ (emisséo circularmente polarizada a direita) e o- (emisséo circularmente
polarizada a esquerda) da emissdo emerge deste como onda linearmente polarizada a

+45° ou -45° com relacdo ao eixo rapido do cristal. Um polarizador é ajustado de forma
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que uma das componentes incida no eixo de transmissdo do polarizador linear
selecionando assim uma das componentes. Rodando 90° o retardador é possivel

selecionar a outra polarizacéo que sera transmitida.

Magneto-
criostato
Amperimetro

Fonte de Voltagem

»

e
P —— espelho
C+<>
= G-
M=

PolarizadorCE——>

espelho lente filtro
optico

Figura 10: Montagem experimental (Galeti, 2010)

Definidas as polarizagdes, o+ ¢ o-, da emissdo estas sdo focadas como ja
mencionado em um detector de Germanio acoplado a um espectrobmetro ou um
monocromador acoplado a uma camera CCD de Si ou um monocromador acoplado a
uma camera CCD de InGaAs para detecgdo dos espectros e envia-los a um computador.
E utilizado um filtro dptico passa-banda (passa alta) para eliminar as possiveis reflexdes
do laser. E para o caso dos dispositivos oOpticos, diodos de tunelamento ressonante,
usamos uma fonte de voltagem e um amperimetro para aplicar tensdo e coletar corrente

simultaneamente com os dados de colecdo Optica.
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4-GaAsBi

4.1 Introducéo

A liga GaAsBi ¢ uma classe de semicondutor que tem despertado grande
interesse devido as propriedades fisicas incomuns e ao enorme potencial em aplica¢es
para dispositivos Opticos nas regides de infravermelho proximo e médio, assim como
em dispositivos eletronico para spintronica e células solares na regido de longo
comprimento de onda (regido do infravermelho).

O que torna esta classe tdo especial é que sdo observadas modificacdes
importantes nas propriedades fundamentais destas ligas semicondutoras quando uma
fracdo relativamente pequena dos elementos da matriz hospedeira substituida por
elementos com tamanho e / ou eletronegatividade muito diferente da rede. A adicdo de
nitreto (N) ou bismuto (Bi) em ligas de GaAs, GaP, InGaAs e GaAsSh e a adi¢cdo de O
em ZnTe por exemplo, afeta fortemente a estrutura eletrOnica destes materiais.
(Kudrawiec, 2014; Levander, 2010; Mazzucato, 2014).  Sera estudado ligas de
GaAsBi mas também se discutira a liga GaAsN, pois a fisica envolvida neste material é
semelhante a das ligas com Bi sendo que a ligas de nitretos diluidos sdo mais
conhecidas.

A incorporacdo de Bi em GaAs foi relatada pela primeira vez por Oe et al em
1998 (Oe, 1998), que desenvolveram este estudo em GaAsBi motivados em lasers
semicondutores insensiveis a temperatura. As emissfes comprimentos de onda de
GaAsBi se manteve praticamente constante com variacbes da temperatura em
comparacdo com dispositivos baseados InP.

As principais propriedades fisicas destes semicondutores (ligas I11-V com Bi
e/ou N) responsaveis pela sua potencialidade em aplica¢cBes sdo: causar uma grande
reducdo do gap do material devido a introducdo de Bi e/ou N (no caso da liga com Bi ha
uma reducgéo de aproximadamente 90 meV por 1% de Bi, e 180 meV por porcentagem
de Ni, em relagdo ao GaAs) também ha aumento da split-off (que ocorre devido a
interacdo spin-orbita - SO); grande modificacdo do fator-g e dos tempos de relaxagéo de
spin; um gap pouco sensivel a temperatura quando comparado ao GaAs (Mazur, 2013;
Gogineni, 2013); além de uma significativa polarizacdo de spin a temperatura ambiente

(Wang, 2009). Estes sdo os motivos pelos quais estas ligas semicondutoras do tipo I1-V
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dopados com impurezas N ou Bi vem ganhando importante destaque nas pesquisas e
aplicactes em optoeletronica.

Este grande interesse nas propriedades eletronicas e optoeletronica destas ligas
tém feito pesquisadores alcancarem grandes progressos no processo da sintese destes
materiais. Tais crescimentos mostram-se complexos mesmo quando se utilizam
processos de deposicdo mais avancados como epitaxia de feixe molecular (MBE). A
grande dificuldade no crescimento é devido as diferencas entre o elemento ou atomo da
rede hospedeira e o elemento introduzido, exemplo: o tamanho, eletronegatividade,
ionicidade, entre outros (Levander, 2010). Porém, o progresso no crescimento epitaxial
de nitretos diluidos € um desafio que vem sendo alcancado ao longo das Ultimas
décadas e o0 avanco no crescimento de ligas de Bi é ainda mais recente que o de I11-V-N
devido a dificuldade da incorporacdo de Bi durante o crescimento de sistemas I11-V-Bi.
Assim o estudo experimental das propriedades fundamentais das ligas I11-V-Bi vem
sendo bastante discutido nestes dltimos anos (Mazur, 2013).

Yoshimoto et al. foram uns dos primeiros trabalhos a relatar um estudo
sistematico investigando condi¢cfes de crescimento necessaria para incorporar Bi em
GaAs (Yoshimoto, 2003). Concluisse neste estudo que a temperatura de crescimento
deve ser menor que 400 °C para aumentar a miscibilidade de Bi em GaAs devido a
natureza metastavel do processo de crescimento.

A temperatura ideal para a incorporacdo de Bi em ligas GaAsBi (faixa de 270-
400 °C) é muito menor do gque a temperatura de crescimento do GaAs (faixa de 480—
600 °C). A introducdo de Bi e suas condic¢des de crescimento podem incorporar defeitos
ou gerar uma tensdo local na rede, e também uma perturbacgdo na distribuicdo de carga
da rede, podendo capturar portadores de carga criando um potencial de curto alcance
atrativo que localizam um tipo de portador (Lourenco, 2008), chamado de efeitos de
localizagdo. E a presenca de efeitos de localizacdo de portadores no material afeta o
desempenho de dispositivos optoeletrénicos devido a mudangas significativas na
dindmica de transporte de portadores. (Shakfa, 2013).

Uma maneira de diminuir ou até eliminar defeitos da rede e possiveis impurezas
é fazer tratamento térmico com adequadas condicbes de temperatura, tempo e pressao.
Trabalhos como o realizado por Grant et al. (Grant, 2014) estudam o efeito do rapido
tratamento térmico em amostras de QW de GaAsBi/GaAs e Mazzucato em filmes de
GaAsBi (Mazzucato, 2013) mostraram que o tratamento térmico em condigdes de
temperaturas adequadas pode melhorar a qualidade 6ptica das amostras. Porém ndo foi
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reportado na literatura o efeito do longo tratamento térmico em amostras GaAsBi e sera
um dos objetivos desta tese.

Em geral o gap de materiais semicondutores apresenta uma diminuigdo em
energia com o aumento da temperatura (deslocamento para o vermelho - redshift),
Varshni em 1967 propds um modelo empirico que descreve esta variacdo do gap com a
temperatura em semicondutores (Varshni, 1967). Este modelo pode descrever o
comportamento das transigdes excitdnicas em semicondutores em funcdo da
temperatura. Porém, para algumas amostras que apresentam forte localizacdo de
portadores, ha uma grande diferenca dos resultados destes modelos de ajustes na regido
de baixas temperaturas (Rubel, 2005) em baixas intensidades de excitagcdo. A energia do
pico do espectro de PL diminui, aumenta e depois volta a diminuir com o aumento da
temperatura (red / blue / redshift), Figura 11, apresenta uma curva com forma conhecida

como tipo S invertida.
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Figura 11: Posi¢do de Pico de PL com a Temperatura QWs (Galn)(NAs)/GaAs. Figura extraida de: (Rubel,
2005).

Este comportamento de curva tipo S (red / blue / redshift) ocorre devido ocorre
devido as flutuacGes de potencial que localizam portadores. Quando a temperatura da
rede e intensidade de excitacdo é baixa, 0os portadores podem ficar presos em uma
regido que apresenta maior densidade de estados ou menor flutuagao do potencial.

Com o aumento da temperatura, a energia adquirida (kgT) pode ser suficiente
para que o portador escape do potencial local e possa ser aprisionado em um minimo
mais profundo que o anterior, como mostrado na Figura 12. A recombinagdo Optica que
ocorre a partir de estados localizados mais profundos possuem energia de recombinagéo

menor que as recombinacBes em estados localizados menos profundos. Portanto
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inicialmente o pico de PL se desloca para regides de menores energias, um redshift do
pico.
Quando todos os portadores de carga ocupam 0s potenciais mais profundos, o

pico do espectro de PL atingira um valor de menor energia a uma dada temperatura Ty

7 N

Borda de Mobilidade A e—.

Energia

- Estados Localizados

Figura 12: Diagrama de flutuacdo do potencial para baixas temperaturas e em baixas intensidades de
excitacdo os portadores relaxam em um minimo de um potencial local Redshift, quando é dada energia térmica
ao sistema os portadores ou éxciton difundem para niveis de potenciais mais profundos, na seqiiéncia devido a
energia adicional ocorre um Blueshift e posteriormente para maiores temperatura os portadores ndo sdo mais
afetados pelo potencial Redshift.

Em temperaturas mais altas que Ty, 0s portadores ganham energia para superar
as flutuacOes de potenciais mais profundas e passam a recombinar a partir de quaisquer
estados de maiores energias, provocando um blueshift do pico de PL até atingir uma
segunda temperatura caracteristica Tee. Com 0 aumento da temperatura 0s portadores ou
complexos excitdnicos ndo sdo mais armadilhados nestes potenciais, estando “livres” no
material.

As observacbes experimentais do gap de ligas de GaAsN e GaAsBi sdo de
fundamental importancia para entender o efeito desta localizacdo, assim é importante
entender estrutura de banda destas ligas. Foi desenvolvido um modelo empirico tedrico,
chamado banda anticrossing (BAC), muito usado para descrever a estrutura de banda e
propriedades desses sistemas. Este modelo foi proposto por Shan et al. e explica por
exemplo, as observacgdes experimentais de variacdo de energia do gap com a pressao e
temperatura e o0 grande aumento da massa efetiva de elétrons (Wu, 2002; Lourenco,
2008) demonstrando que estes comportamentos incomuns podem ser muito bem
entendidos dentro deste modelo.

O modelo BAC descreve a estrutura eletronica de ligas semicondutoras 111-V-
«Nx, mostrando que a incorporacdo de atomos de nitrogénio pela matriz hospedeira

(GaAs ou GalnAs) leva a uma forte interacdo de repulsdo entre os portadores que se
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encontram no estados estendidos da banda de conducdo do semicondutor e 0s
portadores nos estados localizados formada pelos estados de N (Misiewicz, 2014). E
bem estabelecido que a introdugdo de N em GaAs introduz defeitos na banda de
conducdo do GaAs. Foi proposto e confirmado que em ligas GaAs a impureza Bi
introduzida interage com os portadores da banda de valéncia do material, esta interacdo
pode ser descrito pelo modelo BAC banda de valéncia (VBAC), por isto a importancia
de entender este modelo (Usman, 2013).

Comportamento de interacdo anticrossing na banda de valéncia é observado para
ligas como 111-V14Bi e outras (Alberi, 2007a; Alberi, 2007b; Mazzucato, 2013).
Neste sistema, os portadores nos estados espacialmente localizados de Bi, interagem
com os portadores nos estados estendidos da banda de valéncia da matriz, em contraste
com os niveis de N em GaAs;.xNx que criam uma perturbacdo na banda de conducéo do
GaAs (Yoshimoto, 2013). Uma pequena quantidade de Bi nas ligas com As afeta
fortemente a estrutura da banda de valéncia e induz uma significante diminuicéo do gap
de energia e um significante aumento da energia split-off (Mazzucato, 2013). Devido a
importancia deste modelo vamos descrevé-lo brevemente abaixo.

No modelo VBAC a interacdo entre os estados da banda de valéncia do
semicondutor e os estados localizados de Bi é tratada como uma perturbacdo e 0s

estados de energia de sub-banda E, e E_ Sa0 expressos por:

1
Ei(GaASBl) = E EV(GQAS) + EBi i \/(Ev(GaAS) - EBi)Z + 4xVVZBi

Onde Ey(GaAs) é a energia da borda da banda de valéncia do semicondutor
matriz GaAs (banda ndo perturbada), Ep; é a energia do nivel dos estados relacionados
aos atomos de Bi relativo ao topo da banda de valéncia, e V;5; € 0 elemento-matriz que
descreve a interagdo entre Ey(GaAs) e Ep;, ou seja, descreve a interagdo entre 0s
estados estendidos da banda de conducdo do material hospedeiro e os estados
localizados devido a Bi. E x é a composicdo de Bi. O V5 e Ep; sdo extraidos
experimentalmente.

Observe que devido a introducdo de Bi no sistema, a interacdo anticrossing do
nivel Ep; com a borda da banda de conducéo da matriz hospedeira (E, (GaAs)), leva a
um desdobramento da banda de condugéo em sub-bandas, uma E, acima e outra E_

abaixo do estado de energia Ey,(GaAs). Este modelo também pode ser utilizado para
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explicar a estrutura eletronica de inumeras outras ligas semicondutoras como as ligas
I11-V ou 11-VI com anions com menor e significativa diferenca de eletronegatividade,
exemplo ligas do grupo 11-VI-0, ZnTeuxSxe ZnTei-,Sey (Wu, 2002).

Ha algumas limitacdes do modelo que precisa ajustes como exemplo as fortes
flutuacbes no potencial devido a niveis profundos dentro do gap do material
semicondutor formados durante a incorporacdo de N ou Bi ndo podem ser explicadas
pelo modelo BAC (Lourenco, 2008). Além disto, estudos sobre os vizinhos mais
préximo dos atomos de N substituicional em GalnNAs tém mostrado que o0 gap nas
ligas de nitreto quaternario diluido € bastante sensivel as condicGes locais, e em especial
no caso de estruturas de pocos quanticos (Shan, 2004). Por isto este modelo vem sendo
refinado e consideraces tedricas adicionais sdo sugeridas como a aproximacéo de tight
binding (Usman, 2013).

Em resumo, a intera¢do anticrossing entre os estados estendidos de GaAs e 0s
estados localizados das impurezas levam a uma reestruturacdo da banda de valéncia
para sub-bandas E+ e E-. Este modelo (BAC) fornece uma descri¢do para a grande
reducdo observada experimentalmente do gap e aumento das energias de splitting de
spin-orbita em I11-V-Bi e 111-V-N. (Alberi, 2007a).
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Figura 13: Modelo BAC para o GaAsN (grafico do lado esquerdo) ou GaAsBi (grafico do lado direito) (figura
GaAsBi baseada em Alberi, 2007a) ou apenas GaAs (grafico central).
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4.2 Resultados e Discussoes

Neste trabalho, estudamos filmes de GaBiAs (100) n+ com uma camada de 1 pm
de GaBiAs de 3% de Bi. Também foi estudada uma amostra deste filme de GaBiAs
com tratamento térmico de recozimento de 200 °C por 3 horas em ambiente de gés de
nitrogénio em um forno tubular.

Foram também estudadas amostras de QW de GaBiAs crescida em orientacéo
(001) e QW de 10nm de GaBiAs com composi¢do nominal de 3% de Bi. Foram
realizados tratamentos térmicos nas amostras com o objetivo de reduzir a densidade de
defeitos nessas amostras. Em particular estudamos a amostra sem tratamento térmico
(amostra chamada como crescida), uma amostra com longo tratamento térmico de
recozimento (amostra chamada de 200 °C LTA), que foi de 200 °C por 3 horas em
ambiente de gas de nitrogénio em um forno tubular; e outra amostra com rapido
tratamento térmico (chamada de 500 °C RTA) de 500° C por 60 segundos em ambiente
de gas de nitrogénio em um forno tubular.

Para melhor compreensédo o estudo realizado sera descrito em se¢des (Filme de

GaBiAs e poco quantico) e apresentado a seguir:

4.2.1 Filme de GaBiAs

Como mencionado anteriormente, estudamos filmes de GaBiAs (100) n+ com
uma camada de 1 um de GaBiAs e concentracdo de Bi de 3%. E também foi estudada
uma amostra deste filme de GaBiAs com tratamento térmico de 200 °C (473 K) por 3
horas. A linha utilizada para excitagdo foi 532 nm.

Devido a grande dificuldade no crescimento destas ligas é utilizado baixas
temperaturas de crescimento, em comparacdo com o crescimento de GaAs, para maior
incorporacdo de Bi e evitar a segregacdo da superficie e formacgdo de goticulas de Bi
(Bastiman, 2011; Mohmad, 2012; Mazur, 2013).

Este parametro de crescimento ndo convencional pode causar distor¢cdo na rede e
a incorporacéo de defeitos resultando significativo efeito de localizacdo de portadores
(Butkute, 2012).

Estes defeitos podem ser atribuido a desordem da rede, rugosidade das
interfaces, flutuacdo de potencial (Shakfa, 2013; Gogineni, 2013), formacdo de
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clusters, além do que a composicdo pode variar ao longo da estrutura (Puustinen, 2013;
Wu, 2014).

Uma maneira de diminuir ou até eliminar defeitos da rede e possiveis impurezas
é fazer tratamento térmico com adequadas condi¢bes de temperatura, tempo e pressao.
O tratamento térmico permite o rearranjo das estruturas possibilitando um aumento na
cristalinidade estrutural e também na qualidade dptica do material.

Em geral nesta amostra, dependendo da concentragdo de bismuto, quando se faz
um rapido tratamento térmico entre 400 e 800 °C resulta em uma melhora na
intensidade de fotoluminescéncia (PL) e um deslocamento para o azul (ou “blue shift”)
na posicao do pico na PL. (Mohmad, 2012).

Entretanto o efeito da introducdo de Bi na rede ainda ndo € bem compreendido,
além disto, ha poucos estudos sobre as propriedades destas ligas. Em particular, existem
estudos ndo conclusivos sobre o efeito do tratamento térmico nas propriedades dpticas,
magneto-opticas e propriedades de spin destas ligas.

Foram investigados filmes de GaBiAs com concentracdo de 3% de BI,
temperaturas de crescimento entre 270 e 400 °C, o efeito do longo tratamento térmico
de 3 horas a baixa temperatura, 200 °C, nas propriedades fisicas utilizando a técnica de
fotoluminescéncia resolvida em polarizacdo a 14 T e um estudo em funcdo da
temperatura.

As amostras estudadas foram uma com longo tratamento térmico (chamada de
MS822 LTA) e outra como crescida, sem tratamento térmico (MS 822).

A Figura 14 ilustra imagens de microscopia eletronica de varredura com fonte de
emissdo de campo (FESEM) e espectroscopia de energia dispersiva de raios X (EXDS)
para o substrato (figuras a, b), a para amostra sem tratamento térmico (c, d) e a amostra

com tratamento térmico a 200° C durante 3 horas (e, f).
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Figura 14: Imagem de FESEM e espectro de EXDS para o substrato (a e b), para amostra MS822 (c e d) e
mesma amostra submetida a tratamento térmico a 200 °C MS 822 LTA (e e f) (Lemine, 2014)

Os espectros de EXDS (Figura 14 b, d, f) ilustram que ndo h& contaminacao
durante o crescimento das amostras, apenas a presenca de Ga, As e Bi.

Observe que hd mudanca na morfologia da superficie devido ao tratamento
térmico. Para a amostra MS 822 ha formacdo de ilhas nucleadas de bismuto na
superficie que apresentam formatos irregulares (Figura 14 c¢). Quando tratadas
termicamente (Figura 14e) o diametro das ilhas de Bi aumentam, diminuindo a sua
densidade. Comportamento similar é apresentado em ligas de GaAsBi (Moussa, 2008)
que observa uma diminuicdo da densidade com o tratamento térmico em 700° C e até o
desaparecimento destas ilhas de Bi.

Padrboes de difracdo de raio-X (XRD) foram feitos por um difratbmetro
PANalytical XpertPro com radiacdo Cu-k (A= 1.54178 A) e sdo ilustrados na Figura 15
para o substrato, MS 822 e MS 822 LTA.
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Figura 15: Padrdes de XRD para o substrato (a), amostraGaAs;,Biy MS822 e amostra MS822 LTA (b)
(Lemine, 2014).

Sdo observados picos de reflexdo do substrato (Figura 15 a) com pico de
difracdo de GaAs CuKal (004) e de GaAs CuKa2 (004). E para as amostras MS 822 e
MS 822 LTA ha o aparecimento de um pico largo, para angulos menores, atribuido a
camada de GaAsixBiy. A intensidade de reflexdo para o pico da amostra MS 822
LTA é ligeiramente maior que para a amostra sem tratamento térmico (MS 822).

A Figura 16 ilustra imagens de microscopia eletrénica de transmissdo (TEM)
para a amostra MS822 (a) e amostra MS822 LTA (b). Ha uma grande diferenca entre as
amostras devido a defeitos estruturais e a maioria dos defeitos séo localizados em

regides proximas a interface da amostra.



Figura 16: Microscopia eletrdnica de transmissdo (TEM) para a amostra GaAs,.,Bi, como crescida MS822 (a)
e amostra com tratamento térmico MS822 LTA(b) (Lemine, 2014).

Para a amostra GaAsBi sem tratamento térmico (Figura 16a) o contraste de
intensidade indica a diferenca na composicdo e as linhas escuras na direcdo de
crescimento indica camadas deslocadas da amostra. Depois do tratamento térmico ha
um contraste na diregdo de crescimento da amostra, possivelmente devido a um maior
ordenamento na composicdo da estrutura, porém apesar do tratamento térmico se
mantém as falhas no empilhamento de materiais (Lemine, 2014).

Para verificar se houveram mudangas estruturais e analisar a cristalinidade das
amostras, também foram realizadas medidas em um sistema de macro-Raman. Foram
realizadas medidas com polarizagdo, com geometrias notadas por —z(X,y)z, onde X
refere-se a direcdo de polarizacdo da radiagéo incidente e y a direcdo da polarizacdo da
radiacdo espalhada. Z e —Z denotam as dire¢fes dos feixes espalhados e incidentes,
respectivamente. Em nosso caso x e y podem assumir as dire¢des y = (110) e x=(1-10).
Para estruturas do tipo blenda de zinco o modo longitudinal 6ptico (LO) é permitido
para a geometria —z(y,y)z, chamada de paralela, e proibido para —z(X,y)z, cruzada. A
linha de excitacdo utilizada para as medidas foi 514,5 nm.

Uma vez que foi alinhado o campo elétrico da luz as diregdes dos planos
atdbmicos o0 modo transversal Optico (TO) é sempre proibido devido a regra de selecdo
que vale apenas para materiais que apresentem ordenamento cristalino, por isso sua
intensidade é sempre inferior. Em materiais desordenados as dire¢des atbmicas sdo
aleatorias, o que faz com que sempre exista algum arranjo atbmico coincidentemente
alinhado com a direcdo de polarizacdo. Entdo, em materiais com baixa qualidade
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cristalogréfica, espera-se que 0 modo LO do GaAs apareca para qualquer configuracédo

de geometria de espalhamento.

GaAsBi

-2(y,y)z
-Z(X,y)z
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Figura 17: Shift Raman para as amostra MS822 as grown e MS822 LTA.

Assim as medidas realizadas mostram que tanto na amostra MS 822, quanto na
amostra MS 822 LTA, a intensidade relativa do modo LO é suprimida para geometria —
z(Xx,y)z, obedecendo a regra de selecdo. Isso indica que as amostras apresentam boa
qualidade cristalografica e que a estrutura cristalina ndo é significativamente modificada
pelo processo de tratamento térmico, uma vez que a regra de selecdo também é seguida

na amostra tratada.
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Foi feito tratamento térmico nesta amostra com a finalidade de melhorar a qualidade
Optica e diminuir a densidade de defeitos. Desta forma, foi realizado um estudo da
localizacdo de portadores nestas estruturas. Um espectro tipico de PL deste sistema é
ilustrado na Figura 18. Observe que para amostra MS 822 a intensidade de PL é

aproximadamente trés vezes menor quando comparada com a amostra MS 822 LTA.

2 —— MS 822 LTA
0.37 W/cm - - M$ 822 como crescida
©
3
-l
o
()
©
()
©
©
S
(7))
C
Q
c . : )
08 09 1.0 11 12 13 14

Energia (eV)

Figura 18: Espectro tipico de PL para a amostra como crescida e a amostra com tratamento térmico em 2K e
0,37W/cm?,

A fim de entender melhor a origem fisica deste efeito foi realizado um estudo
em funcédo da temperatura.

Um espectro de PL em funcdo da poténcia de excitacdo é ilustrado na Figura 19
para a amostra sem tratamento térmico e a LTA. E possivel observar que ha um
pequeno deslocamento na posicédo de pico para o azul (blueshift) com o aumento da
poténcia (deslocamento de aproximadamente 56 meV com o aumento da poténcia de
0,003 para 86,0 mW para a amostra LTA e de 61 meV para amostra sem tratamento
térmico) . Este deslocamento esté associado a localizacdo dos portadores por defeitos,
pois para baixa poténcia os portadores ndao ocupam todos os estados localizados, e

guando excitados com maior poténcia passam a ocupar estados antes ndo ocupados, até
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que preencham todos estes possiveis estados localizados e passam a recombinar destes

estados mais excitados.

PL normalizada e deslocada (unid. arb.)

PL normalizada e deslocada (unid. arb.)
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Figura 19: Espectro de PL para diferentes poténcias de excitacio para a amostra sem tratamento térmico e a

LTA.
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Quando todos os estados localizados estdo preenchidos ndo ha mais
deslocamento mesmo quando aumentamos ainda mais a poténcia, pois ha uma saturacao
dos estados localizados. N&o é esperado este deslocamento da posicdo de pico de
emissdo com a variacdo da poténcia em casos onde ndo ha estados localizados.

Além disto, o espectro de PL em baixas temperaturas e baixa poténcia (Figura
19) ndo é simétrico, tanto para amostra MS 822 quanto para a amostra MS 822 LTA.
Esta assimetria no lado de menor energia é provavelmente devido a recombinacgdes
excitbnicas associadas a localizacdo (localized exciton - LE) devido a desordens
microscopicas presentes no material semicondutor (Morgam, 1965). E a emissao de
maior energia é associada a emissao de éxcitons livres (free exciton - FE).

Os espectros de intensidade de PL em funcdo da energia para diferentes
temperaturas em OT e 4,5W/cm? para a amostra com tratamento térmico, esté ilustrado

na Figura 20.

Filme GaAsBi LTA

4.5W/cm” 280K
oT

— 260K
240K
— 220K
200K
— 180K
160K
140K
120K
100K
— 80K
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— 60K
50K
— 40K
30K
— 20K
10K

PL normalizada e deslocada (unid. arb.)

0.8 0.9 1.0 11 1.2 1.3

Energia (eV)

Figura 20: Os espectros de intensidade de PL em funcdo da temperatura para a amostra com tratamento
térmico em 0T e 4,5W/cm? (9mW).

Observe que a curva do pico da banda versus temperatura apresenta
comportamento andémalo que ndo pode ser explicado pelo modelo tradicional de
Varshni (Figura 21).
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Em particular, a curva da posicdo de pico em funcdo da temperatura ndo pode
ser explicada utilizando o modelo proposto por Varshni, pois hd um desvio com rela¢éo
este modelo e aparentemente em baixas temperaturas ndo apresenta uma curva tipica
para estas ligas, usualmente chamado de comportamento tipo S. Como ja explicado
anteriormente esta curva S pode ser definida como um comportamento anémalo da
posicdo de pico em funcdo da temperatura (Redshift / Blueshift / Redshift) este
comportamento em baixas temperaturas é atribuido a localizacdo de portadores por
defeitos.

A origem desta localizacdo pode ser atribuida a desordem da rede, formacéao de
clusters, a composicdo ao longo da estrutura que pode variar, a rugosidade das
interfaces e flutuacdo de potencial associada ao crescimento do GaBiAs a baixa
temperatura (Shakfa, 2013).
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Figura 21: Posi¢do em energia dos picos do espectro em fungdo da temperatura para amostra com tratamento
térmico.

Para a amostra sem tratamento térmico o comportamento é similar. Foram
observados picos de emissdo inferiores a diferenca de energia que sugerem a presenca
de diferentes potenciais de localizacdo, devido a distintos defeitos.

A fim de melhor compreender as propriedades dessas amostras, foram realizadas

medidas de magneto-PL. A Figura 22 ilustra espectros de intensidade de PL em funcao
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da energia em diferentes campos magnéticos (0, 3, 8 e 14 T) para a amostra sem

tratamento térmico.

GaBIiAs sem tratamento térmico

Intensidade de PL (unid.arb.)

0.8 0.9 1.0 11 1.2 13 14

Energia (eV)

Figura 22: Espectro de intensidade de PL em fung¢do da energia em diferentes campos magnéticos 0, 3,8e 14 T
para a amostra sem tratamento térmico.

O deslocamento diamagnético pode ser um importante meio de se comprovar a
localizacdo em éxcitons (Nash, 1989).

A partir dos dados de PL, podemos obter o deslocamento diamagnético,

AEpiamag » do material através da seguinte relagdo:

AEDL'ama.g = EB - EO

Onde a E, é a posicao de pico do espectro de PL em O T e Ep é a posigdes de
pico com campo magnético.

A Figura 23 ilustra os espectros de intensidade de PL normalizadaemO0e 14 T
para GaAsBi e GaAsBi LTA em 2 K. E possivel observar que o deslocamento
diamagnético € maior para a amostra GaAsBi LTA, indicando uma possivel diminuigédo

da localizacao de portadores por defeitos para amostra com tratamento térmico.
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Foi obtido o deslocamento diamagnético em outros campos magnéticos (Figura
24). Observamos um aumento do deslocamento diamagnético para a amostra GaAsBi
LTA com relacdo a amostra sem tratamento térmico (GaAsBi). Lembrando que o
deslocamento diamagnético é proporcional ao B? encontramos o coeficiente
diamagnético de 30 ueV /T? para a amostra GaAsBi e de 57 ueV /T? para a amostra
GaAsBi LTA. Considerando que para o GaBig 03ASg 97 @ massa reduzida do éxciton é de
0,08m,, onde m, € a massa do elétron em repouso, este resultado pode ser entendido
com um aumento do raio excitbnico de 15 nm da amostra GaAsBi para 28,5 nm da
amostra GaAsBi LTA.

Este comportamento indica que o tratamento térmico reduz a localizagdo de
portador/éxciton devido a defeitos.

Como ja mencionado o grau de polarizacdo circular da emissao éptica (P) é

obtido através da equagdo:

— IO'+ - IO'—
Lo +1,_

Onde I,, é a intensidade integrada do espectro de PL de o+ e I,_ € a
intensidade integrada do espectro de PL de o —. Observe a Figura 22, 0s espectros de
intensidade de PL em funcédo da energia em diferentes campos magnéticos (0, 3, 8 e 14
T). Para a amostra sem tratamento térmico a diferenca entre a intensidade de PL dos
espectros de o+ e o- aumentam com o campo magnético logo, indicando um aumento
da polarizagcdo com a elevacdo do campo. De forma geral, a polarizacdo circular é maior
que para filmes de GaAs ndo dopados. Esse resultado é consistente com trabalhos
recentes na literatura que mostram um aumento consideravel no fator g do elétron
(Broderick, 2014) com a introducdo de Bi, Mazzucato et al. por exemplo, mostra que o
Fator-g para o Bulk 2.2% Bi é aproximadamente duas vezes o valor do GaAs atingindo
de -0,81 a -0,68 de 100 a 300K (Mazzucato, 2013).

Além disto, o grau de polarizacdo de spin do elétron é maior para amostra com
tratamento térmico, apresentando um valor de 41% em 14 T (Figura 25). Esse aumento
de polarizacédo de spin, apds realizarmos tratamento térmico, foi associado a reducéo da
densidade de defeitos que deve resultar em um possivel aumento no tempo de relaxagédo

de spin nesses sistemas.
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Figura 25: Grau de polarizagédo em funcdo do campo magnético para a amostra MS822 e MS822 LTA.
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O grau de polarizacdo de spin do elétron obtido para o filme de GaBiAs é de

41% para 14 T e 2 K, ou seja, muito maior do que o grau de polarizacdo normalmente

observada para filmes de GaAs ndo dopados nas mesmas condi¢cdes experimentais.

Como mencionado acima o aumento observado no grau de polarizacdo em comparacgéo

com o GaAs é atribuido a alteracdes relacionadas com o Bi na estrutura de banda

GaBiAs e a reducdo da densidade de defeitos apds o tratamento térmico.

Observamos que apds o tratamento térmico de 3 horas em temperatura de 200 °C

ha um significativo aumento na intensidade de PL e também no deslocamento

diamagnetico. Esse comportamento foi relacionado a uma reducdo nos estados de

localizagéo por defeitos. Observamos também um aumento no grau de polarizacéo que

foi associado a reducdo da densidade de defeitos ap6s o tratamento térmico.
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4.2.2 Pogos Quanticos (QW) de GaBiAs

Como ja mencionado anteriormente, estudamos amostras de QW de GaBiAs
crescidas em orientagdo (001) e QW de 10nm de GaBiAs (amostra chamada como
crescida ou as grown) com composi¢do nominal de 3% de Bi. Foi estudada também
uma amostra com tratamento térmico longo de recozimento a 200 °C (473 K) por 3
horas em ambiente de gas de nitrogénio em um forno tubular (chamada de 200° C
LTA); e outra amostra com tratamento térmico rapido de 500 °C (773 K) (chamada de
500 °C RTA) e 700 °C (973 K) (chamada de 700 °C RTA) por 60 segundos em
ambiente de gas de nitrogénio em um forno tubular.

Um espectro tipico de intensidade de PL a baixa temperatura, 14K, e a poténcia

de 7mW para amostra sem tratamento térmico é ilustrado na Figura 26.
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Figura 26: Espectro tipico de intensidade de PL para amostra sem tratamento térmico.

Observe (Figura 26) que este espectro de PL ndo é simétrico. Como ja
mencionado anteriormente, esta assimetria em menor energia, provavelmente, é devido
a recombinacdes de éxcitons localizados por desordens microscopicas presentes na

amostra (Morgan, 1965).
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O tratamento térmico resulta em um aumento de intensidade no espectro de PL
quando comparada com a amostra sem o tratamento térmico (Figura 27).

Para a amostra com tratamento térmico de 200 °C a 180 minutos observamos um
aumento de 2,6 na intensidade de PL. Para amostra com tratamento térmico de 500 °C a
60 segundos 0 aumento € ainda maior, de aproximadamente 5 vezes a intensidade de PL
do espectro da amostra como crescida, para a amostra com tratamento térmico de 700
°C a 60 segundos o0 aumento h& uma diminuigdo de intensidade de PL indicando uma
diminuicdo de recombinacdo radiativa por isto este tratamento térmico ndo é indicado
devido a diminuicdo de eficiéncia Optica. Estudos indicam que tratamento térmico a
temperaturas acima de 550 °C, para amostras de QW de GaAsBi, ocorre degradacao da
interface do QW (Grant, 2014) aumentando assim processos ndo radiativos. Assim nao
foi continuado o estudo da amostra com tratamento térmico de 700 °C RTA.

Além disto, na largura meio altura (Full Width at Half Maximum - FWHM) do
espectro ndo ha significativa variagdo entre as amostras (FWHM de 149,7 meV para
amostra 500 C RTA, de 147,8 meV para amostra 200 C LTA e de 147,1 meV para
amostra sem tratamento) é esperado que com o tratamento térmico haja uma diminuicédo
da largura meio altura, pois se espera que o tratamento térmico possa diminuir defeitos e
possiveis tensdes na amostra, fazendo com que ocorra uma melhor definicdo do pico de
PL. Porém, ndo observamos uma variacgdo significativa devido ao tratamento térmico na

FWHM dos espectros em uma temperatura de 14 Ka 7 mW.
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Figura 27: Espectro de PL em funcao da energia para as amostras: sem tratamento térmico, longo tratamento
térmico a 200 °C e com réapido tratamento térmico a 500 °C e 700 °C

Realizamos também um estudo da emissdo em funcdo da poténcia para baixas
temperaturas (Figura 28). Observamos que para todas as amostras um blueshift do pico
de emissdo com aumento da poténcia. Este deslocamento é uma evidéncia de
localizacdo de éxcitons por defeitos, como ja discutido anteriormente. A emissdo de
menor energia € atribuida a recombinacdes de éxciton que estdo em estados localizados
(LE) e a emissdo de maior energia é atribuida a recombinacdes de éxciton delocalizados
(FE). Com 0 aumento da poténcia a emissdo que tem maior contribuicdo para o espectro
de PL é a de maior energia atribuida & emissdo de exciton livres (FE).

Um comportamento semelhante é observado para as amostras com tratamento
térmico. Observe a Figura 29 que h& um blue shift para a posicéo de pico com aumento

da poténcia.
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Figura 29: llustracédo de como a posi¢do de pico varia com a poténcia para as amostras as grown, 500 °C RTA

e 200 °C LTA em baixa temperatura.
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A fim de entender o carater da recombinacdo foram analisados os dados de
intensidade integrada de PL (lp.) em fungéo da poténcia de excitagdo (Pexc) utilizando a
lei das poténcias. A intensidade integrada de PL se desenvolve quase linearmente com o
aumento da intensidade de excitacdo e se torna sublinear para poténcia de excitagdo
muito alta.

O ajuste utilizado, linhas vermelhas da Figura 30, foi a lei das poténcias:
(Zhongying, 1987; Shakfa, 2013; Kudrawiec, 2009; Yoshimoto, 2013)

Ip;, (P) = BPexc :

Neste ajuste 0 expoente k tem 0s seguintes valores: k=1 para recombinagdes
exciténicas predominancia de recombinacfes radiativas e k=2 para recombinacfes de

portadores livres, predominancia de recombinag6es ndo-radiativas (Zhongying, 1987).
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Figura 30: Intensidade Integrada de PL em funcéo da poténcia de excitacao.

48

Diante desta interpretacdo podemos assumir que a emissao de PL para estas

amostras apresenta carater excitonico. (Shakfa, 2013; Kudrawiec, 2009; Yoshimoto,

2013)
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Observe que o ajuste foi dividido em duas regides, a primeira k; = 1,0; 1,17 e
0,83 e a segunda «k, = 0,719; 0,869 e 0,67 para as amostras como crescida, LTA 200 °C
e RTA 500 °C respectivamente.

Na primeira regido para as amostras com k~1, podemos atribuir a possivel
dominacdo de recombinacBes de e-h armadilhados nos estados localizados. Ja para a
segunda regido, em poténcias iguais ou superiores a 15 mW, ha uma reducdo em « que
pode indicar um efeito no aumento do processo de captura nos estados de defeitos assim
que os portadores se tornam delocalizados e mais moveis ou até mesmo um tratamento
térmico local da amostra. Estas observagdes sdo uma evidéncia do carater de emissao
excitonica.

Para a amostra RTA 500 °C o k é mais baixo que em todas as outras amostras
tanto a como crescida quanto a com tratamento térmico LTA 220 °C. Na primeira regido
k; = 0,83 uma possivel explicacdo indica que devido ao tratamento térmico ha uma
delocalizacdo dos portadores podendo ocorrer, portanto, maior contribuicdo de
recombinac6es de portadores mais moveis.

Em ambas as regifes o k=1 (levemente menor ou maior que 1), indicando
dominéncia de processos de recombinacdes radiativas.

Com o objetivo de entender o comportamento destes portadores foi feito um
estudo da FWHM em funcdo da poténcia (Figura 31). Observamos um aumento na
FWHM com o aumento da poténcia, isto € esperado ja que os niveis de defeitos, geram
uma banda no espectro de PL de menor energia, possuem um numero finito de estados
que podem ser totalmente preenchidos em altas densidades de excitacdo. Assim, com 0
aumento da poténcia ha uma saturacdo dos estados dos defeitos e nesta situacdo domina

a contribuicdo da transicdo excitdnica interbanda no QW (Mazur, 2013).
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Figura 31: Largura meio altura (FWHM) dos espectros em fun¢do da poténcia de excitagdo para as amostras
como crescida, 500° C RTA e 200° C LTA em 14K.

Além disto, foi realizado um estudo de posi¢cdo de pico de PL em funcdo da
temperatura (Figura 32). Observamos que ndo ha mudanca na posicdo de pico de
emissdo em funcgdo da temperatura devido ao processo de tratamento térmico e também
gue as amostras nao apresentam o comportamento usual de formato de S previamente ja
explicado, tipico destas estruturas que é ocasionado devido a estados localizados. A
posicdo de pico apresenta um comportamento monotonico de redshift com o aumento
da temperatura. A fim de entender o motivo deste comportamento fizemos um grafico
comparando o espectro de PL para a amostra como crescida a 14 e 200 K (Figura 33).
Nota-se uma maior contribuicdo em 200 K da banda de mais baixa energia. A provavel
explicacdo serd analisada a seguir com o estudo da FWHM destes espectros (Figura 34).
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Figura 32: Posicao de Pico em funcéo da Temperatura para as amostras as grown, 500° C RTA e 200° C LTA
em 7mW.
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Figura 33: Espectro de intensidade de PL em funcéo da energia para a amostra como crescida em 14 e 200K.
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O estudo da FWHM funcdo da temperatura para as amostras como crescida, 500
°C RTA e 200 °C LTA em 7 mW esta apresentado na Figura 34. Observe que a FWHM
aumenta com a temperatura.

Reportou-se na literatura que o comportamento da FWHM apresenta uma
correlagdo com a curva tipo S da posicao de pico versus temperatura (Rubel, 2005). Em
geral o gréfico de FWHM apresenta um maximo para temperatura em queo pico de PL
apresenta um comportamento andmalo. Em nosso caso, a FWHM do QW 3% de
GaAsBi (Figura 34), ha apenas o aumento de FWHM com a temperatura e ndo é
possivel observar o um méaximo que poderia ocorrer para temperaturas acima da
temperatura ambiente. Assim o comportamento anémalo em forma de S no grafico da
posicdo da emissdo também pode ocorrer em temperaturas mais altas, como ja
observado no grafico de posicdo de pico em funcdo da temperatura para as amostras
como crescida, 500 °C RTA e 200 °C LTA em 7 mW (Figura 32). Um comportamento
similar foi observado em medidas de PL em fungdo a temperatura até 600 K para
nitretos estudados na tese “Study of 111-V nanostructures on GaP for lasing emission on
Si” apresentada por Cédric Robert em 2013.
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Figura 34: Largura meio altura dos espectros em funcéo da temperatura para as amostras as grown, 500 °C
RTAe200°C LTAem 7mW.
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Podemos concluir deste estudo em funcdo da temperatura que ha uma forte
localizagdo de portadores nesta amostra mesmo nesta condi¢cdo de excitacdo e em
temperatura ambiente.

E interessante observar que para a amostra 200 °C LTA apresenta um
deslocamento do minimo da curva tipo S para baixa energia, redshift (Figura 32)
ocasionado pelo tratamento térmico como ja reportado pela literatura (Rubel, 2005).
Porém, para o tratamento térmico de 500 °C RTA ndo gera uma variagdo significativa
com relacdo a amostra sem tratamento térmico. O resultado indica que o tratamento
térmico em 500 °C RTA nao ¢ apropriado para reducdo na densidade de defeitos.

Esta analise foi complementada por um estudo de magneto-fotoluminescéncia
nessas amostras. O deslocamento magnético encontra-se ilustrado na Figura 35 para as
amostras como crescida, 500 °C RTA e 200 °C LTA com poténcia de excitacdo de 20
mW.
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Figura 35: Deslocamento Diamagnético em 20 mW para as amostras as grown, 500 °C RTA e 200 °C LTA.
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E interessante observar que o aumento do deslocamento diamagnético é muito
baixo comparado com amostra de GaAs, por exemplo. Isto é um forte indicio de efeito
de localizacdo dos portadores.

Note que para a amostra 200 °C LTA o deslocamento diamagnético é levemente
maior, porém mesmo ndo havendo uma significativa mudanca observada no
deslocamento diamagnético com o tratamento térmico, como observado em trabalhos
recentes com filmes de GaAsBi (Carvalho, 2014), h4 uma evidéncia que o tratamento
térmico diminui efeitos de possiveis tensdes na amostra e provavelmente possa diminuir
estados que localizam o portador ou éxciton.

Os resultados obtidos com as amostras de QWs de GaAsBi o deslocamento
diamagnético relativamente baixo observado nos QWs de GaAsBi indicam uma forte
localizagdo dos estados que deve estar associada a uma grande densidade de defeitos
nessas amostras. Observa-se uma pequena diminuicdo destes defeitos quando ¢ feito o
longo tratamento térmico (amostra 200 °C LTA), porém devido a grande densidade de
defeito este tratamento térmico ndo parece ser significativo.

Foi estimado um valor para raio exciténico, consideramos neste calculo a massa
reduzida do éxciton para 0 GaBigo3ASog; € de 0,08m,. O coeficiente diamagnético
aproximado para a amostra sem tratamento térmico é de 7.98 ueV /T? e para a amostra
500 °C RTA e 200 °C LTA foi estimado mesmo considerando sua incerteza. Para a
amostra como crescida o raio excitdnico foi de aproximadamente 5.3 nm, para a
amostra RTA foi de 5.6 nm e para a amostra LTA foi de aproximadamente 7.5 nm.
Mesmo considerando a incerteza é notado que este resultado indica um ligeiro aumento
do raio excitonico para as amostras tratadas termicamente em acordo com as amostra de
filme de GaAsBi anteriormente ja apresentadas. Comparando os valores obtidos entre o
QW e o filme de GaAsBi, observamos que 0 raio excitdnico no po¢o quantico é menor

que o raio para o filme indicando um maior efeito de localizacdo nos QWs.
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5 — Diodo de Tunelamento Ressonante

5.1 Introdugéo

Os primeiros estudos em estruturas de duplas barreiras foram realizados por
Chan, Esaki e Tsu em 1974. Desde entdo o uso de heteroestruturas semicondutoras de
dupla-barreira ou diodos de tunelamento ressonante (DTR) sdo interessantes devido a
fisica fundamental envolvida nestas heteroestruturas e também a propostas tecnoldgicas
de aplicacdo destes dispositivos em estruturas eletro épticas, osciladores de alta
frequéncia, filtros de spin e etc.

Um DTR, ilustrado na Figura 36, consiste de um poco quéntico (QW - quantum
well), ndo dopado, inserido entre duas barreiras de potencial também néo dopadas, e
com camadas fortemente dopadas em suas extremidades denominadas contato (contato
emissor e coletor) (Mizuta, 1995). Estes contatos sdo responsaveis pela geracdo de
portadores a serem transportados através da estrutura. Como as camadas de contato sdo
fortemente dopadas, geralmente é crescida uma camada de GaAs ndo dopada entre 0s
contatos e a barreira, com a finalidade de impedir a difusdo de impurezas do contato

para as barreiras ou po¢o, chamada de camada espacante.

barreiras

contato pogo
emissor contato
coletor
ra E, N,
n*“ —
«— —
substrato H1 superficie
Figura 36: Exemplo de diodo de tunelamento ressonante com dopagem do tipon —i—n.

Quando um portador encontra uma barreira de potencial existe a probabilidade
desta particula quantica atravessar esta regido que, do ponto de vista da mecanica

classica, € regido energeticamente proibida. Este fendmeno de transmisséo € chamado
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de efeito tlnel ou tunelamento e é uma consequéncia das propriedades ondulatérias da
mateéria.

Quando adicionamos uma segunda barreira mantendo uma separagéo entre elas
na ordem do comprimento de onda de De Broglie, a probabilidade de transmissao
apresenta um maximo bem definido para particulas com determinadas energias. Este
fendmeno é conhecido como tunelamento ressonante e foi proposto pela primeira vez no
trabalho de Tsu e Esaki (1973). Este fendmeno ocorrera quando a energia da particula
corresponder a energia dos autoestados quase-ligados do QW, formado pela dupla
barreira (Mizuta, 1995).

Para investigar efeitos de spin faremos estudo da dindmica de transporte e
recombinacédo de portadores nesses dispositivos.

Mesmo sem aplicacdo da tensdo ha uma pequena probabilidade de o elétron
atravessar a barreira de potencial, mas essa taxa pode ser aumentada consideravelmente
aplicando-se uma diferenca de potencial no dispositivo. A tensdo externa deforma o
perfil de potencial e pode ser usada para controlar o alinhamento entre a energia de
Fermi dos estados emissor e a energia dos estados quase-ligados no QW.

O campo elétrico resultante da aplicacdo da tensdo na estrutura gera um perfil de
potencial no formato de um poco triangular (da camada espacante) com presenca de
niveis de energia quantizados proximos a barreira, onde tendera a acumular portadores.
Assim esta regido é também conhecida como camada de acumulacdo. Quanto menor
energia neste poco triangular maior a localizacdo e 0s portadores criam um gas
bidimensional (2D).

H& um grande aumento na probabilidade de transmissdo de portadores atraves
das barreiras quando a tensdo externa aplicada é suficiente para igualar a energia dos
portadores no contato a um nivel de energia quantizada do pogo quantico.

Em um DTR o tunelamento para o interior do pogo quantico pode ocorrer de
duas maneiras: (I) tunelamento 3D-2D, no qual os portadores da regido do contato 3D
tunelam para os estados quantizados no poco (2D) e no caso de um DTR ideal este
tunelamento é dito balistico um tunelamento coerente, onde ndo ha qualquer
espalhamento inelastico do portador, ou (Il) tunelamento através da camada de
acumulacdo 2D-2D, quando os portadores acumulados nos estados discretos do pogo
triangular tem a mesma energia que os niveis confinados no QW.

Uma vez dentro do poco, os portadores podem seguir alguns caminhos: tunelar

através da segunda barreira para fora do pogco ou relaxar para niveis de energia
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inferiores antes de eventualmente tunelarem para fora do po¢o e/ou no caso onde ha os
dois portadores livres na estrutura pode ocorrer recombinagéo radiativa e assim haver
luminescéncia.

Com o aumento de voltagem (Figura 37b) na tensdo V; o nivel confinado E; do
QW se alinha com o nivel de Fermi do emissor, nestes dispositivos a corrente flui do
eletrodo emissor até o eletrodo coletor ou receptor, e comeca a fluir corrente de
tunelamento, pois a energia dos portadores do contato emissor é igual a energia do
estado confinado no QW, esta é a condicdo de tunelamento ressonante 3D-2D. Na
condicdo ilustrada pela Figura 37c a corrente continua a fluir com o aumento da tenséo
e os portadores do estado confinado da camada de acumulacdo passa a contribuir para a
corrente de tunelamento, pois os niveis do poco triangular se alinham com os estados
ligados do QW, este tunelamento é do tipo 2D-2D.

Na Figura 37d sob a tensdo V3 é o pico maximo da ressonancia, 0 maximo fluxo
de elétrons. E quando o nivel energético do fundo da banda de conducéo do contato e/ou
o nivel do pogo triangular sair do alinhamento com os estados ligados do QW, a partir
dai ao aplicarmos uma tensdo mais alta a corrente vai a praticamente zero, pois 0s
elétrons ndo podem mais satisfazer a condicdo do momento e energia do tunelamento.
Este caso é chamado de resisténcia diferencial negativa (NDR- Negative Differential
Resistence).

Se houver outro estado ressonante com maior energia 0 processo volta a repetir,
aumentando ainda mais a voltagem (Mizuta, 1995). Assim cada pico da curva
caracteristica de corrente versus tensdo (I(\V)) corresponde a um nivel de tunelamento
dentro do QW e cai abruptamente para zero ap6s o sistema sair da condicdo de

ressonancia.
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Figura 37: Banda de conducdo de uma barreira dupla de um diodo de tunelamento ressonante para quatro situacoes
de campo elétrico aplicado (a) Em voltagem zero (V=0), (b) inicio do tunelamento (c) em ressonancia (d) saindo da
ressonancia. Adaptada (Mizuta, 1995).

Contudo em casos reais além do tunelamento coerente existem também os
processos de tunelamento incoerente.

A curva caracteristica 1(V) no caso do tunelamento coerente devera existir um
Unico pico que corresponde ao alinhamento de todos os niveis de Landau do contato
com os do QW. No entanto, para muitas amostras, observamos varios picos de corrente
apos o pico principal, pois o tunelamento ressonante nem sempre é coerente. No
tunelamento incoerente ndo ha conservacdo do momento dos portadores, pois este
processo envolve a interacdo destes portadores com fénons aclsticos ou Opticos,
impurezas ou defeitos e rugosidade de interfaces, por exemplo. Desta forma, devido a
estes processos, hd& um aumento na largura de linha dos estados de tunelamento
ressoantes envolvidos, de modo que a curva I(V) perde suas caracteristicas lineares, o
pico se alarga e ainda ha uma corrente na regido apos a ressonancia, assim ndo ha uma
abrupta queda de corrente apés a ressonancia.

A corrente de tunelamento ressonante através de uma estrutura de barreira dupla
depende basicamente da tensdo externa aplicada. Desta forma o DTR possibilita
selecionar, através da tensdo aplicada ao dispositivo, o estado ressonante através do qual
0 transporte ocorre. Esta selecdo dos estados ressonantes de grande interesse na
spintronica, pois com a quebra da degenerescéncia de spin destes estados ressonantes

pode-se, aplicando um valor adequado de tensédo, selecionar o spin em que ocorre 0
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tunelamento através do diodo. Assim, seria possivel o controle de um estado ressonante
com polarizacéo de spin definida que funcionaria como um filtro de spin.

Vaérios estudos tedricos recentes demonstraram a possibilidade de uso de
heteroestruturas de dupla-barreira como filtro de spin (Koga, 2002; Carvalho, 2006;
Havu, 2005; Wojcik, 2013).

Estudos dos espectros de fotoluminescéncia (PL) e da espectroscopia de
excitacdo da luminescéncia (PLE) em tais sistemas indicaram evidéncias do acumulo de
carga no pog¢o quantico (Skolnick, 1990). Foi também possivel se observar a formagéo
de éxcitons carregados negativamente (trions X’) no pog¢o quantico, através do
tunelamento ressonante de elétrons assistidos por buracos (Cao, 1995). Outros estudos
permitiram verificar o transporte balistico em estruturas de duplas barreiras (Teissier,
1994), entender a dindmica de portadores em duplas-barreiras contendo "quantum dots"
na regido do poco (Patane, 1999), além de estudar aplicacbes de DTR em eletronica de
alta velocidade que tém sido sugeridas em trabalhos como Sugiyama, 2011, onde se
propde osciladores de alta frequéncia acima de Terahertz a temperatura ambiente
através da otimizacdo da estrutura das camadas do DTR, entre outros.

Estudos utilizando materiais magnéticos no interior do po¢o quantico ou nos
contatos utilizam do efeito Zeeman gigante e de campos magnéticos externos que tem
conseguido uma quebra de degenerescéncia de spin consideravel. Essa possibilidade foi
demonstrada pela observacdo experimental de um splitting no pico de ressonancia da
curva caracteristica 1(V) em duplas-barreiras contendo semicondutores magnéticos
diluidos (DMS) de ZnSe/BezZnSe/ZnMnSe (Slobodskyy, 2003). Esse splitting
corresponde ao tunelamento ressonante atraves de dois estados spin-up e spin-down no
nivel fundamental do poco quéntico de tais heteroestruturas, sugerindo a possibilidade
de utilizagdo destes dispositivos como filtros de spin através de niveis de elétrons bem
resolvidos. Um estudo demonstrou que o tunelamento de buracos em duplas-barreiras
ndo-magnéticas pode também ser uma alternativa interessante para estudos de efeitos de
spin em sistemas menos complexos, tais como estruturas GaAs/GaAlAs (Vercik, 2003).
Além disso, 0 estudo nesses sistemas permite a investigacdo de efeitos interessantes
principalmente do ponto de vista de Fisica Fundamental, tais como o efeito da injecdo
de spin de gas bidimensional fortemente polarizado proxima a barreira, ja que tais
sistemas apresentam maior qualidade de amostras quando comparados com sistemas

magnéticos.
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Como mencionado anteriormente, medidas Opticas da polarizacdo de spin de
buracos recentemente realizadas em estruturas de dupla-barreira de GaAs/AlAs com
dopagem p-i-p evidenciaram a injecdo de buracos em diferentes estados excitados do
QW, assim como a relaxacdo para os estados fundamentais de buracos e de elétrons
preservando o estado de spin (Carvalho, 2006).

Outra pesquisa corresponde ao efeito da interagdo spin-Orbita em sistemas de
duplas-barreiras p-i-p (Carvalho, 2006). De forma geral, esta interacdo acopla os graus
de liberdade do spin com o movimento espacial de portadores (elétrons ou buracos). O
acoplamento levanta a degenerescéncia dos estados spin-polarizados do sistema. Este
efeito abre possibilidades de controlar externamente, via campo elétrico (tenséo
aplicada), as propriedades dependentes de spin dos estados do sistema.

Foi investigada, a partir de medidas Opticas e de transporte simultaneas, a
dependéncia do spin splitting com a voltagem aplicada, assim como sua dependéncia

com a densidade de carga acumulada no QW.

5.2 Resultados e Discussoes

5.2.1 Diodo de Tunelamento ressonante GaAs/AlGaAs

Nesta secdo apresentaremos os resultados obtidos para propriedades dpticas e de
transporte do diodo de tunelamento ressonante GaAs/AlGaAs.

A Figura 38 ilustra um esquema de perfil de potencial para um dispositivo n-i-n
sob a aplicacdo de campo magnético, voltagem e laser. Também ilustra a dindmica dos
portadores (elétrons, buracos) e possiveis recombinagdes Opticas. Verificam-se emissdes
Opticas em diferentes regides da amostra tais como: (1) a recombinacdo entre buracos
fotogerados e elétrons da camada GaAs dopado do tipo n, (1) as transi¢des opticas nas
camadas ndo dopadas do contato, (I11) a recombinacdo indireta entre buracos livres (ou
elétrons livres) e elétrons confinados (ou buracos confinados) na camada de acumulagéo
(chamados emissdo 2DEG-h e 2DHG-e e (IV) a recombinacdo excitdnica dentro do

poco quantico (QW).
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Figura 38: Esquema do perfil de potencial para o dispositivo GaAs/AlGaAs.

A Figura 39 apresenta a curva caracteristica da corrente versus tensdo do diodo
de tunelamento ressonante a 4,2 K com laser de excitacdo de 532 nm e com uma
poténcia de excitacdo de 30 uW na auséncia de campo magnético. Existe um pico mais
intenso associado a condicdo de tunelamento ressonante de elétrons e dois picos menos
intensos associados ao tunelamento assistido pela emissdo de fénons Opticos
concordando com dados da literatura.
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Figura 39: Curva caracteristica de corrente versus tensédo (I1(V)) em0 T em 30 pW.

As medidas de fotoluminescéncia (PL) foram realizadas a 4 K, na presenca e
auséncia de campo magnético.
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A Figura 40 ilustra um mapa de cores de intensidade de PL em funcdo da
voltagem aplicada para o contato em O T a 4,2 K. As cores representam a intensidade de
PL, onde a cor azul representa o sinal de PL menos intenso e a cor vermelha o sinal de
PL de maior intensidade. Além da PL, apresentamos também a curva caracteristica de
I(V) para anélise de uma possivel correlacdo entre as propriedades de transporte e as
propriedades Opticas.

Observamos na emissdo do contato de GaAs (Figura 40) um pico largo que a
energia ndo varia com a mudanca de voltagem esta emissdo € atribuida a camada
fortemente dopada n-GaAs. Além disso, notamos um pico fino que corresponde a
emissdo Optica da camada do GaAs ndo dopada, associada a recombinagdo excitbnica,
denominada de bulk-exciton (BE), pois ndo € esperado que com o aumento da voltagem
exista uma mudanca desta emissdo BE. Observe em voltagens correspondente a regido
da ressonancia eletrbnica a intensidade de emissdo deste pico BE diminui
consideravelmente devido aos elétrons tunelarem no interior do QW e poder recombinar
no interior do QW e ndo contribuir para recombinagéo no contato.

Além disso, na emissdo do contato de GaAs (Figura 40) observa-se outro pico
com menor energia que varia consideravelmente com a voltagem aplicada, atribuido a
recombinacdo espacial indireta entre elétrons que tunelaram e buracos confinados na
camada de acumulacgdo, que é denominado 2DHG-e. Este deslocamento fica evidente no
espectro de PL para o contato (Figura 41) em voltagens selecionadas 0,01; 0,02 e 0,03
Va2K,0Te30um.
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Figura 40: Mapa de cores de intensidade de fotoluminescéncia em funcédo da voltagem aplicada para o contato
a0TedK.
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Figura 41: Espectro de PL para o contato em voltagens selecionadas 0,01; 0,02e 0,03V a2K,0T e 30 um.
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A Figura 42 ilustra um mapa de cores de intensidade de PL resolvido em
polarizacdo em funcgdo da voltagem aplicada para o pogo quantico a 4,2 Ke 0 T.
Também é apresentado a curva caracteristica de 1(\V). Observe que em voltagens
durante a ressonancia eletrénica ha um aumento na intensidade de PL no interior do
QW.
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Figura 42: Mapa de cores de intensidade de fotoluminescéncia em fung¢éo da voltagem aplicada para o QW a
0T e 4K.

Verifica-se forte correlacdo entre a I(V) e a intensidade de PL. Em particular,
nota-se que a intensidade de PL aumenta abruptamente com a voltagem aplicada
durante a condicgéo de tunelamento ressonante.

Observando os espectros de PL parao QW a 2 K, 0 T e 30 um duas voltagens
aplicadas sendo uma antes do tunelamento ressonante (0,25 V) e outra durante o
tunelamento ressonante (0,30 V), indicados na figura.

Para voltagens inferiores a condigdo de tunelamento ressonante tais como 0,25
V, observa-se apenas um pico que é atribuido a recombinacdo exciténica no interior do
QW. Para as voltagens correspondentes a condicdo de tunelamento ressonante tais como
0,30 V, h& dois picos no espectro de fotoluminescéncia. Nesta regido temos um grande

aumento na densidade de elétrons no interior do po¢o quantico, devido a condicdo de
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ressonancia eletronica, resultando em condicdes favoraveis para formacdo de um
éxciton carregado (também denominando de trions). Nesta condigdo, 0 aumento
importante de densidade de elétrons favorece a interacéo entre elétrons e 0 momento de
dipolo elétrico do par elétron — buraco, formando o éxciton negativamente carregado, ou
também conhecido como trion negativo (X). Esse efeito ja foi observado em outros
DTR na literatura (Teram, 2005). A diferenca de energia entre os dois picos observados
é consistente com a energia de ligagdo necessaria para formacdo de um trion da ordem
de 2,5 meV para um trion negativamente carregado de um poco quantico de GaAs com
largura de 9 nm (Teram, 2005).

O comportamento destas bandas de emissdo em funcdo da voltagem e
temperatura concorda com a interpretacdo de recombinagBes devido ao éxciton
negativamente carregado X (pico de menor energia) e éxciton neutro X (pico de maior

energia).

QW
30um X M o028y
oT ——0.30V
2K

Intensidade de PL (unid. arb.)

1.58 1.60
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Figura 43: Espectros de PL para o QW em voltagens selecionadas 0,25e 0,30 Va2 K, 0 T e 30 pm.

Quando é aplicado campo magnético na estrutura a curva caracteristica de
corrente e tensdo do dispositivo (Figura 44) a 4,2 K a 15 T e com uma poténcia de

excitacdo de 30 puW observamos que picos adicionais sdo revelados depois da
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ressonancia principal (vale de corrente) sdo atribuidos a tunelamento ressonante
assistido por espalhamento inel&stico.
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Figura 44: Curva de corrente versus tenséo (1(V)) em 15 T em 30 pW.
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Figura 45: Mapa de cores de intensidade de fotoluminescéncia resolvido em polarizagdo em funcdo da
voltagem aplicada para o contato a 15 T e 4.2K para 6+ € o-.

Para emissdo do contato quando se aplica altos campos magnéticos, surge um
pico adicional no espectro para mais altas voltagens e ap06s a ressonancia de elétrons,
que foi atribuido a recombinacdo indireta entre buracos fotogerados que tunelaram e
elétrons confinados na camada de acumulacdo, denominado 2DEG-h. O surgimento
deste pico apenas com campo magnetico € possivel que nesta condicdo aumente o
overlap da fungdo de onda de buracos livres e elétrons do 2DEG, porém ainda ndo
existe ainda um modelo tedrico que explique este comportamento, mas € bem
estabelecido na literatura que o comportamento dessas emissdes estd associado a

diferencas nas massas efetivas e mobilidades de elétrons e buracos (van der Meulen,
2004; Cooper e Chklovskii, 1997).
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S&o apresentados espectros tipicos de emissdo Optica do contato em 15 T e 2K

para o+ e o- (Figura 46) observamos os picos referente a emissao BE e ao 2DEG-h.

GaAs O+
30um —— 0.6V
oT ——0.9V
2K

Intensidade de PL (unid. arb.)

1.48 1.50 1.52 154 1.56

Energia (eV)

GaAs O—
30um —O06V
oT \BE —— 09V
2K 2DEG-h

Intensidade de PL (unid. arb.)

. 1 . 1 . 1 .
1.48 1.50 1.52 1.54 1.56

Energia (eV)

Figura 46: Espectros de PL para o QW em voltagens selecionadas 0,60 € 0,90 Vaa 15 T e 2K para ¢+ € o-.
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A diferenca em intensidade de PL para a emissdo BE e ao 2DEG-h evidencia a
polarizagdo de spin neste sistema.

Observe no mapa de cores Figura 47 que com campo magnético ha melhor
definicdo do éxciton negativamente carregado definido a melhor resolucéo do trion com
0 campo magnético (Teram, 2005).

Energia (eV)
Corrente (mA)

0.0 0.3 0.6 0.9

0.0

0.3 0.6
Voltagem (V) Voltagem (V)

Figura 47: Mapa de cores de intensidade de fotoluminescéncia resolvido em polarizagdo em funcdo da
voltagem aplicada parao QW a 15 T e 4.2K para ¢+ € o-.

0.9

Os espectros tipicos de emissdo optica do QW em 15 T (Figura 48), para ambas
as polarizagdes circular ¢ * e ¢ ~ e para duas voltagens aplicadas sendo uma antes do

tunelamento ressonante (0,25 V) e outra durante o tunelamento ressonante (0,37 V),
indicados na figura.
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Figura 48: Espectros tipicos de fotoluminescéncia circularmente polarizada a direita e a esquerda para
diferentes voltagens aplicadas.

A dependéncia da intensidade integrada de PL com a voltagem para as emissfes
c " e o éilustrado na Figura 49. Pode-se notar que a intensidade de PL apresenta uma
boa correlacdo com a curva I(V). A corrente é proporcional da soma da densidade de
elétron e densidade de buracos. E a intensidade de PL é proporcional a densidade de
elétron vezes a densidade de buracos. Assim devido ao aumento na densidade de
portadores que contribuem para a corrente no caso desta amostra ha um aumento na
intensidade de PL.

O primeiro pico observado na intensidade de PL (Figura 49) ¢ atribuido a uma
ressonancia de buracos (HH;) que ndo é claramente observada na I(V) devido sua baixa
intensidade, mas é observado para maiores intensidade de excitagdo ou quando colocado
em escala logaritmica. O segundo pico é atribuido a uma ressonancia de elétrons (E;)
observado claramente na I(V). Assim como é observado pico na intensidade de PL

guando observamos picos na I(V) devido a espalhamentos ndo elasticos.



70

QW

S [2K | E : % e ]

> I | RN PT:

~ 15T : ./f ! i

I ! . ! — =0 -

g : °. . JEEEEEE Corrente 1 =

© ! \ 1 1 é

© " il [ ] J N—

S CORN ] o

(@)] Loes | —

Q | ' 48 %

£ ot : =
3 N O

% _."“'d"\ - ©

o 4

2 !

[ |

o |

c |

-_ 1

" 1 " " " " " "
0.6 0.8 1.0
Voltagem (V)

Figura 49: Intensidade integrada de fotoluminescéncia com a voltagem para as emissées ¢ “ e ¢ .

A Figura 50 apresenta o grau de polarizagdo circular para o QW, incluindo as
recombinacfes X e X- e a recombinacdo 2DEG-h em 15T a 4,2 K. Verifica-se que o
grau de polarizacdo circular dessas recombinacdes depende fortemente da voltagem
aplicada.

Observa-se que 0 gas bidimensional de elétrons possui um alto grau de
polarizacdo de spin, podendo contribuir para inje¢do de portadores spin polarizados para
dentro do poco quéntico. Esta injecdo de spin parece ser mais eficiente para voltagens
antes da ressonancia de elétrons. Para voltagens maiores é observado o grau de
polarizacdo do h-2DEG que € mais alto que o grau de polarizacdo no QW que ocorre em
mais baixas voltagens, indicando uma perda significativa de polarizagdo de spin no
processo de tunelamento, provavelmente devido a efeitos de espalhamento que
usualmente predominam nessa regido de mais alta voltagem.

Em resumo, foram observadas emissdes Opticas no QW associadas a formacao
de excitons neutros e carregado negativamente. Ha evidéncias da emissdo Optica
associada ao gas bidimensional de elétrons spin-polarizado que se forma na camada de
acumulacdo. Esse gas bidimensional atua como um injetor de portadores spin

polarizados no QW, aumentando assim o grau de polarizacéo de spin na regido do QW.
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Os resultados experimentais indicam que este processo € mais eficiente em baixas

voltagens. Para regido de altas voltagens outros processos tais como formacdao de trions,

perda de polarizagdo de spin durante o tunelamento devem contribuir tornando a fisica

do sistema mais complexo.
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Figura 50: a) Curva caracteristica de 1(V) e dependéncia do spin-splitting do espectro de fotoluminescéncia do
éxciton e do trion com a voltagem, b) dependéncia da intensidade integrada total de PL com a voltagem c)
grau de polarizagao circular do éxciton e do trion no QW e da emissdo h-2DEG.
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5.2.2 Diodo de Tunelamento ressonante GaAs/GaAlAs com Anéis
Quénticos (QR) no Pogo Quantico (QW)

Medidas de Transporte

Nesta secdo serdo apresentados os resultados obtidos de propriedades Opticas e
de transporte do diodo de tunelamento ressonante GaAs/AlGaAs com anéis quantico
(QR) de InAs no interior do pogo quantico (QW).

Acurva (I(V))em 2 Ke O T é ilustrada na Figura 51 em diferentes poténcias de
excitacdo. O laser de excitacdo foi 488nm.

0.01 |
1E-3 |

1E-4 |

Corrente (mA)

1E-5 ¢

] — 40 mW
EOT —8mw
2K —0mw

1E-6 |
T L " L " L L " L " L

15 -10 -05 00 05 1.0 15
Voltagem (V)

Figura 51: Curva caracteristica de corrente em funcdo da voltagem de um diodo de tunelamento ressonante
em 2 Kem 0 T para diferente poténcias de excitacéo.

Observamos (Figura 51) que sem luz (0 mW) ha apenas picos atribuidos ao
tunelamento ressonante de elétrons (E; e Ez). Mas quando iluminamos o diodo de
tunelamento ressonante com um laser notamos o surgimento de um pico referente a
ressonancia de buracos em torno de 0,09 V e -0,09 V (H;). O aparecimento da
ressonancia de buracos é explicada porque quando had a fotoexcitacdo buracos sdo

fotogerados na regido do contato e eles podem tunelar através da estrutura.
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Proximo de 0,90 V e -0,87 V observa-se uma ressonancia associada ao
tunelamento de elétrons E; e em torno de -1,72 V existe uma segunda ressonancia de
elétrons, E,. Esta ressonancia nao foi observada na parte positiva, pois necessita de uma
maior voltagem para ser observada.

Em estudos de transporte destas amostras foi possivel observar estruturas ou
picos na I(V) em voltagem reversa (Pulizzi, 2005; Walker, 2006). Estas estruturas foram
associadas a distribuicdo multimodal dos anéis quanticos consistentes com tamanhos
diferentes de aneis. Porém, na 1(V) que foi obtida nesta tese, ndo foi possivel observar
estes picos, provavelmente devido a uma possivel qualidade inferior do contato ou
talvez por se tratar de outro pedagco de amostra, entretanto na sequéncia no estudo de
fotoluminescéncia foram observados diferentes picos associados a diferentes tamanhos
de QR.

A Figura 52 apresenta a curva caracteristica de corrente versus tensao (I(\V)) em
2 Ke 15 T. Observamos os mesmos canais de ressonancia H; (-0,091 V e 0,098 V), E;
(-0,82Ve0,89V), E, (-1,67V, 1,82V).

0.01
1E-3
1E-4

1E-5

Corrente (mA)

— O0mwW
—8mW
— 40 mW

1E_7. M 1 M 1 M 1 M |. 1 M 1 M 1
45 10 05 00 05 10 15

Voltagem (V)

1E-6

Figura 52: Curva caracteristica de corrente em funcdo da voltagem de um diodo de tunelamento ressonante
em 2K em 15T para diferente poténcias de excitagao.

A Figura 53 ilustra as curvas I(V)s para diferentes campos magnéticos. E
interessante observar que a ressonancia eletronica E; aparece em voltagem reversa

apenas em altos campos magnéticos, ocorrendo 0 mesmo em E,, acima de 3 T,
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indicando que a desordem induzida pelo anel quantico € menos efetiva em E, e Ej

(Walker, 2006). Observamos que as ressonancias de elétrons apresentam um pequeno

deslocamento para mais baixas voltagens com o0 aumento do campo magnético e depois

voltam a se deslocar para voltagens mais altas quando aumentamos ainda mais o0 campo.

{

\ \,: 15T ==
\ t /
\J\ oT

Corrente (mA)

-1.5 -1.0 -0.5 0.0 0.5 1.0 15
Voltagem (V)

Figura 53: Curva de corrente em funcdo da voltagem para diferentes valores de campo magnético.

—— 15T
—— 14T
——13T
—— 12T
—— 11T
— 10T
— 09T
—8T
— 7T
6T
——5T
4T
—3T
—2T
—1T
—o0T



75

Medidas Opticas

Analise do contato (GaAs)

A Figura 54 e Figura 55 ilustra o mapas de cores de intensidade de PL do
contato de GaAs resolvido em polarizacdo circular em funcéo da voltagem aplicada para
o0 contato em 0 e 15 T a 2 K para duas condi¢gdes de poténcia, 8 mW e 40 mW
respectivamente. Os resultados obtidos em ambas as poténcias sdo semelhantes.
Observamos um pico em B = 0 T que ndo varia em energia com a mudanca de

voltagem, esta emissao € atribuida a recombinacédo bulk-exciton (BE).
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Figura 54: Mapa de intensidade de fotoluminescéncia resolvido em polarizagdo em funcdo da voltagem
aplicada para o contatoem 0 e 15 T a 2 K e poténcia de excitacdo de 8 mW.
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Figura 55: Mapa de intensidade de fotoluminescéncia resolvido em polarizacdo em funcdo da voltagem
aplicada para o contatoem 0 e 15 T a 2 K e poténcia de excitacdo de 40 mW.

Observamos também em O T em baixas voltagens um pico (2DhG-e) que varia
com a voltagem aplicada, este pico é atribuido a emissdo devido a recombinagéo
indireta entre elétrons que tunelaram e buracos confinados na camada de acumulac&o,
chamada 2DHG-e. Em baixas voltagens ha uma maior densidade de buracos ainda
confinados na camada de acumulacdo e com 0 aumento da voltagem o reservatorio de
buracos fotogerados, que se acumulam na camada ndo dopada, podem se esgotar
fazendo com que este pico ndo seja observado em altas voltagens (Orsi Gordo, 2012;
Galeti, 2005).

Em 15 T surge um novo pico que varia com a voltagem. Esta emissdo é atribuida

a recombinacdo indireta entre buracos fotogerados que tunelaram e elétrons confinados
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no gas bidimensional de elétrons (2DEG) que se forma na camada de acumulacéo,
emissdo esta denominada de 2DEG-h. Observe que esta emissdo aparece logo apos a
uma ressonancia eletrénica quando ocorre um aumento de elétrons na camada de
acumulacdo préxima ao contato emissor devido a condicdo agora ndo mais ressonante.
Desta forma, havera um excesso de elétrons na camada de acumulagdo formando o gas
bidimensional de elétrons que pode recombinar com os buracos que tunelaram através
da estrutura. (Orsi Gordo, 2012).

A Figura 58 ilustra um espectro tipico de fotoluminescéncia (PL) para o contato
de GaAs.

GaAs 40 mw
N 15T
ov

2DEG-h BE

Intensidade de PL (unid. arb.)

1.35 1.40 1.45 1.50 1.55 1.60 1.65

Energia (eV)

Figura 56: Espectro tipico de PL para o GaAs.
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Figura 57: Polarizacdo em fungdo da voltagem aplicada em 40 e 8 m\W.

O grau de polarizacdo circular (Figura 57) € ligeiramente maior quando
diminuimos a poténcia de excitacao.

Como o contato € dopado tipo n (excesso de elétrons) quem define o sinal da
polarizacdo sdo os buracos, portadores minoritarios, devido estes estados estarem pouco
ocupados. Quando aumentamos a poténcia, aumentamos a densidade de buracos e a de
elétrons também, porém como ja existe um excesso de elétrons esta densidade ndo seré
muito alterada e com isso temos uma competicdo entre a ocupacao de estados de spin na
banda de conducdo e valéncia. Como os fatores g tém sinais opostos existe uma

tendéncia de reducdo de polarizagdo com o aumento da poténcia.

Analise da emissdo do anel quantico (QR)

A Figura 58 ilustra um espectro de emisséo tipico para regido do anel quéntico
em0TeOVem8e40 mW.

Na literatura (Heitz, 2005) foi mostrado que em pontos quanticos de InAs, 0s
espectros de PL apresentam varias bandas atribuidas a provavel distribuicdo de

diferentes tamanhos de pontos quanticos. No caso do estudo desta tese, as diferentes
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bandas (os diferentes picos que aparecem na PL), possivelmente, podem ser associadas
a distribuicdo multimodal dos anéis quénticos consistentes com tamanhos diferentes
(Pulizzi, 2005; Walker, 2006).

Note também que a banda larga de emissdo é constituida de varias bandas, isto
se deve a ndo homogeneidade do tamanho dos anéis quanticos, pois 0 método de

crescimento utilizado ndo permite o controle dessa variavel.

OR

Intensidade de PL (unid. arb.)

. 1 . 1 . 1 . 1 . 1 . 1 .
1.00 1.05 1.10 1.15 1.20 1.25 1.30 1.35

Energia (eV)
Figura 58: Espectro tipico de PL para o Pogo Quantico com QR em 0T e 0V para 8 e 40mW.

O tempo tipico de captura de portadores por um ponto quantico é da ordem de 1
ps, que é muito menor que o tempo caracteristico do portador (elétron e buraco) tunelar
atraves do poco quéntico (dos Santos, 2011).

A PL de QDs inseridos em um DTR ¢é sensivel a voltagem aplicada, pois durante
o0 tunelamento a densidade de portadores que tunelam aumenta significativamente no
interior do pogo. Isso deve ocorrer também para o anel quéntico (QR) que captura
portadores que recombinam entéo a partir destes niveis do QR, ou seja, em canais do
QR.

As diferentes emissbes na PL podem ser associadas a diferentes canais de
recombinacdo através do QR. Na literatura (Heitz, 2005) ha um blueshift com o
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aumento do tamanho do QD, desta forma associamos 0s anéis menores aos picos de
maior energia.

Foram ilustrados espectros de emissdo para a regido do pogo quéntico sem
campo magnético em diferentes voltagens e para duas condicdes de poténcia 8 e 40 mW

(Figura 59). Selecionaram-se voltagens em diferentes regides da I(V) (Figura 60).

QR

—— 0,00V

0T —— 0,05V
g > K ——0,10V
= 10 My I e —— 0,41V
5 m = mw-....\ — 0,62V
= ——0,90V
= — 0,94V
_ — 150V
o
o |8 mW
i) //\
S
S
2 R,
Q
=

1.00 1.05 1.10 1.15 1.20 1.25 1.30 1.35
Energia (eV)

Figura 59: Espectro tipico desta amostra para a regido do pogo quanticoem 0 T para 8 e 40mW em diferentes
condices de voltagem.
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Figura 60: Curva de corrente versus tensdo para diferentes poténcias de excitacao.

Em 0,41 V, que é préximo ao comec¢o de uma das ressonancias na I(V), ha um
aumento consideravel da densidade de portadores no interior do pogo quantico,
aumentando assim significativamente o nimero de recombinagdo entre o par elétron
buraco e consequentemente a intensidade de PL.

A intensidade integrada em funcédo da tenséo aplicada para a regido do QR em 2
K, 0 T e 40 mW ¢é ilustrada em Figura 61, observe que existe uma correlagdo entre a
I(V) e os picos de intensidade integrada.
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Figura 61: Intensidade Integrada em funcdo da tensdo aplicada para a regido do QR em 2K, 0T e 40mW.

E apresentado um espectro de emisso tipico de magneto fotoluminescéncia para

as duas polarizagoes (o+ e ¢-), Figura 62.

Intensidade de PL (unid. arb.)

1.00 1.05 1.10 1.15 1.20 1.25 1.30 1.35

Energia (eV)

Figura 62: Espectro tipico de PL para o Pogo Quantico com QR em 15T e 40mW.



83

Essa emissdo pode ser atribuida: (1) & recombinagdo que ocorre entre o elétron e
buraco que tunelaram para o interior do poco quéntico e foram capturados pelo anel
quantico ou também (I1) a recombinacao de portadores que tunelam diretamente através
de estados excitados dos anéis.

A Figura 63 ilustra o mapa de cores de intensidade de PL resolvida em
polarizagdo em funcdo da voltagem aplicada para emissdo do anel quanticoem0e 15T
a8ed0mw.

QR 40mW

Energia (eV)

-1.8 -15 -1.2 -09 -06 -03 00 03 06 09 12 15 18

Voltagem (V) Voltagem (V)

Figura 63: Mapa de cores de intensidade de PL resolvido em polarizacdo parao QRem0e 15 T,2K,em8e
40 mW.

No mapa de polarizacdo (Figura 64) a polarizacdo varia com a mudanca da
voltagem aplicada ao dispositivo e a imagem é consistente com o célculo de polarizacéo
da Figura 65.

Corrente (mA)
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QR mapa de polarizagao

1.36
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Figura 64: Mapa de polarizagédo para o pogo quantico com QR em 40 e 8 m\W.

Na curva de intensidade integrada de PL em funcdo da voltagem aplicada,
(Figura 65a) na ressonancia H; ha um aumento na intensidade de PL, e também uma
variacdo na polarizacdo nesta regido (Figura 65b), indicando uma possivel correlacdo da
polarizagdo com a I(V), porém as ressonancias da 1(\V) ndo sdo suficientes para explicar
toda a oscilagdo da polarizacdo principalmente na regido de voltagem reversa. As
oscilagcbes do grau de polarizagdo circular ndo tém correlacdo com a curva I(V), a sua
origem fisica ndo foi compreendida nessa tese. Uma possivel explicacdo seriam efeitos
de mudanca de cargas nos anéis. De forma geral, uma andlise mais detalhada desses
dados € necessaria para compreender a origem fisica das oscilagdes periddicas da
intensidade integrada e do grau de polarizacdo nesse sistema. Observamos também que
a polarizacdo é maior em 8 mW do que em 40 mW. Para entender melhor a polarizacao
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foram selecionadas trés voltagens (0,00; 0,20 e 0,50 V) a fim de ilustrar como a
polariza¢do esté relacionada com a PL (Figura 66). Também foi plotado a curva da
polarizagdo em funcéo da energia em 8 mW (curva cinza) e 40 mW (curva rosa).
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Figura 65: a) curva de intensidade integrada em funcdo da voltagem b) curva de grau de polarizacdo em
func¢do da voltagem para o pogo quéantico para 40 e 8 mW.
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E possivel observar, Figura 66, que em 0,00 V a maior polarizacdo ocorre em
maiores energias, por isto foi associado a maior polarizagdo o menor tamanho de anel
quantico. Além disto, na voltagem selecionada 0,20 V ha um aumento da polarizacgao
para energia no meio da banda de espectro, 0 que pode estar relacionado com um
aumento da captura de portadores pelos anéis devido ao aumento da densidade de

elétrons no interior do QW. J&d em 0,50 V a polarizagao € maior nos extremos da banda.
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Figura 66: Espectros de Intensidade de PL para diferentes voltagens selecionadas, para duas polarizagbes e
diferentes poténcias de excitagdo 8 e 40 mW. Também esta ilustrado a polariza¢do em funcéo da energia para
8 mW (curva cinza) e 40 mW (curva rosa).
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O grau de polarizagdo em funcdo do campo magnético (em: -0.35; 0,00; 0,35 e
0,40 V) (Figura 67) leva a um aumento e a leve oscilagéo da polarizagdo com o aumento
do campo magnético. Essas oscilagBes podem estar associadas a uma combinacdo de
efeitos de mudanca de cargas nos anéis de diferentes tamanhos. No entanto, uma analise
mais detalhada da intensidade de PL dos anéis de diferentes tamanhos é necessaria para

concluir essa hipdtese.
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Figura 67: Polarizacdo em fung¢do do campo magnético para 2 K, em -0.35; 0,00; 0,35 e 0,40 VV e em 40 mW.
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6 — CONCLUSAO

Apresentamos ao longo desta tese os resultados de um estudo sistemético de
propriedades Opticas e magneto-dpticas de ligas GaAsBi (filmes e poco quantico) e de
propriedades Opticas, magneto-Opticas e de transporte de heteroestruturas
semicondutoras ndo magnéticas de dupla barreira (GaAs-GaAlAs e GaAs-GaAlAs com
anéis quanticos de InAs, ambos dispositivos com dopagens tipo n-i-n).

O estudo da liga GaAsBi evidenciou que 0 grau de polarizagdo de spin do
elétron obtido para o filme de GaBiAs é maior para amostra com tratamento térmico
atingindo até 41% a 14 T e 2 K, em comparacdo com amostra sem tratamento térmico.
Além disto, o grau de polarizagdo é muito maior para amostras GaAsBi com tratamento
térmico do que os normalmente observado na literatura em filmes de GaAs, nas mesmas
condicdes experimentais. Consistente com a literatura que mostra que o Fator-g para o
Bulk 2.2% Bi é aproximadamente duas vezes o valor do GaAs atingindo de -0,81 a -
0,68 de 100 a 300K (Mazzucato, 2013). Esse aumento de polarizagdo de spin em
comparagdo com o GaAs portanto é atribuido a alteracfes relacionadas com o Bi na
estrutura de banda GaAsBi.

Observamos também um aumento da polarizacdo de spin apds realizarmos
tratamento térmico LTA que foi associado a reducdo da densidade de defeitos, que
devem resultar em um aumento no tempo de relaxacdo de spin. A reducdo da densidade
de defeitos foi evidenciada através do ligeiro aumento no deslocamento diamagnético
da amostra com tratamento térmico, em relacdo a sem tratamento térmico que
apresentou um menor deslocamento diamagnético.

O estudo Optico e magneto éptico de pocos quanticos GaAsBi/GaAs mostram
que o efeito da localizacdo é tdo significativo que o deslocamento diamagnético é muito
baixo em comparacdo com ligas de GaAs . N&o observamos a curva tipo S (tipica de
ligas GaAsN e, GaAsBi) no grafico de posicdo de pico de emissdo em funcdo da
temperatura. N&o foi possivel notar esse efeito em sua totalidade, pois possivelmente o
minimo da curva S é observado em altas temperaturas (em torno da temperatura
ambiente), sendo necessarias mais altas temperaturas para observagdo deste efeito.
Além disto, o tratamento térmico leva a um pequeno aumento na eficiéncia da emisséo
Optica, poréem ndo é tdo notavel quanto no filme estudado.

De forma geral, o estudo de PL em altos campos magnéticos em filmes de
GaAsBi e pocos quanticos de GaAsBi/GaAs evidenciam que a presenga de defeitos
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resulta em uma localizacdo importante de portadores, tendo influéncia significativa nas
propriedades Opticas e de spin do material. De acordo com a literatura (Bastiman, 2011;
Mohmad, 2012; Mazur, 2013) os defeitos mais provaveis nesses sistemas sdo formacoes
de clusters e variacdes de composicdo de Bi nas amostras.

No estudo de transporte, estudo Optico e magneto Optico do dispositivo
GaAs/AlGaAs foi concluido que o grau de polarizacédo circular da emissdo do QW e do
contato é fortemente sensivel a voltagem aplicada. Para baixas voltagens, a polarizacéo
QW exibe oscilages atingindo valores de até 50% em 15 T e 2 K.

Concluimos que em baixas voltagens, antes da ressonancia de elétrons, ha um
aumento significativo no grau de polarizagdo de spin na regido do poco quantico o qual
pode ser atribuido a injecdo spin polarizada de portadores para dentro do pogo quantico
que, por meio do gas bidimensional de elétrons (2DEG), possui um alto grau de
polarizacdo de spin. Para maiores voltagens o grau de polarizacdo do 2DEG-h é mais
alto que o grau de polarizagdo no QW, indicando uma perda significativa de polarizagio
de spin no processo de tunelamento, provavelmente devido a efeitos de espalhamento
que usualmente predominam nessa regido de voltagem, além da formacdo de trions
negativo.

No estudo do diodo de tunelamento ressonante GaAs/AlGaAs com aneis
quantico (QR) de InAs é interessante observar que hd uma dependéncia da polarizacao
com a tensao aplicada, além da eficiente captura de portadores no QR de InAs. Notamos
pouca correlacdo entre os estados de ressonancia da (V) com as oscilagdes presente na
curva de polarizagéo.

Finalmente concluimos que, apesar da importante presenca de defeitos, as ligas
de GaAsBi possuem um potencial enorme na aplicagdo em laser de grande
comprimento de onda (regido infravermelho préximo e médio), células solares,
optoeletronica, spintronica e entre outros. Porém sdo necessarios mais estudos para
compreensdo da fisica fundamental envolvida em tais ligas. Além disto, dispositivos
baseados em estruturas semicondutoras ndo-magnéticas de dupla barreira tém um
grande potencial a ser explorado como base no desenvolvimento de dispositivos que
necessitam injecéo spin polarizada.

Em continuidade desta tese seria interessante investigar outras ligas
semicondutoras de GaAsBi, explorar o efeito da localizacdo nestes sistemas e entender

melhor os tipos de defeitos que podem causar esta localizacdo. Além de ser interessante
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0 estudo de outras orientacdes de plano cristalografico o que ja vem sendo desenvolvido
para pocos quéanticos de GaAsBi (311).

E para os dispositivos de dupla barreira com anéis quéanticos, seria relevante um
estudo detalhado em outros campos magnéticos a fim de compreender melhor a fisica
envolvida nestes sistemas. Com isso poderiamos verificar se as oscilacdes periddicas de
intensidade e polarizagdo de spin com voltagem e campo magnético podem ser
associadas a efeitos de mudanca de cargas ou a outros efeitos.
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