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Resumo

UFSCar
Centro de Ciéncias Exatas e de Tecnologia
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Doutor em Ciéncias

Relaxacdo de spin em nanoestruturas semicondutoras 0 e 2D

por Vanderli Laurindo Junior

Essa tese contém um compilado dos trabalhos desenvolvidos, sendo dividida
em trés partes. Na primeira parte foram descritos os mecanismos de decoeréncia
homogénea e ndo homogénea de éxcitons em pocos quanticos de GaAs/AlGaAs.
Foi demonstrado que, para baixas temperaturas, os principais mecanismos de
decoeréncia sdo os espalhamentos por fonons actsticos e a interagdo de curto al-
cance. Além disso, através da técnica de magneto fotoluminescéncia resolvida em
polarizagdo circular foi apresentada uma modulagdo para uma das componentes
de spin do éxciton em decorréncia de uma competicdo entre as interacdes de curto
alcance e o espalhamento via spin-flip. Na segunda parte desta tese, foi detalhada
a influéncia da orientacédo cristalina na relaxacdo de spin. Em um primeiro mo-
mento, foi demonstrado que as oscilagdes observadas na intensidade integrada
da fotoluminescéncia em alto campo magnético sdo decorrentes do processo de
relaxacgdo através dos niveis de Landau das sub-bandas dos elétrons e buracos, na
qual a orientacdo cristalina ndo tem influéncia sobre as caracteristicas das oscila-
¢des. Ademais, foi demonstrado no presente estudo que a inversao de spin ocorre
apenas para a orientacdo cristalina da superficie GaAs (311)A, a qual é observada
tanto com a dependéncia da temperatura como para a dependéncia com a po-
téncia de excitagdo. Por fim, foi criado um modelo para explicar a inversdo de
spin, sem a necessidade de uma conjectura como até aqui proposto. Na terceira
e ultima parte estdo apresentados os resultados do controle magnético da trans-
feréncia de portadores para amostras hibridas compostas por ponto quantico de
InAs/GaAs - pogo quantico de InGaAs/GaAs separadas por diferente espessu-
ras de uma camada de GaAs. Para a amostra hibrida mais espessa a emissao da

fotoluminescéncia tem o mesmo comportamento que as amostras de referéncia,
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enquanto que para a amostra hibrida mais fina foi observado um aumento da in-
tensidade integrada do QW com o aumento da magnitude do campo magnético,
ao qual foi atribuida uma mudanca no acoplamento entre o QD e QW, bem como

uma mudanca na dindmica dos portadores.
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Abstract
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Spin relaxation in 0 and 2D semiconductors nanostructures

by Vanderli Laurindo Junior

This thesis contains a compilation of the work developed and is divided into
three main parts. The first part describes the homogeneous and inhomogeneous
decoherence mechanisms of excitons in GaAs/AlGaAs quantum wells. It was
demonstrated that, for low temperatures, the main decoherence mechanisms are
associated to the acoustic phonon scattering and short-range interactions. Fur-
thermore, the results of magneto-photoluminescence with the luminescence re-
solved with circular polarization, a modulation for one of the spin components
of the exciton was presented as a result of a competition between short-range in-
teractions and spin-flip scattering. In the second part of this thesis, the influence
of substrate orientation on spin relaxation mechanism is detailed. Firtsly, it was
shown that the oscillations in the integrated intensity of the luminescence in the
high magnetic field regime are due to the relaxation process through the Landau
levels of the electron and hole subbands, whereby the substrate orientation has
no influence on these oscillations. Furthermore, it has been shown in the present
study that spin inversion occurs only for the orientation of the GaAs (311)A sur-
face, which is observed both with temperature and power dependence. Finally,
a theoretical framework was created in order to explain the spin inversion, with-
out the need of a conjecture as previously proposed. In the third and final part,
the results of the magnetic control of carrier transfer are presented for the hybrid
samples composed of InAs/GaAs quantum dot - InGaAs/GaAs quantum well
separeted by different GaAs spacer layer. For the thicker spacer, the photolumi-
nescence emission has the same behavior as the reference ones. In comparison,
for the thinner hybrid sample, an increase in the integrated QW intensity was ob-
served with an increasing in magnetic field, which was attributed to a change in

the coupling between QD and QW as well as a change in the carrier dynamics.
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Capitulo 1

Introducao

1.1 Motivacao

Nas dltimas décadas, nanoestruturas semicondutoras tém sido amplamente utiliza-
das com grande sucesso em aplica¢des em diversas tecnologias como detectores, fontes
de luz, armazenamento de dados, entre outros.[1] Embora as nanoestruturas semicon-
dutoras sejam largamente estudadas, um novo avango na manipulagdo e compreensao
das suas propriedades 6pticas, elétricas, vibracionais e de spin estd sendo atingido.
Além disso, com o desenvolvimento das técnicas de crescimentos, nanoestruturas com
alta qualidade podem ser obtidas e novos fendmenos antes previstos podem ser obser-
vados como, por exemplo, a deteccdo do férmion de Majorana.[2]

Com a tendéncia da diminui¢do do tamanho dos transistores devido ao avanco das
técnicas de crescimentos e os processos de micro-fabricagado, abriram-se as portas para
o estudo de nanoestruturas como pogo quantico (QW) e ponto quéntico (QD) que apre-
sentam fendmenos fisicos interessantes, como por exemplo, a quantizagdo dos estados
que oferecem uma variedade de aplicagcdes em dispositivos de alta performance. Atu-
almente, QW sdo utilizados em lasers, detectores e células solares, enquanto que QD em
diodos, televisores e fontes de féton tinicos.[3, 4] Outra aplicacdo que ganhou grande
interesse é o uso do spin do elétron do QD como candidatos a bits quanticos. Neste
sentido, grandes esfor¢os da comunidade cientifica estdo voltados para o desenvol-
vimento de novas estruturas bem como o melhor aproveitamento das propriedades
fisicas que as mesmas podem oferecer. Com base nesse aspecto, devido ao confina-
mento espacial, os mecanismos de relaxacdo de spin podem ser suprimidos e tempos
de relaxacdo de até 1s foram observados.[5] Contudo, os mecanismos de coeréncia e
decoeréncia devem ser estudados para que novos avangos cientificos e tecnolégicos
possam ser alcancados. Neste sentido, esta tese pretende contribuir para a investiga-
¢do dos processos envolvendo a relaxacdo de portadores de cargas e seus spins a partir
de pogos quanticos de GaAs/AlGaAs e estruturas hibridas compostas por pogo quan-
tico de InGaAs/GaAs e ponto quantico de InAs/GaAs, com foco nos mecanismos de

decoeréncia e influéncia da orientagdo cristalina na relaxacdo do spin do éxciton, bem
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como no mecanismo de acoplamento eletronico entre niveis ressonantes entre QD-QW.

1.2 Heterostrutura semicondutora

Uma heteroestrutura semicondutores é composta de diferentes camadas de semi-
condutores cristalinos com diferentes gap energias e/ou diferentes parametros de rede.
Com o uso de avancadas técnicas de crescimentos epitaxiais, como a Epitaxia por Feixe
Molecular (MBE), é possivel crescer camadas tdo finas quanto algumas camadas ato-
micas. O perfil de potencial dessas estruturas pode ser desenhado de forma que suas
aplicagdes sejam realizadas em dispositivos como diodo emissor de luz (LED), células
solares, transistor de efeito de campo (FET), entre outros. Dentre as heteroestruturas
mais estudadas estdo o poco quantico (QW) e o ponto Quantico (QD), que apresentam
confinamento na dire¢do de crescimento nas trés dire¢des espaciais, respectivamente.

Essa tese tem enfoque nessas duas heteroestruturas.

1.2.1 Poco quantico

Poco quantico é um dos tipos de nanoestruturas semicondutoras com dimensao
nanométrica na qual os niveis de energia associados aos portadores de carga sdo quan-
tizados em sub-bandas em uma tinica direcdo. A Figura [1.1/é uma representacdo do
perfil de potencial de um pogo quéntico. Esta estrutura é formada através da jungdo
de um semicondutor de gap menor — o pogo - entre dois outros semicondutores com
energia de gap maior—as barreiras formando o perfil de potencial do tipo pogo quantico
com barreiras de altura finita.[6]

O confinamento dos portadores na direcdo de crescimento leva a formagdo de niveis
de energias discretos tanto para elétrons na banda de condug¢do quanto para buracos
na banda de valéncia. A fungdo de onda correspondente a cada estado quantizado das
energias dos portadores é calculada pela equacdo de Schrodinger. Para solucionar essa
equagdo, primeiramente, separa-se a parte que descreve o movimento dos portadores
nos planos de movimento livre x-y, da parte onde o movimento é confinado (z). A
equagdo de Schrodinger para os estados de elétrons no pogo quéntico pode ser escrita
como:[§]]

¥(x,y,2) = E¥(x,y,2) (1.1)

o,
- [2’”* ViAV(z)

onde m* é a massa efetiva do elétron. A func¢do de onda ¥ pode ser separada em sua
dependéncia em z (diregdo de crescimento) e do movimento livre das componentes do

plano x-y:
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Figura 1.1: Representagdo esquematica da banda de valéncia (BV) em vermelho e da banda de
condugdo (azul) para um QW de GaAs. E a indica¢do dos niveis de energia quantizado para o
elétron (Ej), do buraco pesado (HH;) e o gap de energia (Eg) do GaAs. Adaptado de Ref.[7]

P(x,y,z) = &%) ey g (2) (1.2)
onde ¢(z) satifaz a equagéo:
n d?
- [gﬁ FV(E) | 9(2) = En(2) 13)

Considerando a barreira de potencial do tipo finita, a fungdo de onda associada
ao portador dentro do pogo decai exponencialmente para a regido de barreira, sendo
descrita por uma fungdo periddica do tipo seno ou cosseno no pogo. Ao combinar
a funcdo de onda e a sua derivada nas fronteiras pode-se mostrar que a energia e as

fun¢des de ondas associadas sdo dadas pela solucdo de equagdes transcendentais:

ktant — & (1.4)
2
k.cot% = —k (1.5)

1/2 x 1/2
* £ 2m* (V.—E
onde, k = (2”;2E ) é o valor do vetor de onda dentro do pogo e k = (%)
é o valor do vetor de onda na barreira, paralelos a diregdo de crescimento z. Essas
equagdes podem ser resolvidas numéricamente e a solugdo fornece os niveis de energia

E; e E; para elétrons representados na Figura Com os niveis de energias sendo:
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72k?
2m*

Esse resultado indica que a fun¢do de onda ndo é zero fora do QW. Isso siginifica

Eq(k) = E, + (1.6)

que a uma possibilidade da func¢do de onda da particula ser diferente de zero nas bar-
reiras de AlGaAs. Esta propriedade é fundamental para as estruturas hibridas que

serdo aqui estudadas.

1.2.2 Ponto Quantico

O termo ponto quantico (QD) se refere a estruturas em que o confinamento dos por-
tadores de carga ocorre em todas as dire¢oes espaciais. Tal confinamento tridimensio-
nal leva os pontos quanticos a estados eletronicos andlogos ao de 4tomos, com energia
discreta e densidade de estado do tipo delta para os casos ideias onde um tinico QD é
caracterizado,[8]e, por isso, sdo também chamados de dtomos artificiais.

Os pontos quanticos auto organizados sdo crescidos pela técnica de Stranski-Krastnov,
onde uma fina camada de InAs é crescida no topo do substrato de GaAs. Para a for-
magado dos QDs os pardmetros de rede dos materiais tém que ser diferentes entre si,
variando de 1 e 10%. Devido ao descasamento dos parametros de rede é introduzido
uma tensdo nas interfaces da heterostrutura. Para a heterostruturas semicondutoras de
InAs/GaAs, a deposicdo de InAs sobre o substrato de GaAs gera uma tensdo de, apro-
ximadamente, 7%. Quando atinge uma espessura critica, a tensdo entre as camadas
pode ser minimizada através da formacdo de estruturas similares a ilhas. A mudanca
na superficie pode ser modificada por diversdes fatores, tais como substrato, tempera-
tura de crescimento e cmomposi¢do. Ainda assim, esse método de deposi¢do mesmo
para a heterostrutura com o maior descasamento de rede, a formacdo de uma pequena
camada bidimensional conhecida como wetting layer (WL). Por fim, para ha formacao
do QDs é geralmente depositado sobre as ilhas um filme de material da mesma com-
posigdo do substrato.

1.2.3 Estrutura hibrida Po¢o Quantico - Ponto Quantico

Um tipo de nanoestrutura que tem chamado bastante a atencdo da comunidade ci-
entifica é a hibrida QD-QW, ilustrada na Figura Este tipo de combinacdo consiste
na formacdo de um pogo quantico e de uma camada de pontos quanticos separados
entre si por uma determinada espessura através de uma camada espagante e que ao
mesmo tempo forma a barreira de potencial para o pogo e ponto quanticos. Estes se-
micondutores hibridos apresentam injegdo de spin ultrarrdpidos do QW para o QDs,
detectores infravermelhos, memorias baseada em QD e lasers de cascata quantica.[10-
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Figura 1.2: Ilustracdo da estrutura hibrida formada por um pogo quéntico de InGaAs e ponto
quantico de InAs. Nesta estrutura o estado fundamental do QW foi propositalmente dese-
nhado para ter uma hibridizagao (J) com o terceiro estado excitado do QD. Adaptado de Ref.[9]

13] Em casos como este, 0 pogo quantico tem o papel de ser um reservatério de porta-
dores de carga energeticamente frio para os pontos quanticos, em que o nivelamento
entre os niveis de energia de ambas pode ocorrer de forma ressonante ou ndo. No caso
do tunelamento ressonante o estado fundamental do QW estd alinhado com um dos
estados excitados do QD, cujo resultado observado é o tunelamento muito mais ré-
pido para elétrons do que os buracos, devido a natureza da massa efetiva dos buracos
pesados.

Para o caso do tunelamento ndo ressonante, que ocorre quando a energia do estado
fundamento do QW e estados excitados dos QD nao estido alinhados, o tunelamento
acontece através de emissdo de fonons 6pticos longitudinais (LO) e processos Auger.
Para primeiro mecanismo (emissdo de féonons 6pticos), o elétron deve ceder o excesso
de energia recebido do processo de excitagdo na forma de um féonon LO para os por-
tadores do QW, tunelando entdo para o QD. Este mecanismo torna-se mais eficaz em
baixas poténcias de excitagdo. No segundo mecanismo (processos de Auger), ndo ha
limitagdo para perda de energia, porém, esse processo de tunelamento s6 é notdvel

para altas poténcias de excitacdo.[9} 14, 15]
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1.3 Orientagao cristalina

Todos os semicondutores crescidos através de técnicas epitaxiais tém sua deposicao
sobre um determinado substrato e, portanto, sua superficie é de fundamental impor-
tancia, especialmente quando o crescimento é feito por poucas monocamadas. Como
consequéncia, a estrutura depositada deve apresentar a mesma estrutura cristalina da
orientacdo do substrato, sendo a mais utilizada para semicondutores III-V da tabela
periddica é o plano (100).[16] As propriedades 6pticas, eletronicas e de transportes das
nanoestruturas semicondutoras, em especial dos pogos quénticos, sdo extremamente
dependentes da orientacdo do substrato. Esta propriedade estrutural induz variagdes
significativas em todas as propriedades fisicas das nanoestruturas crescidas, como a
massa efetiva dos buracos da banda de valéncia, inducao de strain nas interfaces, raio
de Bohr do éxciton, alteragdo das propriedades de interface e do confinamento quan-
tico. Portanto, quando os pogos quanticos sdo crescidos em planos ndo convencio-
nais, esses efeitos sdo alterados em relacdo a (100).[17] Para compreender a influéncia
da orientacdo cristalina no crescimento das nanoestruturas semicondutoras e nas suas
propriedades Opticas e elétricas, a Figura |1.3|ilustra a disposi¢do da geometria das li-
gacOes quimicas presente na superficie do substrato de Arseneto de Gdlio (GaAs) em

diferentes orientacoes.

(110) (331) (111)

Figura 1.3: Representacdo das ligagdes quimicas em diferentes planos cristalinos. Adaptado de
Ref.[18]

A Figura|l.3|apresenta a disposi¢do ao longo do plano (100), em que circulos vazios
representam dtomos do grupo III da tabela periddica e circulos preenchidos atomos
do grupo V. Como pode ser visto ao longo da vertical, hd uma sequéncia de ligacdes

duplas e simples que ligam os dtomos de camadas sucessivas. Para a superficie (111),
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a configuragdo entre sucessivas camadas é de ligagdes simples, com ligagdes simples e
duplas em alterndncia entre &tomos das diferentes familias que se ligam entre si. Um
ponto importante a se ressaltar é que as ligagdes para a estrutura (211) apresentam duas
vezes mais sitios com ligacdes pendentes que sitios com ligacdes duplas. Com isso, as
propriedades superficiais da orientacdo (111) prevalecem sobre a (100). Ao analisar
o caso da superficie (311), é possivel observar que esta consiste em ntimero iguais de
sitios com ligagdes pendentes simples e duplas relacionadas, terminando com dtomos
de Ga e As. Sendo assim, as componentes (111) e (100) tem participa¢des equivalen-
tes.[19] Finalmente, quando as superficies sdo terminadas em atomos do grupo III, o
plano cristalino descrito entre parénteses é seguido pela letra “A”, e quando terminado

em atomos do grupo V a letra “B”.

1.4 Fotoluminescéncia e regra de selecao optica

Semicondutores sdo materiais que apresentam gap de energia que podem atingir
até 6 eV.[20] Uma das técnicas mais utilizadas para estudar tais materiais é fotolumi-
nescéncia, que pode ser descrita em 4 etapas como ilustrado na Figura sendo a
primeira a excitagdo, a segunda a relaxagdo por emissdo de fonons, a terceira a terma-

lizacdo e, finalmente, a recombinacéo.

Elétron /

VAVAVAVAV. 2
hv,
@)
Buraco J
k=0

Figura 1.4: Representacdo esquematica do processo de relaxagdo dos portadores por excitacao
Optica.

Na primeira etapa, uma fonte de iluminacdo (laser) com energia maior ou igual ao
gap de energia da estrutura promove elétrons da banda de valéncia para a banda de

conducdo, deixando assim buracos na banda de valéncia. Na segunda etapa, elétrons
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e buracos perdem energia emitindo fonons. Na terceira etapa, os portadores termali-
zam para o minimo da banda de energia formando um par elétron-buraco para entdo
recombinarem emitindo luz. Através da perda de energia da recombina¢do um f6-
ton é emitido e posteriormente analisado contendo toda a informacgéo caracteristica da
estrutura e fornece informagdes valiosas que podem ser usadas para compreender os
mecanismos de coeréncia e decoeréncia dos portadores.

Ap6s a excitagdo de uma estrutura semicondutora de gap de energia direto (GaAs
e InAs), o ponto de menor energia da banda de condugdo BC e o ponto maior energia
da banda de valéncia tem o mesmo momento no ponto I' (k = 0). Assim, as transi¢des
interbandas podem ocorrer sem a contribuicdo de fonons. Se uma fonte luminosa cir-
cularmente polarizada a esquerda (¢~) ou a direita (c"), é absorvida por uma amostra
semicondutora ela induz uma emissao polarizada de mesmo spin. A Figura [1.5ilustra

aregra de selecdo Optica para as estruturas semicondutoras estudadas na presente tese.

BC BC
(a ) m= -1/2 m= +1/2 (b) m= -1/2 m= +1/2

Split-off Split-off

Figura 1.5: Regra de selecdo Optica para os buracos pesados (HH), buracos leves (LH) e split-
off (5O), banda de condugao (BC) e banda de valéncia (BV) para o GaAs (a) bulk e (b) pogo
quantico(QW). Com as respesctivas probalidades de c=. Adaptado de Ref.[21]

Para semicondutores em sua forma bulk Figa), as transigdes possiveis para ot sdo:
(1) buracos pesados da banda de valéncia com m = —3/2 e elétrons da banda de con-
ducdo com m = —1/2, (2) Buracos leve da BV com m = —1/2 e elétrons da BC com
m = 1/2 e, por fim, (3) buracos do split-off (SO) com m = —1/2 e elétrons da BC com
m = 1/2. Na condigdo de E; < iiw < E¢ + Agp os buracos pesados e leves das sub-
bandas sdo excitados simultaneamente por serem degenerados no ponto K = 0. A
densidade de elétrons spin polarizado sendo n+ e n, com S, = +1/2e S, = —1/2,

respectivamente. A polarizacdo de spin pode ser definida como:[22]

ny —n
— 1T (1.7)
ny +mnng
Para o caso de GaAs em sua forma bulk, durante a fotoexcitacdo os portadores sdo

degenerados na proximidade do ponto I' e podem participar na transigdo 6ptica com
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diferentes propabilidade. Onde a probabilidade de transi¢des envolvendo e — HH é 3x
maior do que os e — LH, a probabilidade:

~1-3
~1+3
Ap6s a excitagdo dos portadores, as informagdes relativas ao spin podem ser extrai-

= —50% (1.8)

das a partir das regras de selecdo que devem ser obedecidas e que estdo descrita na
Figura(l.5, bem como a conservagdo de momento angular. Esta tltima estabelece que a
excitacdo com luz polarizada circularmente geram transi¢des apenas com AJs = £1. Se
a amostra é excitada com luz polarizada ¢~ apenas transi¢des do estado dos buracos
pesados (HH) da BV(ms = +3/2) para a BC (J; = +1/2) formam o par e=h.

Para o caso do QW Fig.(1.5b), o confinamento quantico também gera uma quebra
na degenerescéncia do topo da banda de valéncia, separando-a em sub-bandas de bu-
raco leve (m = £1/2) e pesado (m = =£3/2). Esta separacdo ocorre devido a uma
reducdo de simetria translacional na dire¢do de crescimento dos pogos e se d4 de ma-
neira anticrossing, pois a banda de sub-buraco pesado é elevada, enquanto a sub-banda
de buraco leve é rebaixada.[23] Dessa forma, a excitacdo com apenas umas das sub-
bandas é permitida (HH-BC) com uma probabilidade de obter uma polarizacdo de
spin de 100%.

1.5 FExciton em campo magnético

Na presenca de campo magnético externo na dire¢do do crescimento, elétrons e bu-
racos tem seus niveis de energia modificados. Para portadores livres, o campo magné-
tico modifica sua 6rbita e forca os portadores a realizarem um movimento ciclotronico
com frequéncia w, = eB/m* na dire¢do perpendicular ao campo magnético. Além
disso, o campo magnético quebra a degenerescéncia de spin fazendo com que uma
abertura dos niveis de spin seja observada, sendo este fendmeno conhecido com aber-
tura Zeeman. Por fim, a fun¢do de onda do éxciton (e ou ) é afetada na presenca do

campo magnético levando ao efeito conhecido como deslocamento diamagnético.[24]

1.5.1 Niveis de Landau

Quando semicondutores sdo colocados em altos campos magnéticos, a energia dos
portadores livres torna-se quantizada conhecidos como niveis de Landau (LLs). Numa
aproximagdo semi-cldssica. Devido as forcas de Lorentz, em uma aproximacdo semi-
classica, as particulas tém sua trajetéria. alterada e giram em torno do campo magné-

tico externo com frequéncia ciclotronica dada por:

we = eB/m", (1.9)
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do qual pode-se determinar o raio ciclotrénico como sendo:

m*ov v
— = 1.1
e eB we’ (1.10)

Se o elétron completa ao menos um periodo da 6rbita antes de sofrer espalhamento
(we > 1/7, com T sendo o tempo de relaxacdo do momento(espalhamento). A energia
do elétron em altos campos magnéticos tornam-se quantizada. os estados estaciondrios
podem ser considerados como aqueles para os quais a circunferéncia de sua 6rbita é
composta por um ntmero inteiro de comprimentos de onda. Esta condicdo leva os
niveis de energia E = nhiw, (n=1,2,3,..n).

No caso do QW, com campo magnético B na direcdo de crescimento z. A forca de
Lorentz é g7 x B. Consideremos um potencial vetor como A = [0, by, 0], 0 Hamiltoni-

ano da banda de conducéo torna-se:[25]

p?

2m*

e

H=——[py+eA,* + -2 + U(z) + ¢g*upo.B (1.11)

*
2m}

! [iha+eB ]2+_]9§ +U(z) + g*upo.B
* 3. * BY
2m% - 9y g 2m}

Com U(z) sendo o poténcial de confinamento do QW, ¢* o fator-g efetivo.
A fungdo de onda do Hamiltoniano para os niveis de Landau pode ser separada em
termos orbital e de spin. Os auto-valores do termo de spin sdo £1/2¢*ugB. E a fungdo

de onda orbital pode ser separada em 3 partes:

eekyy
¢ =112/ (2)¢(2) (1.12)
A solugdo para z é
2
Hifnl®) = | + Vaw(2)| £2) = Enfn(2 .13

As solugdes dessa equagdo sdo os auto-valores e a func¢do envelope para o QW (B =

0). A solugdo parte x da fungdo de onda do orbital é

2
Hfy ) = { b+ el + cBl? | £(2) = B (114

A equagdo (1.14) é similar a equagdo do oscilador harménico com frequencia w, =
eB/m™* e centro de massa em x = —ic/eB. Dessa forma podemos escrever de forma

simplificada os niveis de Landau como:

E=Ey+ (n+1/2)hw, +1/2¢" upB (1.15)
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onde Ej é o estado de menor energia, n é o nimero quantico do nivel de Landau e
hiw, é a energia de separacdo entre os niveis, ¢* é o fator-g efetivo.

Em baixos campos magnéticos em QW, os elétrons estdo ligados a buracos, o que
impossibilita caracteriza-los como portadores livres. Contudo, os elétrons podem ser
classificados como portadores livres quando o campo magnético aumenta e a energia
ciclotronica se torna superior a energia de ligacdo do par elétron-buraco. Desta forma,
deslocamento de energia da fotoluminescéncia é determinado pelo primeiro nivel de
Landau da Eq[1.15] Em altas poténcias de excitagio mais de um nivel de Landau pode
ser observado experimentalmente na PL.

1.5.2 Efeito Zeeman

A aplica¢do do campo magnético externo paralelo a dire¢do de crescimento quebra
a degenerescéncia dos estados de spin 1 e |. A abertura em energia entre os dois niveis
¢ dada pela seguinte expressao:

AEz = gepB, (1.16)

onde g, é o fator-g de Lande e 5 é o magnéton de Bohr.

O fator-g é adimensional e ele determina qudo forte sera a abertura dos niveis sob
a influéncia de campo magnético e o seu sinal determina qual o estado é o de menor
energia. Em semicondutores o fator-g pode ser determinado através de medidas de
fotoluminescéncia com um campo magnético externo aplicado. Através da medida
de PL polarizada o fator-g, do éxciton pode ser determinado, no qual a abertura dos
niveis de energia pode ser experimentalmente observada, sendo uma combinac¢do dos

fatores g dos elétrons e buracos (gex = ge + gn)-

1.5.3 Deslocamento diamagnético

Em um baixo campo magnético aplicado a energia do éxciton aumenta quadrati-
camente. Caso a energia do deslocamento diamagnético seja maior que a energia de
ligacdo a dependéncia com o campo magnético sofre alteragdo. De modo geral, a ener-

gia do éxciton varia de acordo com:[26]

Et(B) = Eo + &exttBB + 14ia B, (1.17)

onde E, é a energia do éxciton, g, é o fator-g do éxciton e y,;, é o coeficiente diamag-
nético. O termo de dependéncia linear (B) estd relacionado a abertura Zeeman. Dessa

forma, é possivel escrever o deslocamento diamagnético como:

AETi = ’)/diaBz. (118)



Capitulo 1. Introdugdo 29

O valor de 74, € uma constante especifica do material. O deslocamento diamagnético
pode ser observado nos espectros de PL com aplicagdo de campo magnético externo
e caracterizado como um deslocamento para o azul(blueshift) da energia, em outras
palavras o campo magnético aumenta a energia de confinamento. Vale ressaltar que os
outros fatores como qualidade da amostra (nivel de defeitos) e tipo de heterostrutura
(QD ou QW) podem modificar o deslocamento diamagnético.[27]]

Dado os conceitos basicos relacionados a este trabalho, os préximos capitulos se-
rdo descritos como segue. No capitulo 2 é apresentado as técnicas experimentais desta
tese. Primeiramente, é realizada uma descrigdo das amostras que foram analisadas.
Entdo, sdo apresentadas as técnicas experimentais de caracterizagdo 6ptica e de spin. O
capitulo 3 apresenta os resultados para o QW de GaAs com orientagdo cristalina (100)
em que serdo representados os principais mecanismos de decoeréncia do éxciton e a
tentativa de manipulacdo da coeréncia com campo magnético. Os resultados da in-
fluéncia do substrato na relaxagdo de spin estdo apresentados no capitulo 4, bem como
o0 mecanismo de magneto-absor¢do e a inversdo da polarizacdo de spin. No capitulo 5
estdao descritos os resultados das amostras hibridas de QD-QW, com discussao sobre o
papel do campo magnético no mecanismo de transferéncia de cargas e no mecanismo
de acoplamento das nanoestruturas. Por fim, o capitulo 6 apresenta as considerac¢des
finais desta tese e as contribui¢des cientificas obtidas.
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Capitulo 2

Detalhes experimentais

Este capitulo descreve as principais técnicas experimentais utilizadas nesta tese.
Para melhor compreensdo, duas partes sdo apresentadas: (I) Descricdo das amostras
estudadas (topico 2.1), com detalhes da (II) técnica de caracterizagdo Optica empre-
gada(topico 2.2).

2.1 Amostras

As nanoestruturas estudadas nessa tese foram crescidas no Instituto de Nanoci-
éncias e Engenharia da Universidade de Arkansas - U.S.A. No total foram crescidos
dois conjuntos de amostras para diferentes propésitos: (I) Nanoestrutura de multi-
plos pogos quanticos (MQW) baseada nas ligas GaAs/AlGaAs e (II) estruturas hibri-
das de ponto quantico e poco quantico (QD-QW) com composicdo de InAs/GaAs e
InGaAs/GaAs, respectivamente.

O primeiro conjunto de amostras de multiplos pogos quanticos de GaAs foi crescido
utilizando um equipamento Riber 32P de epitaxia por feixe molecular (MBE). No total
foram crescidas duas amostras simultdneamente nos substratos de GaAs com planos
cristalinos (100) e (311)A. Os substratos foram aquecidos a uma temperatura de 600
°C com um fluxo de As/Ga com razdo de 15. A taxa de crescimento das camadas foi
controlada utilizando a técnica de RHEED e mantida em 0,5 ML /s sobre o substrato
(100). A estrutura da amostra estd apresentada na Fig2.1 Uma camada buffer de GaAs
de 0,3 um foi crescida seguida pelo pogo quantico de GaAs com largura de 5,5 nm e
as barreiras de Alj 35Gag g4As com 30 nm de espessura. A estrutura de pogo contém 20
unidades, sendo finalizados com um cap layer de 6 nm.

O segundo conjunto de estruturas é composto por um total de 4 amostras, sendo
duas estruturas hibridas de QD-QW e duas amostras de referéncia. As estruturas fo-
ram planejadas de maneira que a emissao de fotoluminescéncia do estado fundamental
do QW e o estado fundamental do QD estejam espectralmente separadas, mas o ter-
ceiro estado excitado do QD encontra-se em ressonancia com o nivel fundamental do

QW. Dessa forma, o tunelamento de portadores entre 0 QW e QD ocorre de maneira
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Alo,36Gao,64As 30 nm

GaAs 5,5nm 20x
Alo,36Gao0,64As 30 nm
GaAs buffer 0,3 um
Substrato GaAs Orientagao (100) ou (311)

Figura 2.1: Representacdo esquemaética das amostras de pogo quantico de GaAs com barreiras
de Alp36Ga0.64As depositados em substratos com orientagdo cristalina (100) ou (311).

coerente e pode ser controlado por parametros externos. Estas estruturas hibridas tam-
bém foram crescidas por MBE em substrato de GaAs (100), com uma camada buffer de
300 nm de GaAs depositada em temperatura de 580 °C para suavizar a superficie do
substrato. A temperatura foi entdo reduzida para 530 °C para o crescimento do pogo
quantico de Ing13GaggsAs com largura de 14 nm. Na sequéncia, uma camada espa-
cante com 2 ou 20 nm de GaAs foi crescida. Posteriormente, foram depositadas duas
monocamadas de InAs, seguidos pela formacdo do QD, e finalmente 50 nm de cap layer
foram crescidos, como ilustrado na Figura Além disso, duas amostras de referéncia
foram crescidas, uma contendo apenas QDs e outra com QW utilizando-se as mesmas

condigdes de crescimento das amostras hibridas, como ilustrado na Fig[2.2]

QD REF QW REF
=QD InAs . o
QD QW -20 nm QD-QW -2 nm

QD InAs QD InAs
QW InGaAs
QW InGaAs

Figura 2.2: Representacdo esquemadtica da amostras hibrida. (a) QD de InAs referéncia; (b) QW
de InGaAs de referéncia; (c) estrutura hibrida de 20 nm e (d) estrutura hibrida 2 nm.
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2.2 Caracterizagao experimental

Nesta secdo sera apresentado o sefup experimental e a técnica de caracterizagdo
Optica utilizada para o desenvolvimento desta tese de doutorado, em que todos os
estudos foram feitos utilizando um magneto-criostato associado a técnica de fotolumi-
nescéncia. O principio de excitacdo e detec¢do do sinal das amostras foi realizado com

a técnica de microscopia confocal.

2.2.1 Setup experimental

Os resultados experimentais apresentados nessa tese foram realizados no setup ex-
perimental descrito esquematicamente na Figura consistindo de um criostato de
ciclo fechado com um acesso via 6ptica livre. O criostato é equipado com uma bobina
supercondutora capaz de aplicar campos magnéticos de até 9 T. A amostra é fixada em
uma base metalica de ouro em um chip apropriado para a condugédo térmica. Apds o
preparo, o chip é inserido no porta amostras sobre microposicionadores piezoelétricos
que permitem o controle espacial em x, y e z, com resolugdo de até 10 nm e desloca-
mento total de até 5 mm. A amostra permanece em uma posicdo central onde o campo

magnético é uniforme e perpendicular ao plano da amostra (geometria Faraday).

d Sistema de
\ inspegao

v

== Espelho dicroico

(removivel)

Sistema de
imageamentc

D Espelho

\ Glan-Taylor

b 2

lJaneIa optica

[ttoDRVlOOO
N

Figura 2.3: Lado esquerdo: Representacdo esquematica do criostato attoDry1000. Lado direito:
Ilustragdo da 6ptica associada ao microscépio confocal para as medidas de fotoluminescéncia.

A principal parte do setup experimental é a pequena mesa 6ptica localizada no topo
do criostato, em que as linhas em vermelho indicam o caminho 6ptico da excitagdo e
a linha em verde representa o caminho da deteccdo do sinal emitido pela amostra. A
seguir, serdo descrito em detalhes cada componente 6ptico e sua fungdo para a detecgdo
das componentes de spin.
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2.2.2 Microscopia confocal

A microsccopia confocal é uma técnica de imageamento com objetivo de aumentar
a resolucdo e o contraste 6ptico através do uso de uma fonte luminosa focalizada em
um didmetro limitado pela difracdo da luz e do uso de um pinhole para coletar o sinal
apenas do ponto focal e rejeitar a luz originada dos entornos deste ponto. Na espec-
troscopia por micro-fotoluminescéncia o microscopio confocal é utilizado para coletar
a luminescéncia do plano focal aumentando a resolugdo espacial do setup experimen-
tal.[28, 29]

Neste trabalho, o microscépio confocal pode ser separado em duas partes principais
como ilustrado na Figura a de excitagdo, dedicada a enviar a fonte luminosa (laser)
e a detec¢do para coletar a luz emitida (luminescéncia) pela amostra. A combinagdo
desses dois canais é realizada utilizando janelas 6pticas constituidas de quartzo, que
refletem 7% da luz incidente e transmitem 93% da luz originada pela amostra, quando
posicionadas em um angulo de noventa graus em relagdo ao plano de incidéncia da luz.
Neste setup, também é feito uso de um divisor de feixes, de um LED e uma CCD para
formar o canal de inspecdo, o qual é utilizado para o alinhamento dos feixes através da

sobreposicdo dos canais de excitacdo e detecgdo.

Excitacao Emissio
Detector
Pinholes |-mm memm =
|
Janela
) Optica
Laser I
Lente |
Objetiva

Amostra 3D

Ponto Focal

Figura 2.4: Principio da microscopia confocal adaptada para micro-fotoluminescéncia. Os pi-

nholes sdo os core da fibra 6ptica. Em azul observa-se o caminho do feixe, enquanto que a

deteccdo, em verde, capta apenas a luz emitida do ponto focal. A sobreposi¢do do caminho da

excitagdo e detecgdo deve ser o mais precisa possivel para coletar a méxima emissdo provocada
pela excitacdo no ponto focal. (adaptado de Ibidi)[30]
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A mesa 6ptica apresentada na Figura apresenta o caminho 6ptico descrito na
cabeca do microscépio confocal. Neste sistema, utilizamos um total de 4 caminhos
Opticos independentes: Dois de excitagdo, um de detec¢do e um canal extra utilizado

para imageamento e inspeg¢do da superficie da amostra.
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Figura 2.5: Ilustragdo da cabega do microscépio localizado sobre o criostato. No total 4 ca-

nais independentes sdo utilizados, sdo eles: Excitacdo (I), deteccao(Il), inspecdo (III) e ima-

geamento/inspe¢ao(IV). Destacado em vermelho e verde os canais de excitagdo e detecgdo,
respectivamente.

O caminho para excitacdo comeca pela fonte luminosa (laser). A luz linearmente
polarizada é guiada até a mesa Optica por fibras do tipo mono-modo, com uma lente
asférica utilizada para colimar o feixe com aproximadamente 5 mm de diametro. Dois
espelhos sdo utilizados para guiar o feixe em linha reta na dire¢cdo da primeira janela
Optica (que atua como divisor de feixes). O feixe de laser atravessa entdo uma placa
de A/2 e posteriomente um polarizador linear Glan-Taylor. O uso da placa de A/2 é
para alinhar a polariza¢do do laser com a polariza¢do desejada para excitagdo, seja ela
linearmente polarizada paralela ao plano da mesa, ou perpendicular ao mesmo plano.
Neste trabalho, foi utilizado uma polarizagdo linear perpendicular ao plano da mesa,
a qual foi denominada como componente S. Apés a reflexdo do feixe pelo divisor, os
dois ultimos espelhos direcionam o feixe de laser para a janela do criostato, que em
seguida é focalizado na amostra por uma lente objetiva com abertura numérica de

0,68. Nesta tese a polarizagdo de excitagdo sempre foi linear, mas caso seja necesséario a
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excitagdo circular, é possivel posicionar uma placa de A /4 ap6s o tltimo espelho antes
do criostato para obtencdo da excitagdo circular a direita ou esquerda.

A luz emitida pela amostra é entdo coletada pela mesma lente objetiva. O feixe de
luz é refletido pelos dois espelhos e transmitido através das duas janelas dpticas posi-
cionadas em 90° entre si, desta forma, as componentes de polarizagdo perpendiculares
sdo invertidas entre si entre as duas janelas, e os seus efeitos na polarizacdo da luz emi-
tida pela amostra sio mutuamente cancelados. Posteriormente, a luz emitida atravessa
a placa de A/4 e o polarizador linear Glan-Taylor, permitindo assim a anélise da polari-
zagdo. Ainda, o polarizador linear é colocado em 90° em relacdo a polarizagdo do canal
de excitagdo, minimizando a transmissdo do laser retrorefletido pela amostra. Além
disso, é feito uso de um filtro passa banda para filtrar o laser e coletar apenas o sinal
da luminescéncia originada pela amostra. Finalmente, a luminescéncia é direcionada
para o espectrdmetro por meio de uma fibra multimodo com 50 ym. Para situa¢des que
requerem o maximo de rejei¢do de luz fora do foco, uma fibra mono modo de 5 ym de
core pode ser usada permitindo assim a obten¢do da maxima confocalidade possivel.

Como a resolugéo espacial do microscépio depende principalmente das caracteris-
ticas da lente objetiva que focaliza o feixe na amostra, neste sistema foi feito uso de
uma lente asférica com abertura numérica de 0,68 e distancia focal de 1.6 mm. Consi-
derando o critério de Rayleigh, estima-se que o spot do laser na amostra seja de ~ 1ym.
Como o pinhole deste microscépio confocal é o préprio core da fibra 6ptica, é impor-
tante reconhecer as limitacoes do sistema. Para estudar amostras uniformes como as
utilizadas nesta tese a fibra multi-modo é suficiente, oferencendo uma coleta de luz

espalhada maior do que o préprio didmetro da excitagao.

2.2.3 Calibracao da polarizacao

Para as medidas de polarizagdo de spin, o controle preciso do grau de fidelidade
da polarizagdo da luz de excitagdo e detec¢do se faz necessério. O grau de polarizagdo
circular (DCP) da emissdo das amostras é caracterizada por:

ot o
DCP = % (2.1)
onde I e I” sdo as intensidades integradas das componentes de polarizacdo circular.

A caracterizagdo dos canais de excitacao e deteccdo tem caminhos diferentes. Para
a excitacdo, ap0s passar pelo polarizador linear, uma fragdo da luz linearmente pola-
rizada é refletida pela janela 6ptica. Em seguida, uma placa de A/4 é posicionada a
45° em relagdo ao eixo da luz linearmente polarizada e, por fim, um polarizador linear
é utilizado como analisador. No canal de detecgdo, tanto o polarizador linear como

a placa de A/4 sdo posicionados anteriormente as janelas Opticas e a luz transmitida
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através das janelas passam pelo analisador (polarizador linear). Em ambos os casos
o analisador posicionado ap6s o ultimo espelho antes a janela de acesso ao criostato
varia entre 0 e 360°.

A figura[2.6|apresenta a medida de caracterizagdo da polarizagdo tanto para o canal
da excitagdo como para o da detecgdo. A escolha da posicdo das janelas 6pticas foi
propositadamente de modo que seus planos estejam em 90° entre si, invertendo assim
as componentes S e P entre uma janela e outra, cujo resultado final é o cancelamento
de qualquer desvio de polarizagdo provocado pela préprias janelas. O gréfico foi mon-
tado em escala polar para identificar visualmente alguma alteragdo na polarizagao cir-
cular. Nota-se que tanto para a excitagdo quanto para a detec¢do, as intensidades sdo
praticamente equivalentes, tendo um pequeno desvio para o canal da excitagdo. Isto
é um indicativo de que a caracterizagdo de spin polarizada apresentada nessa tese é

altamente confidvel e com precisdes superiores a 98%.
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Figura 2.6: Caracterizagdo da polarizagdo da luz transmitida pelo setup experimental apds as
janelas 6pticas. Em vermelho os resultados para a detec¢do e em preto para a excitagdo.



37

Capitulo 3

Andlise dependente do Spin nos
processos de decoeréncia homogénea e
ndao homogeénea de éxcitons sob campos

magnéticos

Adaptado de:

V. Laurindo, Jr., E. D. Guarin Castro, G. M. Jacobsen, E. R. C. de Oliveira, J. E M.
Domenegueti, B. Alén, Yu. I. Mazur, G. ]. Salamo, G. E. Marques, E. Marega, Jr., M. D.
Teodoro, and V. Lopez-Richard

"Spin-dependent analysis of homogeneous and inhomogeneous exciton decohe-
rence in magnetic fields"

Phys. Rev. B 105, 045414 (2022)

3.1 Resumo

Neste capitulo sera discutido os efeitos combinados da poténcia de excitagdo 6ptica,
rugosidade entre as interfaces, temperatura da rede cristalina e do campo magnético
aplicado na coeréncia de spin dos estados excitdnicos em pogos quanticos multiplos de
GaAs/AlGaAs. Para baixas poténcias de excitagdo e temperatura da rede cristalina en-
tre 4 e 50 K, o espalhamento por fonons actisticos e a interacdo de curto alcance sdo os
principais mecanismos de decoeréncia. Além disso, as flutua¢des de potencial do gap
de energia tornam-se relevante neste intervalo de temperatura e poténcia, onde conse-
guimos extrair a partir da largura de linha a meia altura (FWHM) as contribuic¢des da
decoeréncia. Através da magneto fotoluminescéncia com polarizagdo circular revelou-
se um aumento ndo monotdnico da intensidade integrada para uma das componentes
de spin em baixos campos magnéticos. Esse efeito foi descrito como uma competicdo
entre interacdes de curto alcance e espalhamento via spin-flip, modulados pelo tempo

de relaxacdo do momento.
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3.2 Introducao

O spin eletrdonico em semicondutores tornou-se um potencial candidato para o de-
senvolvimento da spintronica e tecnologias de informacgdo quantica.[31} 32] Isso tem
sido estudado em uma variedade de semicondutores que abrangem as conhecidas li-
gas III-V, II-VI e mais recentemente monocamadas de dicalcogenetos de metais de tran-
sigdo [33-36] e grande esforco tem sido devotado para controlar e aumentar o tempo
de coeréncia de spin. [37-39]

No regime de excitagdo 6ptica ndo ressonante, portadores de spin foto-gerados per-
dem energia através de processos de espalhamento seguido pela recombinagédo radia-
tiva do éxciton. Esse processo de fotoluminescéncia (PL) é mediado por mecanismos de
decoeréncia que alargam a largura de linha da emissdo 6ptica do éxciton, fornecendo
informagédo sobre o tempo no qual o éxciton pode ser coerentemente manipulado. [40]
Sob a aplicagdo de campo magnético externo, o confinamento adicional no plano x-y
pode favorecer os processos de espalhamento. Além disso, um aumento do tempo de
relaxagdo de spin do éxciton [41] pode levar a formacdo de coeréncia espontanea. [42-
45| Portanto, compreender como e em qual condi¢do diferentes mecanismos de decoe-
réncia do éxciton sdo acionados é de vital importancia. Para responder essas questdes,
neste capitulo foram investigados os processos de relaxacdo do éxciton e o efeito de
um campo magnético externo no ajuste da coeréncia de spin em pogos quanticos. Re-
duzindo a temperatura da rede e para baixas poténcias de excita¢do, a presenca de
flutuagdes de potencial do gap estabiliza a temperatura efetiva dos portadores a valo-
res maiores que a temperatura da rede cristalina. Aplicando campo magnético nesse
regime, a coeréncia de spin do éxciton pode ser manipulada. Nesse caso, a combina-
¢do de intera¢des de curto alcance e espalhamento através de spin-flip sdo os principais

mecanismos de decoerencia, como demostrado por nossas simulagdes.

3.3 Setup experimental e amostra

Uma heteroestrutura de multiplos pogos quanticos (MQW) foi crescida via epitaxia
de feixe molecular em um substrato semi-isolante, e consiste de 20 QWs com largura do
pogo de 55 Ae com barreira de Alp36Gag eaAs com largura de 3004, espessa o suficiente
para evitar o tunelamento entre os QWs. As medidas de PL foram realizadas em tem-
peraturas que variam entre 3,6 K até 80 K por meio de um microscépio confocal com
a amostra colocada dentro de um criostato magnéto-6ptico. Campos magnéticos de
até 6 T foram aplicados em temperaturas criogénicas. Um laser de diodo linearmente
polarizado foi utilizado como fonte de excita¢do (A = 730 nm) com spot na amostra de
aproximadamente 1 ym de didmetro. Um conjunto de polarizadores e placas de on-

das foram utilizados para identificar as componentes de emissdo 6ptica circularmente
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polarizada a direita (c") e circularmente polarizada & esquerda (¢~) da amostra, as
quais foram aopladas em uma fibra 6ptica de 50 ym de diamétro, dispersadas em um
espectrometro de 75 cm e detectadas por uma CCD de silicio.

3.4 Temperatura efetiva dos portadores

Os espectros de PL obtidos para diferentes poténcia de excitacdo a uma tempera-
tura fixa de T = 3,6 K sdo mostrados na FigB3.Ta. A principal emissdo com pico em
1,615 eVesta associada a transigdo elétron-buraco, nomeada e-hh, corresponde a re-
combinagdo do estado excitdnico fundamental 1s [46]. Em altas poténcias de excitacdo

outra emissdo em 1,625 eV, nomeada e-hhl, associada ao éxciton 2s é observada. [46,
47
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Figura 3.1: (a) Espectros de emissdo da PL para diferentes densidades de poténcia a tempera-

tura da rede cristalina de 3,6 K. b) Inverso da temperatura efetiva dos portadores em funcao

da densidade de fluxo normalizada F. As linhas sélidas simulam a variagdo da temperatura
efetiva através do espalhamento por féonons LO.

Dentro da aproximacdo de banda parabdlica, a intensidade da PL (L) em pogos

quanticos pode ser calculada como sendo proporcional:[23]]

L o (up| - p |ue)? D(hw, Te, Th), (3.1)

onde (up| #l - p |ue)? é 0 elemento da matrix dipolar e
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D(hw,Te, Tp) = 7’;;2 D (Eg +ES+ :Z—ZS, Te) o (E{l - Z—;g, Th> H(E), (3.2)
sendo fiw a energia do féton emitido e f;P(E, T) a fungdo de distribuigdo de Fermi-
Dirac para o subsistemas de elétron e buraco (i =e,h) com a temperatura efetiva T, e Tj,,
e o potencial quimico pe e —uy, respectivamente. Os potenciais quimicos sdo medidos
a partir do topo da banda de valéncia. A massa reduzida é m, = memy, / (me + my,),
H(E) é a fungdo degrau , e & = hw — (Eg + ES + EI') com E4 com sendo o gap e Ei(h) a
energia do estado fundamental para elétrons e buracos.

Como pode ser observado na Fig[3.1(a), o lado de maior energia do espectro de
PL possui uma assimetria, cuja distribuicdo de Fermi-Dirac pode ser aproximada da

funcdo de Boltzmann,

E —
FD B H
u (E, T)|}h;];#>>1 - f (E, T) = exp <_ kBT ) ’ (3-3)

e a qualidade dessa aproximagao pode ser verificada usando como referéncia a redugdo
relativa da funcéo distribuicdo independentemente da posigao do potencial quimico y.
Isso pode ser facilmente demostrado através de,

fP(E,T) ~ fP(E,T)

100% < 10% 4
o(ET) 00% < 10%, (3.4)

uma vez que fiP(E,T) < 1/11. Portanto, a reducdo relativa de pelo menos uma or-

I3
dem de grandeza, onde llfD(E, T) = 1 por si s6 garante uma discrepéancia abaixo de
10% da aproximacdo de Boltzmann em relagdo a distribui¢cdo de Fermi-Dirac. Sob tal

aproximagao, a Eq[3.2]segue como,

Eg+ ES+ & — Eh 4 Ig 4
D(hw, Te, Ty) = ﬂexp (_ g 177 e P‘e> exp <_ 17T my, P‘h) H(E),
7T

hz kg Te kBTh
(3.5)
e a intensidade torna-se proporcional a
hiw
L(hw) <exp | — 3.6
(o) exexp ( kBTeff> G0

com (Togg) ! = my[(meTe) ™! + (myTy) ~!] sendo a temperatura efetiva do par e-h. Uma
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discussdo da natureza da T e as fontes que contribuem podem ser encontradas na
ref [48]. Embora esta referéncia indique a possibilidade dos subsistemas de elétrons
e buracos ndo estarem termalizados,[23, 48] e pelo fato das amostras estudadas ndo
serem dopadas, ndo temos motivos para assumir que a temperatura dos portadores

(elétrons e buracos) sejam diferentes, entdo Te = Ty, = Teg-

104 1 1 I 1 1 1 I 1 .
. 60 X
@ 5
§2 ~
©°10° .

@®

A 40 %
§1o2 s
©

@ 3
510 120 §
£ = = = Boltzmann g-
= 2 ((b)

10° P=60W/cm 2

1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 0

160 162 164 O 20 40 60
Energia (eV) Temperatura da rede, T, (K)

Figura 3.2: (a) Espectro de PL para diferentes temperaturas da rede cristalina a uma densi-

dade de poténcia constante de 60 W/cm?. O lado de maior energia da transi¢oes e-hh e e-hh1

foram ajustadas usando a fun¢do de Boltzmann (linhas tracejadas). b) Temperatura efetiva

para a transi¢do e-hh e e-hh1l em fung¢do da temperatura da rede. A linha preta representa os
portadores termalizados com a rede cristalina (Te¢s = T1).

Seguindo a aproximag¢do demostrada acima, a da cauda PL em alta energia e-hh
na Fig[3.Ta (linhas tracejadas preta) pode ser descrita como uma fungdo de distribui-
¢do Boltzmann, como indicado na Eq. O inverso T.¢ extraido da cauda de maior
energia para a emissdo e-hh é apresentado na Fig[3.1lp em funcio da densidade de
fluxo do féton definida como F = P/fiw;, com P sendo a densidade de poténcia e fiw;
a energia do laser. Na Fig[3.1p, a densidade de fluxo foi normalizada em relagdo ao
méximo valor experimental, F = F/Fqax para duas temperaturas da rede cristalina.
Quando o espalhamento por fonon longitudinal opticos (LO) é o processo de relaxa-
cdo de energia mais eficiente, a relacdo F o« exp{[—hwro/ (kpTes)]} € esperada, com
hwro = 36,5 meV sendo a energia do fonon-LO GaAs. [49] Como descrito na Fig
pelas linhas sélidas, ha uma boa concordancia entre o ajuste e os dados experimentais
para altos valores de incidéncia de fétons (F > 1073). Em baixas poténcias de exci-
tacdo a temperatura efetiva desvia dessa tendéncia, estabilizando em valores de 17 K
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para Ty, = 3,6 Ke 19 Kpara Ty, = 10 K. Isso indica uma reducdo do espalhamento atra-
vés de fonon-LO, aumentando a contribuicdo relativa da intera¢do portador-portador
a qual estabiliza a temperatura efetiva. [50] Como serd demostrado abaixo, essa di-
minui¢do é acionada em um regime onde as flutuagdes de potencial provocadas pela
rugosidade na interface de GaAs/AlGaAs [51] tem um papel fundamental. [52]

O espectro de PL obtido com densidade de poténcia de 60 W/cm? é apresentado
na Fig[3.2h para vérias temperaturas da rede. Nesse caso, a emissdo e-hhl é obser-
vada e Ty é mostrado na Fig[3.2b para ambas as emissdes e-h e e-hhl em funcao da
temperatura da rede cristalina. A condi¢do de termalizagdo com a temperatura da
rede, To¢ = T, também é representada. Os estados excitados apresentam temperatura
efetiva maior que o estado fundamental e, aumentando a temperatura Ty, uma maior
termalizagdo com a rede cristalina é observada. Para temperaturas maiores que 25K,
ocorre o aparecimento de uma nova transigao 6ptica préximo de 1,620 eV que impede
a extragdo de valores confidveis de Teg. A estabilizagdo da temperatura efetiva em
baixa temperatura da rede indica uma diminui¢do da relaxagdo através de processos

mediados por fonons que impedem a termalizagdo com a rede cristalina.

3.5 Flutuac¢oes de potencial

Para acessar os diferentes papéis relativos aos mecanismos de decoeréncia, a lar-
gura de linha a meia altura (FWHM) do espectro de emissdo pode ser investigada.
Embora a perda de coeréncia por processos irreversiveis no tempo podem ser ma-
peados analisando como a FWHM varia com a temperatura e campos externos, esse
parametro pode ser afetado devido as flutuagdes de potencial da variacdo espacial das
fontes de luz (Excitons nesse caso). Portanto, o papel desempenhado pelas flutuagdes
de potencial deve ser determinado. Para compreender esse efeito, a temperatura da
rede cristalina e sua dependéncia com a posi¢do do pico da transi¢do e-hh é apresen-
tada na Fig[3.3a para duas densidades de poténcias de lasers junto com as simulagdes
usando a expressdo modificada do modelo de Passler-p, onde os dois tltimos termos
do lado direito foram adicionados considerando a energia devido ao confinamento do

elétron e buraco no pogo quantico, [53]

Q) 2T\ 7
EP(TL):Eg—”‘7 H(FL) —1| + E$ +Eb, (3.7)

onde E, é a energia de gap em T, = 0K, e ES + El' = 98 meV é a energia extra devido
ao confinamento no QW, & = 5,405 x 10~ 4 eV /K, [54] ® = hw;o/kg com hwrp = 36
meV para GaAs, enquanto p = 2,5 para 60 W/ cm?® e p = 2,45 para 2 x 10*W/ cm? é 0

parametro relacionado ao formato da fungdo elétron-fonon espectral. [53,55] O desvio
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Figura 3.3: (a)Posicdo do pico de energia da PL (E,) em funcdo da temperatura para densi-
dade de poténcia do laser de 2 x 10*W/cm? e 60 W/cm?. As linhas apresentam as simulacoes

baseadas na Eq. A dependéncia com a temperatura de /AEpkgTy ~ 0/1 — B para (b)
P =2 x10*W/cm? e (c) P = 60 W/cm?. Sdo apresentadas as simulag¢des em linhas azuis obti-

das usando as fungdes degrais ¢ (linha espessa pontilhada) e (1 — 5)1/ 2 (linha fina pontilhada).

AE, dos resultados experimentais e tedricos é relacionado as flutuagdes de potenciais
provocada pela rugosidade na interface. [55] Em baixas temperaturas, os éxcitons
podem ser aprisionados nessas flutuagoes e, aumentando 17, difundem e recombinam
radiativamente a partir de estados de mais alta energia. [56] Aumentando a densidade
de poténcia do laser, [55] as flutuagdes de potencial sdo blindadas pelo preenchimento
eletronico, diminuindo assim AE,, como mostrado na Fig. a, b e c. Esses efei-
tos podem ser analisados utilizando o modelo proposto na Ref.[57], o qual descreve a

intensidade da emissdo como fungdo da energia do féton E, como

B Eq — E+ Bo?/kgTL\ , E — o — BE;g p*o?
p(E) = erfc ( N ) E”exp (— KsTr + 2(kBTL)2) , (3.8)

onde ¢ é o desvio padrdo das flutuagdes de potencial local [55, 58], e B = [1 +
(Au/Ag)* 712 € (0,1], depende da razdo entre comprimento caracteristico do trans-
porte dos portadores A, em relagdo a escala de comprimento das flutuagdes de poten-

cial A¢, e indica a eficiéncia do aprisionamento dos portadores. f — 0 corresponde a
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Figura 3.4: a) Representacdo esquematica das larguras caracteristicas das flutuagdes de poten-
cial, A, e Ag comparada com o raio excitdnico 7exc.b) Dependéncia da temperatura com a razdo
calculada A, /Ag obtidas para Fig[3.3]

pequenas flutuac¢des de potencial (aprisionamento ineficiente) e B = 1 grandes flutua-
¢Oes (aprisionamento eficiente). Isso é esquematicamente demostrado na Fig[3.4a.

Para altos valores da fungéo de erro complementar simplificada, erfc(&) ~ exp (—52) /¢,
[59], a intensidade da emissdo descrita pela|3.8| tornam-se proporcional a

2
Eg— 5 (1- )~ E

$(E) xexp | — 552 . (3.9)

Portanto, em baixas temperaturas a contribui¢cdo para a FWHM é determinada pelo
desvio padrao das flutuagdes de potencial como W, = 2v/21In2 - ¢, enquanto AE, pode
ser aproximado como ,

o
AE,(Ty) ~ E(l — B). (3.10)

Ap0s extrair a diferenca entre a Eq. e os dados experimentais, o valor de /AE, (T )kgT1, =
o/1— B é apresentado na Fig,c para poténcias de P = 2 x 10* W/ cm®e P =
60 W/cm?, respectivamente, mostrando uma comportamento ndo monotdnico entre
4 e 50 K. O valor experimental da FWHM foi obtido através de um ajuste gaussi-
ano do espectro de emissdo e-hh como funcdo da Ti, para a poténcia aplicada de
P = 60 W/cm?. Neste caso, uma projecio no intervalo de temperatura onde os efei-
tos da flutuagdes de potencial sdo mais evidentes. Como a densidade de poténcia e
a temperatura afetam a maneira como as ﬂutuagf)es sdo rastreadas, ambas podem ser
ajustadas também com os valores efetivos de o e f. O aumento da poténcia ou da

temperatura resulta em uma aparente homogeneizagdo das flutuagdes de potencial,
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Figura 3.5: a) FWHM em funcdo da temperatura da rede cristalina para a transi¢do e-hh e
P =60W/ cmz(pontos). A simulagdo apresentada da FWHM considera as contribuigdes ho-
mogénea e ndo homogeénea (linha laranja). A fungdo usada ¢(Tr) na simulagdo estd no inset
da Fig. b) O espectro simulado da PL com o mesmo ¢ e § para T, = 4 K (linha azul) e
Ty = 20 K (linha vermelha), obtida usando a Eq.3.8|e fungdo Gaussiana (linhas tracejadas) de

acordo com Eq.

reduzindo ¢ enquanto favorece a difusdo dos éxcitons resultando em uma diminuigao
de B. Portanto, assumindo ¢ e B como fung¢des degrais suaves com o0 méximo o e 8
para Ty, — 0, logo o (linhas tracejadas) diminuem com um aumento de T;, enquanto
que \/m (linhas pontilhadas) aumenta, como ilustrada na Fig,c. O produto
0+/1— B é representado (linha azul) reproduzindo o comportamento ndo monotdnico
\/AEp(Ty)kgTy, até proximo de temperatura entre 40 K e 50 K. A fungéo para simular
B com dependéncia da temperatura é a mesma utilizada nas Fig{3.3b,c e isso permite
extrair a razdo A, /Ay descrita na Fig[3.4p, sugerindo, entdo, uma diminuigdo do apri-
sionamento com o aumento da temperatura, como esperado.

No caso da FWHM apresentada na Fig[3.5| a analise da modulagéo da temperatura
deve incluir o ajuste provocado pelo alargamento homogéneo do tempo de vida. Com
isso, assumindo este alargamento como homogéneo, uma func¢do de Lorentz com lar-
gura W, e as flutuagdes de potencial ndo homogeéneas caracterizadas por uma Gaus-
siana com largura W, = 2v/2In2- 0. A contribuicéo relativa para FWHM pode ser
aproximada da fungdo Voigt, [60, 61]

W W2
FWHM:THﬂ/THerg.

o alargamento homogéneo pode ser simulado considerando mecanismos independen-

(3.11)

tes e aditivos, [52] que para baixas temperaturas podem ser reduzidos a dois,

Whp =To+1La, (3.12)
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onde Iy representa a largura de linha excitdnica intrinseca em duas dimensdes, asso-
ciada com os espalhamentos éxciton-éxciton e defeitos [50, 52] e I'L o = 2,11 surge
do espalhamento da emissdo de um fonon actstico(LA). Usando a fungdo ¢ inserida
na Fig[3.5, a melhor simulagdo para FWHM em baixas temperatura foi obtida com os
valores 'y = 1,0 meV e v, = 0,045 meV /K, como observado na Fig. Observe
que a simulagdo e os dados experimentais em temperaturas mais altas ndo convergem.
Como mostrado na Fig[3.5b, comparando com o resultado da Eq.[3.8]e com a aproxi-
magao da Eq. este tltimo ndo considera a caracterizagdo completa da modulacdo
da largura de linha com a temperatura. Como previsto na Ref. [62], o espalhamento
através de emissdo de fonon (LO) e intera¢des com impurezas ionizadas ndo contri-
buem significativamente para o aumento da largura de linha no intervalo de tempera-
tura analisado. Para T;, < 40 K, as flutuagdes de potencial dominam o alargamento e
respondem pelo desvio observado que pode ser descrito como um efeito da homoge-

neizagdo do ¢ com a diminuigédo de Ty..

3.6 Efeitos do campo magnético

Em temperaturas criogénicas, os mecanismos de decoeréncia assistindo por fonons
sdo reduzidos. Isso abre a oportunidade para estudar os processos de espalhamento
na presenca de campo magnético que ajustam o tamanho do éxciton [63-65] e a relaxa-
¢do de spin do éxciton [41,66] permitindo uma modulagido adicional para a coeréncia
do éxciton. A figura [3.6|apresenta, respectivamente, a intensidade integrada e FWHM
associadas aos espectros de PL obtidos a partir da recombinac¢do do par e-hh para as
componentes de polarizagdo 6pticas o™ e 0~ a T, = 3,6 K, para P = 60 W/ cm? (pai-
nel superior) e P = 6 x 102 W/cm? (painel inferior). A componente o+ apresenta
uma dependéncia monotdnica com o campo magnético para ambas as propriedades
Opticas. Aumentando o campo magnético, a componente ¢ apresenta uma diminui-
¢do da populagio exciténica, como mostrado na Fig[3.6h, enquanto a FWHM aumentsa,
(Fig[3.6b). Este aumento da FWHM é descrito pelo modelo de interagdo de curto al-
cance, I o< v/B. [67]. Em contraste, a componente ¢~ na Fig exibe uma resposta de
pico na intensidade integrada e apresenta uma queda na FWHM préximoa B = 1,8 T.
O pico na populagdo de éxciton para a componente o~ desaparece para T;, > 20K,
como apresentado no inset da Fig = P = 60 W/cm?.

O campo magnético aplicado induz um confinamento no plano dos éxcitons, o que
leva a um encolhimento das suas fun¢des de onda e reduz a sobreposi¢do das desor-
dens no plano, como esquematizado nas Fig3.7abparaB=0Te B # 0T, respectiva-
mente. As escalas das flutuacdes na interface podem atingir larguras de 300 A e 2,8 A

de profundidade, [51] enquanto que o raio exciténico de Bohr no bulk varia entre 160
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Figura 3.6: Dependéncia do campo magnético com: a) intensidade integrada e b) FWHM

da transicio e-hh a T, = 3,6 K, obtidos com P = 60 W/cm? (painel superior) e P =

6 x 10> W/cm? (painel inferior). Circulos fechados e abertos representam as componentes

Opticas da emissdo medida ¢~ e o™, respectivamente. A figura inserida em a) apresenta a
intensidade integrada em T;, = 20 K.

e 92 A para campos magnéticos entre zero e 10T. [68,69] Alguns estudos descrevem a
modulacdo da largura de linha como um efeito ndo homogéneo onde as flutuagdes da
interface entre duas escalas contrastantes sdo calculadas através do encolhimento do
raio do éxciton. [64, 70] Embora plausiveis, estes estudos ndo explicam a modulagdo
de spin resolvidas em nossos experimentos, uma vez que a contribui¢io homogénea de
spin com campo magnético foram negligenciados.

Em 1991, assumindo que as flutua¢des provocadas por desordem sdo as contribui-
¢des dominantes para o aumento da largura de linha, Mena et al. desenvolveram um
modelo [71] que é uma extensdo de estudos prévios na auséncia de campo magnético
[72475] para modulagdo com campo magnético. Por fim, concluiram que a aplicagdo
do campo magnético aumenta a largura de linha medida, que o raio do éxciton é redu-
zido e a média da desordem encolhe (como ilustrado na[3.7). Contudo, esse resultado
entra em contradicdo com medidas anteriores [76, |77] e com observagdes experimen-
tais [64], onde a largura de linha diminui em fun¢do do campo magnético para QW
com larguras entre 5 e 10 nm. Embora nenhum modelo foi proposto para explicar os
dados experimentais nas Ref. [76] 77], os modelos ndo impedem que o ajuste do alar-

gamento homogéneo com campo magnético afetem a FWHM. Em 1995, Aksenov et
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Figura 3.7: Ilustracdo das flutuac¢des de potencial provocadas pela rugosidade ao longo da in-

terface GaAs/AlGaAs e do par elétron-buraco confinado no QW, com elipséides simbolizando

o tamanho do éxciton em a) B = 0 eb) B # 0. C) Representacdo da dindmica de relaxacdo de
spin e regras de selegdo Opticas na presenca de campo magnético.

al., reportaram na Ref. uma tentativa de deconvoluir a parte homogénea da parte
ndo homogénea da modulagdo com campo magnético da FWHM, observada na emis-
sdo da PL em QW de GaAs. Neste estudo, os autores concluiram, baseado em um
modelo fenomenolégico, que os efeitos homogéneos podem ser dominantes em baixos
campos. Deve-se considerar que as predicdes feitas da teoria apresentada na Ref.
foram utilizadas para explicar o crescimento monoténico da FWHM com campo mag-
nético (observados na Ref. ) de valores de até 12 T, e, também na Ref. , para
campos até 42 T. Ainda assim, esses dois artigos negligenciaram, a principio, qualquer
contribui¢do da modulagdo homogénea com o tempo de vida em altos campos. Pos-
teriormente, na Ref. [64], uma possivel explicagdo para o mecanismo de modulagdo
nao homogénea com o campo magnético foi introduzido, considerando a existéncia de
duas escalas de comprimentos contrastantes. De acordo com os autores, é esperado
que a largura de linha ndo homogénea, resultante das flutua¢des de larga escala, dimi-
nuam para campos magnéticos de até 15 T e largura de QW entre 5-10 nm, seguindo a

seguinte lei,

(B) = o 1 —exp [-R(B)/ri]

01 —exp [—Ro/r{] ’ (313)
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onde R(B) e Ry sdo o raio excitdnico com e sem campo magnético, respectivamente, r;
é o raio efetivo das flutuagdes de larga escala no plano do QW e oy é largura de linha
em campo magnético zero. Aqui, R(B) pode ser estimado, de acordo com Ref. [80]
como,

R(B) = V2Rq . (3.14)

fiefoam) )

Observe que, como esperado, a modula¢do com campo magnético resulta em uma

diminui¢do monotdnica de ¢(B) quando o campo magnético aumenta, escolhendo
R(B) independentemente da polarizagdo de spin. Neste caso, o encolhimento do ta-
manho do éxciton com campo magnético representado na Figl3.7a,b reduz o contato
com flutuag¢des da interface de larga escala. [64] Contudo, isso contradiz a modulagdo
da FWHM com o campo magnético observadas em nossos experimentos, o que indica
a necessidade de introduzir um termo adicional dos efeitos com dependéncia de spin
relacionados a contribuicdo homogénea da largura de linha.

A fim de explicar a modulagédo da polarizacdo da FWHM, deve-se considerar o des-
dobramento de spin tanto para o elétron como para o buraco de acordo com as regras
de selecado 6ptica, como representado na Fig[3.7c. Observe que na figura, a coeréncia
de spin é considerada como quebrada independentemente para a banda de conducéo e
para a banda de valéncia no estado fundamental determinados a taxa de 1/ Tg’ el/Th
respectivamente. Nesse caso, com o par elétron buraco desacoplado, pode-se aproxi-
mar o alargamento homogéneo devido ao tempo de vida Wy como uma soma de cada
componente,

Wi = Wi + W, (3.15)

onde o alargamento homogéneo para cada componente pode ser escrito como,

2. . h I
W= [ “hoi+ L (3.16)
P 1+ fiw; —hwt
h/T,i,

com hw! = heB/mc, hwi = g;heB/2mjc, e i =e (h) os parametros elétrons (buracos); m;
massa efetiva ciclotronica, g; o fator de Landé, e Tri, o tempo de relaxa¢do do momento.
O primeiro termo da Eq. corresponde a contribuicdo do espalhamento de curto
alcance [67], enquanto que o segundo termo considera-se a relaxagdo de spin [66, 81]
inversamente proporcional ao tempo de spin-flip, T, apresentado na Fig. . A taxa
de spin-flip ponderada pelo fator térmico 7 = F(Ef" — EF) onde
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F(x) = eXp(_"BLT» x=0 (3.17)

1, x <0

ao qual considera a energia de separagdo do spin e o sinal do fator-g. Dentro da configu-
ragdo do par elétron-buraco desacoplado, a dindmica do éxciton pode ser simplificada
como

0=P-— -, (3.18)

+

onde P ¢é a taxa de geracdo do par elétron-buraco devido a iluminagdo, n™ é a densi-

dade do éxcitons, e Ty representa o tempo de recombinacdo 6ptica que resulta em

N 2hP

e 3.19
2h + W, (3.19)

Portanto, o grau de polarizagdo circular (DCP), DCP = (nt —n")/(nT +n")

tonar-se,

Wy —Wa

DCP = )
4h —
;5-+-va.+-vv;

(3.20)

Para uma andlise quantitativa, os valores do fator-g, massa efetiva, o tamanho late-
ral e localizagdo lateral do movimento foram simulados usando a aproximagédo para-
bélica de banda e a massa efetiva da Hamiltoniana, [82],

n2k?

‘ 1,
H, = Zﬂ_+auﬁj:§&;%3, (3.21)
1

para ambos elétrons (e) e buracos (h). Aqui, p2 = x% + yz, yp é o magnéton de Bohr, e
k = —iV + Ae/h, com A = B/(2p$). O parametro a; define o peso do confinamento
no plano da funcéo de onda dentro de um raio 12 = f1/+/2aymg, onde m( é a massa do
elétron. A auto-energia do estado fundamental, nesse caso, é dada por [82],

4 i 2
E, = ’Z¢+(7gﬁ i%ﬁmﬁ. (3.22)

A modulagdo experimental do pico de energia do par elétron-buraco com campo
magnético, relativo ao valor de campo zero é apresentado na Fig para o (circulo
azul) e ¢~ (ponto vermelho). Os dados experimentais foram comparados com o mo-
delo tedrico do par elétron-buraco usando a Eq. como E§ + ER. Utilizando os
parametros reportados para a estrutura eletronica para QWs de GaAs detalhado na
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Figura 3.8: a) Deslocamento experimental da posi¢do do pico em fun¢do do campo magnético

para as polarizagdes ¢ (circulo azul) e ¢~ (pontos vermelhos). b) Alargamento homogéneo

calculado para elétrons e buracos e sua dependéncia com o campo magnético. A contribui-

¢do ndo homogénea também é apresentada. A figura apresenta a simulagdo com os valores

da massa efetiva para QW de GaAs (linhas continuas), enquanto que para o GaAs bulk sdo
representados por linhas pontilhadas.

Tabeld3.1} os valores do fator-g para elétron e buraco foram confirmados. Isso permite
acessar o tamanho do confinamento do raio efetivo lateral provocado pelas flutuagdes
na interface como sendo r¢ = 5,5 nm, o qual foi utilizado para calcular a modulacdo do
alargamento nao homogéneo com campo magnético de acordo com as Eqs[3.15e
e destacado dentro da Fig[3.7b. A posigdo de pico calculada obtida utilizando apenas
os parametros de banda do GaAs bulk (incluso na Tabela foram adicionados na
Fig[3.8a como referéncia (linhas pontilhadas) indicando a relevancia de considerar a
modulacdo dos parametros efetivo da banda com confinamento.

Os valores correspondentes a largura homogénea para cada componente de spin
é apresentada na Fig. [3.8b. Vale ressaltar que dado o valor do fator-g do elétron e a
pequena massa ciclotronica serem pequenos, a contribui¢do do termo de relaxacdo de
spin foi negligenciado e por essa razdo podemos assumir I'j = 0. Os restantes dos
parametros foram modificados de modo a obter um bom ajuste com DCP calculado,
de acordo com a Eq. com os valores experimentais mostrado na Fig[3.9a.

Uma vez determinado todos os parametros, a simulagdo para cada componente de
spin da FWHM pode ser calculada introduzindo a contribuicdo homogénea a partir das
Egs. e[3.16]junto com o termo ndo homogéneo, definido por Egs. e den-
tro da Eq. Um bom ajuste foi obtido com clara assimetria de spin para a largura
de linha ilustrada na Fig{3.9b. Levando em conta a simplicidade da aproximagao pa-

rabolica para o modelo da estrutura eletronica com significativos efeitos da banda de
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Figura 3.9: a) Dados experimentais do grau de polarizagdo circular (quadrados verdes). b)

Valores experimentais da FWHM extraidos para as duas componentes 6pticas em funcdo do

campo magnético. A figura apresenta a simulacdo com os valores da massa efetiva para o

QW de GaAs (linhas continuas), enquanto que para o GaAs bulk sdo representados por linhas
pontilhadas.

valéncia, o ajuste ndo monoténico da FWHM com campo magnético foi extraido. Em
contraste, os resultados apresentados na Fig[3.9p, usando os parametros do Bulk des-
taca a sensivel resposta para a modulacdo da estrutura de bandas com confinamento
e campo magnético. Observe que, além da auto energia, nenhum dos parametros da
estrutura eletronica foi considerado dependente de spin. Isso levaria a uma assime-
tria adicional no alargamento homogéneo dependendo do tempo de vida. Portanto,
a queda da FWHM observada ¢~ é uma manifestacdo de aumento da coeréncia com
respeito a o determinado pela baixa taxa de spin-flip descrito na Eq.

3.7 Conclusoes Parciais

Um estudo tedrico experimental foi usado para investigar os mecanismos de de-
coeréncia excitonica em pogos quanticos de GaAs. Para temperaturas inferiores a 40
K e baixa densidade de poténcia, a relaxagdo de portadores fora de equilibrio térmico
é afetada pela flutuacdo de potencial na interface GaAs/AlGaAs. Essas flutuagoes fa-
vorecem as intera¢des portadores-portadores que estabiliza a temperatura efetiva. A
largura de linha da PL foi utilizada para caracterizar a coeréncia do éxciton. Tanto a

interagdo com fonon LA quanto as flutua¢des de potencial afetam esse parametro em
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Tabela 3.1: Valores dos parametros usados no modelo proposto. Aqueles retirados da literatura
foram devidamente citados.

Parametros | 5,5 nm GaAs QW GaAs Bulk
Me /My 0,0760[83] 0,0664[84]
myp/ My 0,45[85] (71 +72) "' =0,112[84]

Qe 0[8el —0,44[84]

Sh 0,7 6.x = 7,2[84]

09 2,0 meV 2,0 meV

Ry 10 nm 10 nm

g 0 0

Y 1,0 meV 1,0 meV
h/Tﬁ 0,16 meV 0,16 meV
h/ T}; 0,4 meV 0,4 meV

T 250 ps[87] 250 ps

temperatura criogénica. Nossos resultados demostram a forte modulagdo desses efei-
tos com temperatura e poténcia de excitagdo, que permite a deconvolugao da contribui-
¢do da flutuagdo de potencial na largura de linha do mecanismo atual de decoeréncia.
Para manipular a coeréncia do éxciton, foi utilizado um campo magnético aplicado.
Em baixas densidades de poténcia e temperatura da rede cristalina, observou-se que
o campo magnético revela outros mecanismos de decoeréncia tais como espalhamento
spin-flip e intera¢des de curto alcance e tornam-se os principais mecanismos de contri-
buigdo para a modulagdo da coeréncia de spin do éxciton. Foi possivel avaliar quantita-
tivamente a contribui¢do homogénea e ndo homogénea da FWHM e sua dependéncia
com campo magnético. Os resultados mostram que o alargamento homogéneo é re-
sultante da interagdo de curto alcance e dos processos de relaxa¢do de spin, enquanto
que a contribui¢do ndo homogénea depende das flutuagdes de potencial. Embora o
altimo mecanismo seja responsavel por 90% da FWHM, foi demonstrado que a fragdo
homogénea induz a uma assimetria e grande parte da modulagdo ndo monotonica com

campo magnético.
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Capitulo 4

Magneto-absorc¢ao e o controle da
inversao da polarizacao de spin em

pocos quanticos

4.1 Resumo

Neste capitulo serd investigado a influéncia da orientac¢do cristalina na relaxagao
de spin de éxcitons que recombinam em pogos quanticos e sua dependéncia com a po-
téncia de excitacdo e temperatura. Oscilagdes periddicas na intensidade integrada de
emissdo foram observadas em altos campos magnéticos a temperaturas de até 60 K,
as quais foram atribuidas ao processo de relaxacdo através dos niveis de Landau das
sub-bandas dos elétrons e buracos. Tais oscilagdes sdo altamente dependentes da ener-
gia de excitacdo e podem ser suprimidas para altos valores de poténcia de excitacdo.
Na segunda parte deste capitulo, demonstra-se a inversdo da polarizagdo de spin para
a orientacdo cristalina do pogo quantico crescido na superficie de GaAs (311)A, cuja
modulagdo ocorre tanto com a variagdo da poténcia de excitagdo quanto para a varia-
¢do da temperatura. Através do modelo foi possivel explicar a inversdo para as duas
condi¢des sem a necessidade da proposta de uma Conjectura, como anteriormente re-
portado por Terent’ev et.al [Phys. Rev. B 87, 045315 (2013)]

4.2 Introducao

A manipulagdo de spin em semicondutores tem atraido a aten¢do nos tltimos anos
devido as diversas aplicagdes em spintronica e informagdo quantica. Sendo assim, a
habilidade de controlar precisamente o spin é fundamental para estas aplicagdes. [88-
90] Uma forma de caracterizar o spin é através de técnicas espectroscépicas como a
magneto-fotoluminescéncia (MPL), na qual a abertura Zeeman e o grau de polariza¢do
circular (DCP) sdo as principais informagdes extraidas. [91, 92] Diversos trabalhos

tém demonstrado a manipulacdo do spin através de pardmetros externos como campo
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elétrico, [93, 94] poténcia de excita¢do [95] e tratamento térmico apds o crescimento das
nanoestruturas. [96]

Dependendo dos semicondutores que compdem a heteroestrutura, o descasamento
dos parametros de rede pode modificar o spin e a estrutura eletronica. Para o bulk, o
strain reduz a simetria do cristal e a degenerecéncia é quebrada.[97, 98] Para heteros-
truturas quanticas como ponto quantico,[99] nanofios[100, 101] e pocos quanticos,[102,
103] o strain alterd fortemente a estrutura eletronica e as correspondentes proprieda-
des 6pticas. Embora o substrato mais utilizado para crescimento das heterostruturas
III-V seja o de orientacdo [100], substratos com orientagdo cristalina ndo convencional
podem ter propriedades 6pticas diferenciadas, sendo uma alternativa para a interface
spin-féton, por exemplo.[104, 105] Enquanto que para as heterostruturas baseadas em
GaAs/AlGaAs a influéncia do strain é praticamente negligenciada (<1%), os substra-
tos ndo convencionais possuem uma complexa banda de valéncia e baixa massa efe-
tiva.[106| 107] Desta forma, um minimo valor no strain pode alterar significativamente

as propriedades 6pticas, eletronicas e de spin, como serd demostrado nesse capitulo.

4.3 Setup experimental

Duas amostras de multiplos pogos quanticos (MQW) de 5,5 nm de GaAs/ Alj 36Gag g4 As

e 52 nm de GaAs/Aly33GagerAs foram crescidas, simultaneamente por epitaxia por
feixe molecular (MBE) em substratos com orientac¢do [100] e [311]A, respectivamente.
As medidas de magneto-fotoluminescéncia foram realizadas na geometria Faraday em
temperaturas entre 3,6 e 60 K. As amostras foram analisadas opticamente através de
um microscopio confocal, com um laser de excitagdo emitindo em 1,698 eV (PicoQuant-
LDH-730) e com diferentes poténcias de excitagdo com spot de aproximadamente 1 ym.
Um conjunto de polarizadores foi utilizado para a excitagdo da amostra com polari-
zagdo linear e detecgdo circular nas componentes polarizagdo circular a direita ot e
polarizacao circular a esquerda ¢, com a dispersdo da luz ocorrendo por um espec-
trometro de 75 cm e detecgdo feita por uma CCD de Silicio (Andor/Shamrock-Idus).

4.4 Propriedade dpticas gerais

Os espectros de fotoluminescéncia da Fig. foram obtidos em temperatura de
3,6 K sem a aplicacdo de campo magnético. Utilizando um ajuste Gaussiano obteve-
se a posi¢do do pico com valores de 1,615 eV e 1,608 eV para as orientagdes [100] e
[311]A e largura de linha a meia altura (FWHM) de 5,2 e 5,6 meV, respectivamente.
Observa-se que hd um deslocamento para menores energias em relacdo a orientagao

[100] devido ao efeito piezoelétrico e a quebra de simetria provocada pela orientacdo
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[311]A, o que modifica as massas efetivas e as bandas de valéncia da amostra. Além
disso, a orientacgdo cristalina dos substratos (11n) reduz o strain, como foi confirmado

pelo estudo de raio-x (ndo apresentado nesta tese).
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Figura 4.1: Espectros de fotoluminescéncia para ambas as amostras em temperatura de 3,6 K
com a mesma poténcia de excitagdo (0.5 uW).

Com base nessas diferencgas cristalograficas, neste capitulo discutiremos o efeito da
orientacdo cristalina e sua anisotropia nos processos de relaxacdo de spin a partir de

pocos quanticos de GaAs.

4.5 Dependéncia com a poténcia de excitacao

Para compreender as propriedades de spin dos MQWs, a analise serd focada na
intensidade integrada e no grau de polarizagdo circular obtidos a partir da area sob
as curvas de fotoluminescéncia. Na Figura 4.2/ sdo apresentadas as intensidades inte-
gradas em func¢do do campo magnético para diferentes poténcias de excitagdo a uma
temperatura fixa de 3,6 K. Para a menor poténcia de excitagdo (0,005 W) observam-se
algumas caracteristicas identificadas anteriormente no capitulo (3.7). Em altos campos
magnéticos (a partir de 6 T) nota-se o aparecimento de oscilagdes peridédicas na inten-
sidade integrada para as duas componentes da polarizacdo de spin excitonica. Outro
ponto de destaque ¢é a intensidade da componente ¢, a qual é predominante em todo
o intervalo experimental. Simultaneamente, a intensidade da componente ¢+ diminui
com o aumento do campo magnético.

De forma geral, as oscilagdes apresentadas na Figura 4.2| (b-e) tém uma dependén-

cia com a poténcia, tornando-se mais nitidas para os maiores valores de poténcia, como
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Figura 4.2: Graficos da intensidade integrada em fun¢do do campo magnético da amostra
MQW GaAs (100), para as seguintes poténcias de excitacdo: (a) 0,005uW, (b) 0,05uW, (c) 0,5uW,
(d) 5uW e (e) 19 uW.

apresentado nas Figuras (c-d). Por outro lado, para a maior poténcia de excitagdo
(Fig. [£.2(e)) é observada uma nitida reducdo na amplitude das oscila¢des e da intensi-
dade integrada devido a renormalizag¢do do gap.

Com o intuito de fazer uma comparagdo direta das propriedades de relaxagdo de
spin, as mesmas condi¢des de estudo desta amostra foram aplicadas sobre a amostra
com superficie cristalina (311)A, como mostrado na Figura

A Figura [4.3(a) apresenta a intensidade integrada em fungédo do campo magnético
em uma temperatura de 3,6 K. As esferas em preto e vermelho indicam a componente
de polarizagdo c* e 0, respectivamente. Para a poténcia de excitagdo de 0,005 uW,
as intensidades integradas para as duas polariza¢des diminuem com o aumento do
campo magnético. Em elevados campos ( 6 T) as oscilagdes também se fazem presente.
Novamente, com o aumento da poténcia de excitacdo as oscilagdes em alto campo mag-
nético tornam-se mais evidentes, como observado na Fig (b)-(d). Contudo, para a
maior poténcia estudada Fig. [4.3|e), as oscilagdes em alto campo magnético tem uma
diminui¢do em sua amplitude, levando inclusive a uma atenuagdo para a componente
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Figura 4.3: Graficos da intensidade integrada em fun¢do do campo magnético da amostra
MQW GaAs (311)A, para as poténcias de excitagdo de (a) 0,005uW, (b)0,05uW, (c) 0,5uW, (d)
5uW e (e) 19uW.

o~ . Nota-se ainda, que para esta amostra, a intensidade integrada para a maior po-
téncia de excita¢do é maior do que as demais, ndo havendo a redugdo como observado
para a amostra (100). O efeito de renormalizacdo do gap ndo é observado aqui devido
ao fato da densidade de estados da amostra (311)A ser trés vezes maior do que na
(100).[55]

Adicionalmente, a Figura 4.3| apresenta outra caracteristica interessante, com a in-
versdo entre as componentes de polarizagdo com a poténcia de excitagdo. Nota-se que
para poténcia de até 0,5 yW apresentada na Fig. 4.3(c), a componente de polarizacio
com maior intensidade é a ¢~ (esferas vermelhas), enquanto que para as poténcias mai-
ores ha uma inversdo das componentes e a intensidade de ¢ (esferas pretas) torna-se
dominante.

Para melhor observar a caracteristica de inversdo das componentes de spin e com-
parar diretamente com a amostra de orientac¢do cristalina (100), avaliou-se o grau de
polarizagdo circular (DCP) para ambas as amostras, que é obtido a partir da equacdo
Nessa equagdo as intensidades I el” correspondem, respectivamente, as in-
tensidades das polarizagdes ot e ¢~ apresentadas nas Figuras e Na Figura
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apresenta-se o resultado da DCP em funcdo do campo magnético para as duas ori-

entagdes cristalinas. Nota-se que para a amostra com orientagdo cristalina [100] (Fig.
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Figura 4.4: Dependéncia da DCP em func¢do do campo magnético, em diferentes poténcias de
excitagdo para os (a) MQWs de GaAs (100) e (b) MQWs GaAs (311)A.

[.4(a)), nenhum sinal de inversdo de spin é observado. Adicionalmente, algumas ca-
racteristicas podem ser notadas como uma DCP com intensidade equivalente em 1.8 e
9 T, cujo efeito e sua causa ji foram abordados no capitulo anterior (3.7). A poténcia
de excitagdo também diminui os efeitos da modulagdo da coeréncia de spin do éxciton.
Outro ponto a se destacar é referente as oscilagdes em alto campo magnético, onde em
baixa poténcia < 0,05 W nenhuma oscilagdo é observada, enquanto que para maio-
res poténcias claramente observam-se oscilagdes periddicas, sendo suprimidas para a
maior poténcia. Por outro lado, a amostra com orientacdo cristalina (311)A apresenta
uma DCP totalmente distinta, como pode ser observado na Fig. 3.4(b). Claramente
uma inversdo de spin é observada. Para poténcias menores que 0,5 yW o DCP é ne-
gativo, enquanto que para maiores valores a DCP torna-se positiva. Além disso, para
essa amostra nenhuma oscilagao foi observada, mesmo com a intensidade integrada
nestas oscilagdes estando presentes, indicando que sdo praticamente coincidentes en-
tre as respectivas componentes de polarizagao.

As observagdes experimentais levantam algumas questdes: Qual a origem das os-
cilagdes na intensidade integrada e na DCP? Qual mecanismo de relaxa¢do provoca a
inversdo de spin? Para complementar essas andlises, a dependéncia da temperatura foi

investigada.
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4.6 Dependéncia do spin com a temperatura

Para as medidas com variagdo da temperatura da rede cristalina foi escolhido uma
poténcia na qual as oscila¢des sdo bem definidas para ambas as amostras (0,5 yW).
Desta forma, as medidas foram iniciadas pela amostra com orienta¢do [100] e as Fi-
guras [£.5(a), (b) e (c) apresentam a intensidade integrada e sua dependéncia com o
campo magnético para 3 diferentes temperaturas. A Figura [4.5(a) apresenta a inten-
sidade integrada para a menor temperatura (3,6 K) ja apresentada na se¢do anterior.
Na Fig. 4.5(b) é mostrada a dependéncia da intensidade integrada com o campo mag-
nético para T = 20 K, em que sdo observadas oscilagdes com menores amplitudes em
relacdo a 3,6 K, porém, ainda presentes. Além disso, ha uma abertura da polariza¢do
para ambas as componentes de spin, onde a componente ¢~ é predominante. Para a
maior temperatura (T = 60 K) apresentada na Fig. [4.5(c), observa-se ainda traos de

oscilagdes com pequenas amplitudes para ambas as componentes de spin.
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Figura 4.5: Intensidade integrada em funcdo do campo magnético da amostra MQW GaAs
(100), para temperaturas de (a) 3,6 K, (b) 20 K e (c) 60 K.

A Figura apresenta a intensidade integrada para diferentes temperaturas em
funcdo do campo magnético para a amostra com orientagdo [311]A. Nesta amostra foi
realizado um estudo mais detalhado, onde foram escolhidas no total sete valores de
temperaturas, em que sdo apresentados seis dos sete graficos referentes a essas tem-
peraturas, pois a menor temperatura ja foi anteriormente demonstrada. Na Fig. [4.6(a)
é mostrada a intensidade integrada para uma temperatura da rede cristalina de 7 K,

onde observa-se que a intensidade da componente ¢~ é predominante. Aumentando
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a temperatura para 10 K (Fig. 4.6(b)) as intensidades das duas componentes tornam-se
equivalentes e observa-se que ambas as componentes de spin (Fig. [4.6(c)) sofrem uma
inversdo da polarizagdo com a temperatura de 20 K, onde a componente o (esferas em
preto), torna-se dominante. Ainda, na Fig. 4.6(d) e (e) nota-se que a a intensidade da
componente ¢ permanece dominante para as temperaturas de 30 e 40 K. Este efeito
de inversao de spin é finalmente suprimido em T = 60 K, como mostrado na Fig. [4.6(f).
Destaca-se ainda que as oscilagdes em alto campo magnético estdo presentes na amos-
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Figura 4.6: Intensidade integrada em funcdo do campo magnético da amostra MQW GaAs
(311)A, para temperaturas de (a) 7 K, (b) 10K, (c) 20K, (d) 30 K, (e) 40 K e 60 K.

tra (311)A até 60 K.

A Figura 4.7(a) e (b) mostra o DCP versus campo magnético para diferentes tem-
peraturas e para as duas amostras. Os resultados para o QW com orientacdo [100]
mostrados na Fig. [4.7(a) indicam que a temperatura suprime as oscila¢des observa-
das na DCP a 3,6 K. Em uma temperatura de 20 K (quadrados azuis) ndo se identifica
oscilacdo e a DCP maxima é encontrada em 9 T, enquanto que para 60 K uma leve
atenuacao da DCP é observada.

Para o outro QW com orientagao (311)A (Fig. 4.7(b)), observou-se de fato a inver-
sdo de spin com a temperatura. Vale destacar que a inversdo ocorre préoximo de 10 K
(esferas roxas) e em 60 K (circulo azul) a depolarizacdo do spin é observada. Com o

objetivo de complementar os estudos da dependéncia com a temperatura, utilizou-se
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Figura 4.7: Grau de polarizagdo circular e sua dependéncia com campo magnético para dife-
rentes temperaturas a uma poténcia de excitagdo constante para as amostras (a) GaAs (100) e
(b) GaAs (311)A.

um laser mais energético (660 nm) para contrastar com o laser padrdo (730 nm) e com
uma mesma poténcia de excitagdo (0,5 yW).

Os resultados da intensidade integrada séo apresentados na Figuras[4.§(a) e (b) para
diferentes temperaturas. Para a menor temperatura da rede cristalina, a intensidade
integrada de ¢~ apresenta a mesma caracteristica previamente reportada em 1,8 T,
indicando que o efeito independe da energia do féton de excitagdo. Além disso, a
temperatura de 20 K (Fig. [4.8(b)) suprime o efeito e hd uma abertura da polarizagao
de spin, como o esperado. Adicionamente, com esse laser mais energético as oscila¢des
em alto campo magnético sdo extintas.

Os resultados da intensidade integrada em funcdo do campo magnético para di-
ferentes temperaturas sdo apresentados na Figura Para a menor temperatura 3,6
K (Fig. a)), a componente de polarizacdo dominante é o~ (esferas em vermelho).
Aumentando ligeiramente a temperatura para 7,5 K (Fig. f.9(b)) e para campos mag-
néticos aplicados maiores que 4 T, as duas componentes tem praticamente a mesma
intensidade. Elevando ainda mais a temperatura para 10 e 20 K (Fig. £.9(c) e (d)),
observa-se a inversdo da polarizagdo e ot torna-se dominante.

Finalmente, os resultados experimentais obtidos permitem expandir as questdes le-
vantadas anterioremente. Primeiramente, o que provoca as oscila¢gdes em alto campo
magnético e sua dependéncia com a energia do laser? E por fim, qual mecanismo pro-

voca a inversdo de spin e por que apenas para uma das orientagdes cristalinas?
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Figura 4.8: Intensidade integrada em fun¢do do campo magnético da amostra MQW GaAs
(100) com excitagdo usando um laser com emissdo em 660 nm, para temperaturas de (a) 3,6 Ke
(b) 20 K.

4.7 Magneto-absorcao

As oscilagdes observadas em alto campo magnético sdo resultantes da transi¢do
interbanda para os niveis de Landau (LLs). Com a aplicagdo de um campo magnético
na direcdo de crescimento (geometria Faraday), elétrons e buracos sofrem a acdo da
forca de Lorentz que induz um movimento circular do éxciton no plano x-y, resultando
em uma quantiza¢do dos niveis de Landau para a banda de valéncia e condugao. Essas
oscilagdes ocorrem quando a energia de excitacdo do féton (fiw) é igual a energia das
sub-bandas dos LLS, o que ocasiona uma maxima absor¢do. A Figura apresenta o
resultado do modelo de magneto-absor¢do, onde o ntimero de portadores fotogerados
« é dado por:[108]

ep 2B y V/ VEE(N, B2+ 62 + F=(N, B)
hw T VF£(N,B)?2 + 82

onde |epZ,| é a matrix de transigio 6ptica, 6 e F¥(N, B) = hiw — (EX (N, B) — EX (N, B))

onde EX (N, B) — EX (N, B) é a diferenca de energia entre os niveis de Landau (N) na

a(hw, B) o , (4.1)

banda de valéncia e condugdo para um spin sob a influéncia de campo magnético ex-
terno. A simulacdo foi realizada com § = 3.5 meV. Para calcular o valor da energia
da banda de valéncia e condugdo para as duas amostras, foi utilizado os parametros
da massa efetiva no plano para o buraco, e o fator-g para o elétron e buraco, sendo
my = 0.11mog, g, = 0.44 e g, = —2.6, respectivamente. [109] A massa efetiva do elétron
para as orientagdes cristalina (100) e (311)A sdo m; = 0.077mg e 0.071my, respectiva-

mente.
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Figura 4.9: Intensidade integrada em funcdo do campo magnético da amostra MQW GaAs
(311)A com excitagdo em 660 nm, para temperaturas de (a) 3,6 K, (b) 7,5K, (c) 10 K e (d) 20 K.

Na Figura no lado esquerdo é apresentado a intensidade integrada e no lado
direito o coeficiente de absor¢do e sua dependéncia com o campo magnético para as
duas amostras. Observa-se que os dados experimentais e os dados tedricos do coefi-
ciente de absor¢do tem uma boa concordancia em altos campos magnéticos, apesar de
ndo apresentar aqui o modelo de absorcdo para ambas as componentes de spin, clara-
mente a origem das oscilagdes em alto campo sdo dependentes da energia do féton,
como demostrado utilizando um laser com energia maior que as transi¢des das sub-

bandas essas oscila¢des sao extintas.

4.8 Modelo para inversao da polarizacao de spin

A inversdo do grau de polariza¢do com a temperatura e poténcia de excitagdo obser-
vados aqui foram reportados também em amostras de InAs/InSb do tipo II.[110] Neste
caso, o efeito é explicado através do termo de ndo equilibrio térmico das populacdes

de spin dos subniveis dos elétrons e/ou dos buracos. O modelo utilizado para tal é um
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Figura 4.10: Intensidade integrada em fun¢do do campo magnético (lado esquerdo), e calculo

do coeficiente de absor¢do e sua dependéncia com campo magnético (lado direito) para (a)
MQW GaAs (100) e (b) MQW GaAs (311)A.

sistema de 4 niveis como mostrado na Figura onde as transi¢des Opticas permiti-
das sob a influéncia de campo magnético aplicado sdo mostradas. As linhas tracejadas
correspondem aos niveis do buraco (BV) e as linhas continuas sdo os niveis do elétrons
(BC). A flecha em vermelho corresponde a transi¢do 6ptica com polarizagdo circular de
elétrons com momento m; = +1/2 e para buracos com momento m; = +3/2, que por

sua vez corresponde aos dados expeimentais de menor energia (¢~ ), enquanto que a

flecha azul demonstra a transigdo de elétrons m; = —1/2 para buracos com a transi-
cdom; = —3/2 (c") com um determinado tempo de vida (7). A flecha tracejada em
verde corresponde a transicdo entre os elétrons (m; = +1/2em; = —1/2 e o equiva-

lente para os niveis de buracos em um determinado tempo, conhecido como spin-flip
(¢ ou /). Por fim, as flechas em laranja sdo o termos de escape dos portadores ou
que decaem por processos ndo radiativos.

O modelo de 4-niveis pode ser descrito por quatro equagdes:
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Figura 4.11: Representa¢do esquemadtica do modelo de 4-niveis para as transi¢des Opticas per-
mitidas no GaAs sob aplicagdo de campo magnético. As linhas pontilhadas indicam a banda
de valéncia enquanto que as linhas continuas a banda de condugao. AE,, a abertura Zeeman
para os buracos ou elétrons, 7y o tempo de vida, e tempo de relaxagdo de spin dos buracos ou
elétrons e 7,0 termo referente aos portadores que ndo contribuem nas transi¢do 6pticas.
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onde W é o termo referente a poténcia de excitagao, ¢ e T/ os tempos de relaxacio

do elétron e buraco, respectivamente, 1y o tempo de recombinacdo, 7,0 o tempo de
escape dos portadores AE, ) a abertura Zeeman entre elétrons ou buracos, 1y e pg a
densidade de cargas de elétrons ou buracos, respectivamente. Os simbolos 1 (spin-
up) e | (spin-down) acompanham as densidades de portadores. Com a equagdo de
Boltzmann f(AE, j, t):
AEe,h
e ¥, E>0

f(AE.y,t) = (4.6)

1, E <0,

sendo k a constante de Boltzmann, t a temperatura e AE, , é a variacdo de energia entre

os niveis dos elétrons e buracos.
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Os resultados das simulagdes com o modelo de 4-niveis estdo apresentados na Fi-
gura Esta figura apresenta as simula¢des em que foi considerado o tempo de
relaxacao do spin do elétron e do buraco como sendo assimétricos, bem como as ener-
gias do split do elétron e buraco. Foi considerado ainda uma poténcia arbitdria de (1
W), ¥ = 0,19 e Tsh = aT, e com energia de A, = 1,0meV, A, = —0,5meV en éa
razdo entre o tempo de relaxacdo de spin do buraco e o tempo de relaxacdo de spin do
elétron, ou seja, « = 1!/ 7¢. A dependéncia da polarizagio com a temperatura pode ser
observada na Fig. [£.12(a), onde uma inversdo da DCP com temperatura é observada
para « = 0,5. Neste caso a linha vermelha representa a polarizagao inicial e o valor
predominante é de -0,2. Com o aumento da temperatura observa-se uma inversao da
DCP préximo de 50 K, chegando a um valor maximo em, aproximadamente 100 K.
Ap0s esse valor hd uma diminui¢do do valor da polarizagdo com a temperatura. Au-
mentando o tempo de relaxacdo de spin do buraco, para o caso simétrico dos tempos de
relaxacdo, had um deslocamento vertical da polarizagdo em baixas temperaturas. Neste
caso especifico, a DCP até, aproximadamente 25 K é nula. Desta forma, ndo se observa
inversdo. Por fim, para tempos de relaxacdo de spin do buraco maior que do elétron
a DCP tem seu minimo valor em 0 K no intervalo simulado (0-300 K). Invertendo os
valores do split A, = —1,0meV e A, = 0,5meV, a um espelhamento das DCPs.
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Figura 4.12: Célculo do grau de polarizagdo circular usando o modelo de 4-niveis e sua de-
pendéncia com (a) Temperatura e (b) Poténcia. Para um determinado campo magnético finito
e diferentes tempos de relaxagdo spin do buraco e elétron.

As simulagdes com a dependéncia da poténcia de excitagdo sdo mostradas na Fig.
4.12(b), onde foram utilizados os mesmos pardmetros da simulagdo anterior com de-
pendéncia com a temperatura, para uma temperatura constante de 2 K. Nesta situagdo,
em nenhum dos casos observa-se a inversao da DCP com a poténcia de excitagdo.
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A ndo inversdo com a poténcia é um indicativo que o modelo de quatro niveis ndo
é suficiente para descrever os resultados experimentais. Desta forma, foi empregado
aqui um modelo mais complexo considerando 8-niveis. Este modelo esté representado
na Figura Neste modelo, as linhas continuas em azul e vermelho correspondem
aos estados da banda de condugdo (BC), enquanto que as linhas tracejadas a banda
de valéncia (BV). Os dois primeiros niveis da BC e os dois da BV ¢é a simplificacdo do
modelo anterior, onde as flechas em vermelho e azul indicam o tempo de decaimento
do éxciton e a abertura Zeeman do elétron (buraco) AE, (AEy) é apresentada. Se as
transi¢des forem intrabandas, ou seja, de um spin para outro (spin-flip), as transi¢des
sdo indicadas com a flecha verde por um determinado tempo de relaxagio (¢ ou 7).
Com a introdugdo do primeiro estado excitado, novos termos devem ser considerados.
Se o processo de decaimento intrabanda ocorre entre elétrons ou buracos de mesmo
spin, como por exemplo (ET — ET ), 0 processo € identificado como coerente por um
determinado tempo (Tcop), POIis ocorre entre niveis do mesmo spin. Caso contrario, o
processo intrabanda dé-se por um decaimento incoerente (AEZO — AE#}C ). Finalmente
cada nivel contém uma probabilidade dos portadores ndo participarem do processo de
decaimento e que identificamos anteriormente para o modelo de 4-niveis como escape
de portadores ou processos ndo radioativos que também apresentam tempo de vida
T.0 OU Tex Para os estados fundamentais e o primeiro estado excitado, respectivamente.

O modelo de 8-niveis pode ser descrito pelas seguintes equagdes:

1 t L 1
Eq1:W—n1.(T—+ )—ﬂ (AEF, t)+’;_" (—AEX, ¢t )—:—xzo 4.7)

Tinco 5 s
1 1 { 0
Eq2 =W —nt. (— + ) BXF(—AEL t) + = f(AEx H——X—0  (48)
Tco Tinco s T
{ 0 1 0 1)
n n n n na.
Eq3 = 1}t + — — 0f(AE, £) + 20 f(—AE, 1) — 20 ~T0P0 g (49
inco s Ts Te0 T0
t 1 ! Lol
n n n n n p
Eg4 = nt. ¥ L ZO0F(AE, t) — O f(—AE, t)— -0 _ 00 _ 4.10
q Nx.Teo + - + T_ff (AE,,t) Tgf ( ert) T o (4.10)

Eq5 = W — pl. L + ! ”" (AEh,)—I—px (— AEh,)—&:o (4.11)
Teop  Tincop T

Eq6 = W — pt. +— ”" (—AEL D + B fap,n - —0 @12
Teop Tzncop Tg T

| I Pt
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incop s Tg Te0 10
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Figura 4.13: Representagdo esquematica do modelo de 8-niveis e suas transi¢des Opticas per-
mitidas considerando o estado fundamental e um estado excitado sob a aplicagdo de campo
magnético. As linhas pontilhadas correspondem a banda de valéncia sendo AEj, e AE; o estado
fundamental e primeiro excitado dos buracos pesados, respectivamente. As linhas continuas
indicam a banda de condugdo com o AE, e AE} o estado fundamental e primeiro excitado dos
elétrons, respectivamente. T.yop tempo de relaxagdo de spin coerente dos elétrons e buracos,
Tinco,incop tempo de relaxagdo de spin incoerente dos elétrons e buracos. T, termo referente
aos portadores que ndo contribuem nas transi¢do 6pticas.

b ! T
Eq8 = pheop + 2 + D0 f (AR, 1) = P0f(—aE, - L0 _T0P0 g (414
incop S Tg Te0 T0

onde, ¢ é o tempo de relaxacdo do elétron, T o tempo de relaxacdo do buraco, W
a poténcia de excitagdo, AE, a variacdo de energia entre os niveis de spin up e spin
down do estado fundamental da banda de conducédo, AE;, a variagdo de energia entre
os niveis de spin up e spin down do estado fundamental da banda de valéncia, AE;
(AEj) € a abertura Zeeman do primeiro estado excitado para a BC (BV), 1y o tempo de
recombinagdo excitoénico, 7., o0 tempo de relaxacao coerente, T;;,co O tempo de relaxacao
incoerente. Os termos 1y (1y) € po (px) sdo a densidade de portadores dos elétrons e
buracos do estado fundamental (excitado). os simbolos 1({) indicam o spin-up (spin-
down) correspondentes com a densidade de portadores . A f(x,t) é fungdo de Boltzmann

que pode ser descrita como:
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e,

kt(t) >
flat)=3° x=0 (4.15)

1, x <0,

AE,
7

sendo k a constante de Boltzmann, t a temperatura e AE, , é a variagdo de energia entre
os niveis do elétrons e buracos

A partir do modelo de 8-niveis obtém-se a simula¢do da DCP para a dependéncia
com a tempertura e a poténcia de excita¢do, cujos os resultados sdo apresentados na
Fig. a)(b) e Fig. c)(d), respectivamente. O termo « é a razdo entre o tempo de
relaxagdo de spin do buraco e o tempo de relaxagdo de spin do elétron « = /'/7¢. Na
Figura[4.14(a) a evolucdo da DCP com a variagdo da temperatura é simulada utilizando
uma poténcia de excitagdo fixa (1 yW), em que observamos que a inversdo do sinal da
DCP ocorre apenas para ¢ > T/ e para valores de « < 0,5. Para o menor valor
de «, o DCP tem o maior valor absoluto e a inversdo ocorre préoximo de 150 K, no
entanto, com o aumento da temperatura a DCP se mantém préoxima a 0. Mudando
o valor do parametro «, a DCP inicial diminue e a inversdo da DCP se desloca para
menores temperaturas. Para o maior valor de « = 2 o valor absoluto inverte o sinal,

mas nenhuma inversdo com a temperatura é observada.
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Figura 4.14: Calculo da DCP em fungao da temperatura para (a) 1 uW, (b)10 yW e em funcdo
da temperatura. (c) DCP a temperatura fixa de T = 2 K com diferentes valores de « e (d) para 3
diferentes valores de temperatura. Para um determinado campo magnético finito.
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Aumentando a poténcia de excitagao (Fig[4.14(b)), ha um deslocamento vertical de
todas as curvas, e, para o menor valor de « quando comparado com a outra poténcia
simulada, um deslocamento na temperatura de inversdo é observada. Além disso, a
DCP atinge valores absolutos mais altos apds a inversdo se aproximando dos dados
experimentais.

Simulando da dependéncia com a poténcia de excitagdo, um valor fixo de tempe-
ratura (T = 2 K) foi escolhido, com os resultados apresentados na Fig. {.14{(c) e (d).
Novamente, para o menor valor de « = 0,1 obseva-se claramente uma inversdo com
a poténcia de excitacdo. A variagdo do parametro alpha desloca verticamente a DCP
tirando da condicdo ideal para a inversao da polarizagdo. O modelo ainda prevé que a
inversdo da polarizagdo com dependéncia com a poténcia de excita¢do pode acontecer
em altas temperaturas.

Apbs identificar as condigdes nas quais ocorre a inversdo de spin para o sistema de
8-niveis, foram ajustados o modelo teérico com os dados experimentais. A variacdo da
DCP com a poténcia de excitagdo e temperatura sdo apresendados na Figura £.15(a) e

(b).
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Figura 4.15: Dados experimentais da DCP (circulos pretos) em func¢do da (a) Poténcia e (b)
Temperatura. As linhas sélidas sdo os ajustes do modelo de 8-niveis. Os daddos experimentais
foram extraidos a campo magnético de 4 Tesla.

A inversao da polarizacdo com a poténcia (Fig[d.15(a)) demostra claramente como
o modelo de 8-niveis pode ser adequado para explicar a inversdo do sinal da DCP. Em-
bora o valor que melhor ajusta os dados experimentais é t = 8 K, essa pequena discre-
pancia pode estar relacionada a temperatura efetiva dos portadores que ndo atingem o
equilibrio térmico. Por fim, na dependéncia da DCP com a temperatura (Fig. §.14(b)),
o modelo demostra ser altamente capaz de explicar a inversdo do sinal da DCP, apesar
de ndo ajustar o altimo ponto. Nossas simula¢gdes com o modelo de 8-niveis provaram

ser uma ferramenta importante para explicar a inversdao da DCP sem a necessidade de
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fazer uma conjectura como foi proposto anteriormente por Terent’ev et.al.[110] anteri-
ormente. Contrastando ambas as amostras a orientacao cristalina favorece as condicdes
de abertura Zeeman e tempos de relaxacdo de spin (elétron e buraco) necessaria para

que ocorra a inversdo de spin.

4.9 Conclusoes Parciais

Neste capitulo investigamos a influéncia da orientagao cristalina nas propriedade
de spin. O capitulo pode ser dividido em duas partes: na primeira parte, verificou-se
a origem das oscila¢des na intensidade integrada e a segunda na inversao de spin com
dependéncia com a temperatura e poténcia de excitacdo. Na primeira parte utilizamos
o modelo de magneto-absorgao para explicar as oscilagdes em alto campo magnético.
Além disso, utilizando um laser mais energético as oscilagcdes desaparecem. Vale res-
saltar que essas oscilagdes independem da orientagdo cristalina e foram observados
vestigios dessas oscilagdes a temperaturas de até 60 K. Para a segunda parte, analisa-
mos a DCP das duas amostras onde foi verificado uma inversao de sinal para a amostra
com orientacdo cristalina (311)A em fung¢do da poténcia de excitagdo e da temperatura,
quando um campo magnético é aplicado. Para explicar esse fendmeno, utilizamos um
modelo de 8-niveis o qual descreve a inversdo de sinal de forma satisfatéria para a
dependéncia com a temperatura e com a poténcia de excitagdo sem a necessidade de

fazer uma conjectura como foi proposto anteriormente.
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"Magnetically controlled exciton transfer in hybrid quantum-dot-quantum-well
nanostructures"

Phys. Rev. B 100, 035309 (2019)

5.1 Resumo

Neste capitulo estudou-se através da técnica magneto-fotoluminescéncia (PL) a
transferéncia de portadores na estrutura hibrida de ponto quantico InAs/GaAs — pogo
quantico InGaAs/GaAs com diferentes valores de espessura de separacdo das estru-
turas (camada de GaAs) onde observou-se uma dependéncia incomum da fotolumi-
nescéncia com a espessura da barreira de GaAs em altos campos magnéticos e alta
densidade de poténcia. Para o caso de uma barreira fina, observou-se que a intensi-
dade da PL do pogo quantico (QW) aumenta a medida que hd uma diminui¢do da
intensidade da PL do ponto quéantico (QD). Esta observagédo ¢é atribuida a uma mu-
danga da dindmica dos portadores no plano do QW e da wetting layer (WL), resultante
do aumento do campo magnético combinado com a mudanca no acoplamento entre os
estados excitados do QD com os estados do QW e da WL.
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5.2 Introducao

As nanoestruturas combinadas de ponto e pogo-quéntico representam uma classe
de estruturas hibridas no qual o comprimento de onda da fotoluminescéncia (PL) de-
pende do tamanho dos pontos, da largura do pogo e da barreira crescida entre o ponto-
poco que define a forca do acoplamento. A variacdo destes pardmetros proporciona
uma ampla capacidade na engenharia destes sistemas para aplicagdes optoeletroni-
cas, incluindo lasers de alto desempenho, processadores para informagdo quantica, ou
transistores de um tnico elétron [111-114]. A fim de utilizd-los em dispositivos de
tunelamento de injegdo de alta velocidade em pontos quanticos (QDs), os portadores
gerados sdo primeiro coletados pelo poco quantico (QW) e em seguida, através do
tunelamento, decaem para os QDs com subsequente relaxacdo até o estado fundamen-
tal. Através do tunelamento, os portadores energéticamente frios (elétrons) do QW
tunelam para os estados do QD sem aquecer outros portadores ou emitindo fonons,
reduzindo assim a perda de portadores da regido ativa, e, portanto, aumentando o ga-
nho na eficiéncia de lasers [115-117] que operam com este principio. Desta forma, as
propriedades 6pticas das estruturas de ponto-pogo de InAs/GaAs-InGaAs/GaAs tém
sido extensivamente estudados por meio da técnica PL em ondas pulsadas e continuas
(CW), esclarecendo muitas questdes referentes a dindmica de éxcitons. [118-122].

Sob o ponto de vista de fisica fundamental, a aplicacdo de um campo magnético
nessas estruturas permite a coleta de informagdes adicionais, pois introduz uma forte
e previsivel mudanga nas correspondentes estruturas eletronicas do sistema [123} 124].
Em altos campos magnéticos, onde a energia ciclotronica é maior que a energia de con-
finamento lateral e a energia de ligagdo do éxciton, o confinamento magnético domina
e uma estrutura de nivel de Landau é esperada que se desenvolva. O campo magnético
também remove a degenerescéncia de spin dando origem a uma dependéncia com o
campo magnético qualitativamente diferente da emissdo do estado fundamental e dos
estados excitados, o que é especialmente importante no caso do ponto-pogo onde es-
tados excitados do QD entrardo em ressonancia com o estado fundamental do QW ou
os estados excitados do éxciton. Devido ao forte acoplamento QD-QW em combinagdo
com as propriedades de spin, a dinamica de injecdo de spin dessas estruturas hibri-
das tem atraido grande interesse no campo da spintronica [10, 125-127]. Além disso,
a estrutura do nivel de energia pode ser projetada a fim de melhorar a intensidade
da emissdo em temperatura ambiente e em comprimentos de onda de telecomunica-
cdo [128]. Recentemente, muitos resultados foram publicados para as estruturas de
QD-QW [129-135] esbogando outras perspectivas para a aplicagdo de tais estruturas
hibridas. Ademais, também foi revelado a existéncia de ilhas enriquecidas de In nos
QW de InGaAs resultando em um éxciton espacialmente indireto (tipo II). Estes éxci-

tons dentro de um QW se movem em uma Orbita em forma de anel. Como resultado, a
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intensidade PL em QWs de InGaAs/GaAs oscila com campo magnético aplicado per-
pendicular ao plano do QW em baixas temperaturas resultando no efeito Aharonov
Bohm associado a éxcitons espacialmente indiretos que sdo formados nas proximida-
des das ilhas de indio dentro o QW [136].

Neste capitulo sdo investigados o mecanismo de acoplamento dos portadores em
baixa temperatura induzidos por um campo magnético em sistemas hibridos InAs/GaAs-
QD-InGaAs-QW com diferentes espessuras de GaAs entre as nanoestruturas. A potén-
cia de excitagdo foi intencionalmente alta para observar o terceiro estado excitado do
QD, que estd em ressonancia com o estado fundamental do éxciton do QW. Os resul-
tados dos estudos de fotoluminescéncia mostram que a estrutura hibrida com uma
barreira mais espessa se comporta como as estruturas de referéncia QD e QW, indi-
cando que elas estdo desacopladas. Por outro lado, a nanoestrutura de barreira mais
fina induz diferentes magnitudes de acoplamento: em baixos campos magnéticos o
acoplamento é preservado, enquanto o aumento do confinamento no plano do QW
devido a um alto campo magnético aplicado reduz o acoplamento e a luminescéncia
das nanoestruturas se comportam como dois sistemas independentes.

5.3 Setup experimental e amostras

Um conjunto de amostras hibridas de InAs-QD — Ing13Gag g7As-QW foram cres-
cidos em substratos semi-isolantes de GaAs (001) em um sitema de epitaxia de feixe
molecular. Detalhes sobre o crescimento sdo apresentados na Ref. [120]. Cada amostra
consiste de uma camada buffer de 0,3 ym de espessura de GaAs, um QW de InGaAs de
14nm de espessura, uma barreira de GaAs com espessura de 2 e 20 nm, uma camada de
QDs e por fim um cap layer de 50 nm de GaAs. Duas amostras de referéncia foram cres-
cidas nas mesmas condi¢des de crescimento que as estruturas ponto-poco. Uma delas
contendo apenas os QDs de InAs e o outra contendo apenas um QW de Ing 13Gag g7 As.
A anélise estrutural (ndo mostrada aqui) por microscopia eletronica de transmissao re-
velou que os QDs de InAs tém a forma de plaquetas de aproximadamente 5 nm de
altura e 20 nm de didmetro em média, com uma densidade de 10° cm~2. A medida
da largura do QW foi de 14,0 + 0,5 nm em todas as amostras e a espessura da barreira
de GaAs estava em bom acordo com o parametros estabelecidos durante o crescimento
no MBE.

As medidas de Magneto-Fotoluminescéncia (MPL) foram realizadas em tempera-
turas de 4 K e com campos magnéticos aplicados na geometria Faraday de até 9 T utili-
zando um criostato de hélio de ciclo fechado livre de vibrag¢oes (Attocube / Attodry1000)
e usando um microscépio confocal desenvolvido no préprio laboratério. Uma fibra
6ptica monomodo com ntcleo de 5 ym foi acoplada ao laser Toptica/Ibeam de 660 nm



Capitulo 5. Controle Magnético da transferéncia de exciton na nanoestrutura hﬂ)rid7a6
de ponto quantico (QD)- Pogo quantico (QW)

para um foco de 1 um e uma poténcia de excitagdo de 90 yW na amostra. A lumines-
céncia da amostra foi entdo coletada por uma fibra 6ptica multimodo de 50 ym antes
de ser dispersada por um espectrometro de 0,5 m e detectada por um detector de diodo
de InGaAs (Andor/Shamrock/Idus). Polarizadores lineares e placas de meia-onda ou
quarto de onda foram devidamente posicionados para identificar as componentes de

emissdo Opticas sigma mais (c") e menos (¢~) de todas as amostras.

5.4 Caracterizacao Magneto-6ptica dos pontos quanticos

Inicialmente, a amostra de QD de referéncia foi medida usando uma baixa potén-
cia de excita¢do e baixa temperatura. Na Figura [5.1(a) sdo apresentados os espectros
de Magneto-Fotoluminescéncia a 0 e 9 T a temperatura de 4 K, em que uma emissao
gaussiana com a posicdo de pico centrada em E = 1,135 eV e com uma largura de li-
nha a meia altura (FWHM) de 34 meV foi observada. Para a alta poténcia de excitagdo
apresentada na Figura 5.1(b), o QD de referéncia se transforma em uma distribuicao
espectral multi-banda, sendo a linha azul o espectro em campo magnético zero. Em
contraste com o espectro de baixa poténcia o estado fundamental sofre um desloca-
mento para menores energias (6 meV) devido a interagdo de muitos corpos.[137] As
bandas adicionais que surgem no lado de maior energia do estado fundamental sdo
atribuidas aos estados excitados provocados pelo preenchimento dos niveis de ener-
gia dos estados do QDs. Como observado na Figura b), na amostra de QD-ref, a
poténcia utilizada é suficiente para preencher até o terceiro estado excitado préximo
a 1,335 eV, com um quarto estado manifestando-se através de um ombro no lado de
mais alta energia. Os estados estdo separados por 66 meV e a FWHM varia entre 34
a 47 meV, extraido de um ajuste gaussiano com multiplos picos. Em outras palavras,
o primeiro, segundo e terceiro estado excitado ficam a 66 meV, 132 meV e 198 meV
acima do estado fundamental, respectivamente.

Com a aplicagdo de campo magnético de até 9 T, observa-se um desvio para o azul
do estado fundamental de 1,2 meV, valor esperado para pontos quanticos como estes,
enquanto que a intensidade e o formato dos estados excitados também sao modifica-
dos. A assimetria e o alargamento dos espectros de PL podem ser ajustados utilizando
multiplas gaussianas. O campo magnético quebra a degenerescéncia do momento an-
gular e os estados excitados sob influéncia do campo aplicado se dividem em 2, 3 e 4
picos, devido aos estados excitados que podem conter até 4, 6 e 8 portadores, respec-
tivamente. [138] Levando-se em conta a quebra de degenerecéncia, em 9 T, o primeiro
estado excitado se separa por 28.7 meV.

As Figuras (a) e (b) mostram o comportamento da intensidade integrada em
fungdo do campo magnético aplicado para as duas poténcias estudadas. Para a baixa

poténcia, a intensidade da polarizagdo circular ¢ é quase constante até proximo de
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Figura 5.1: Espectros de fotoluminecéncia a 4 K do estado fundamental do ponto quanticoa O e

a9 T para ambas as polariza¢des para (a) baixa e alta (b) poténcia de excita¢do, respectivamente.

Em azul sem aplica¢do de campo magnético e em preto a polarizagdo (0 ") e em vermelho (¢7)
sob campo magnético de 9 Tesla.

6 T, em seguida, ha uma queda linear da intensidade. Para a orientagdo ¢~ a intensi-
dade aumenta aproximadamente 25% em 9 T quando comparado a campo zero. Para
a maior poténcia a intensidade integrada de ambas as polariza¢des diminui com o au-
mento do campo magnético. Contudo, para a orientagdo ¢~ a intensidade se estabiliza
a partir de 5 T e para a polarizacdo ¢ ndo apresenta sinal de estabilizagdo. Como ob-
servado na Figura 4.1(b), o aumento do campo magnético sob alta poténcia de excita-
¢do induz um aumento da intensidade integrada dos estados excitados, demonstrando
que o campo magnético provoca a transferéncia de carga do estado menos para o mais
energético.

5.5 Caracteriza¢io Magneto-Optica do poco quantico

A seguir, sdo apresentados os dados da amostra de pogo quantico de referéncia. A
emissdo fotoluminescente para diferentes poténcias é apresentada na Figura As
principais diferencas sdo observadas na largura de linha do pico principal e o apareci-
mento de novos picos acima da emissdo do estado fundamental do QW quando uma
alta poténcia de excita¢do é usada em altos campos magnéticos.

Em baixa poténcia de excitacdo e baixas temperaturas (T = 4 K), Figura (@), o
espectro de fotoluminescéncia apresenta 0 maximo de contagens em E = 1.349eV e
largura de linha de 2.95 meV em campo nulo. Essa transi¢do corresponde a transi¢do

entre burraco pesado e o primeiro nivel dos elétrons, e; — hhi; no QW. Com o aumento
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Figura 5.2: Intensidade integrada do estado fundamental do QD e sua dependéncia com o

campo magnético para (a) baixa poténcia de excitagdo e (b) para alta poténcia de excitacdo em

fungdo do campo magnético. As esferas vermelhas representam a polarizagdo circular ¢~ e as
em preto a componente 0.

do campo magnético, o espectro de PL sofre um desvio para o azul bem como uma
assimetria no lado de menor energia é observada.

Para a alta poténcia de excitacdo em 0T, aparece a emissdo de 4 picos, que estdo
identificados na Figura Em 9 T, ha o aparecimento de um ntimero grande de picos,
que sdo decorrentes da quantizagdo dos niveis de Landau. Em um primeiro momento,
observa-se que o pico de maior intensidade sofre um estreitamento e as duas compo-
nentes circulares tem intensidade menor que em campo zero. Além disso, o desloca-
mento total da emissdo do estado fundamental atinge 6 meV em 9 T, enquanto que a
abertura de spin entre as componentes de polarizagdo ot e~ em 9 T é de 1,5 meV.

A Figura apresenta a evolucdo das 4 emissdes com o campo magnético. A
primeira emissdo em 1,354 eV corresponde a transigdo do e; — hhy, a transicdo em
1,405 eV a transicdo do e, — hhy e as transi¢des de 1,493 e 1,513 eV sdo, respectiva-
mente, o nivel de defeitos do GaAs e o exciton do GaAs bulk. A poténcia utilizada
para essa medida foi intencionalmente maior que a do QD de referéncia. Desta forma,
observam-se todas as emissdes mencionadas, o que é possivel apenas com o preen-
chimento dos dois niveis do pogo quantico. Além disso, com a aplicagdo de campo
magnético, observa-se o desdobramento dos niveis de Landau do e; — ik na forma de
leque. Adicionalmente, é possivel resolver os niveis de Landau para e, — hhy também
na forma de leque com praticamente a mesma abertura entre os niveis. Entretanto,
diferente do e; — hhj foram observados 2 niveis a menos. Outro ponto interessante é o

cruzamento dos niveis e um aumento relativo da contagem da PL - vide a emissdo em
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Figura 5.3: Espetros de fotoluminescéncia da transi¢do el-hhl sem campo magnético (azul) e
para as duas polarizagdes circulares ¢~ (vermelho) e o (preto) para (a) baixa e (b) alta poténcia
de excitacao.

1.405e¢V da Figura[5.3b. Para compreender as propriedades de spin do QW, foi avaliado
a intensidade integrada para as duas componentes de polarizagdo circular.

A Figura apresenta a intensidade integrada em func¢do do campo magnético
para as duas poténcias estudadas. Para a menor poténcia de excitagdo (Fig. ),em
campos de até 4 T as intensidades integradas sdo aproximadamente iguais, e, a partir
deste campo, uma componente da popula¢do de spin sofre um aumento com a redu-
¢do proporcional na outra componente, como o esperado. Para a maior poténcia as
duas componentes sofrem um leve aumento da populagdo de excitons para ambas as
polarizacdo até 2T, quando entdo os LLs comegam a ficar aparente somados a uma
diminui¢do da largura de linha para o estado fundamental, e, como consequéncia, a
intensidade integrada do estado e; — hh; sofre uma redugdo sendo que a componente
de polarizac¢do ¢ é dominante em todo o aumento do campo magnético, como obser-

vado para o caso em baixa poténcia de excitagao.

5.6 Estruturas hibridas InAs QD- InGaAs QW

Usando o conhecimento adquirido sobre o comportamento das amostras de refe-
réncias sob aplicacdo de campo magnético, investigou-se entdo as estruturas hibridas
de ponto-pogo onde as camadas de QD e QW sdo separadas por uma barreira de GaAs
com diferentes espessuras. A Figura[5.6(a) apresenta o espectro de PL da amostra QD-
QW com separagéo ds, = 20 nm sob campo magnético (B = 0 e 9 T) com a mesma

poténcia de excitagdo que foi medida a amostra de QD-ref. A barreira de 20-nm é
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Figura 5.4: Gréfico em forma de mapa de cores da Fotoluminescéncia em funcdo do campo
magnético. A linhas vermelhas e verdes sdo guia para os olhos dos niveis de Landau da tran-
si¢do el — hhl e da transigdo €2 — hh2, respectivamente.

espessa o suficiente para que as fun¢des de onda associadas as particulas contida no
poco e ponto quantico ndo se sobreponham. Assim, o QD-QW-20nm apresenta um
fraco acoplamento, desta forma, o QD e QW podem ser considerados independentes.
Como observado no espectros de PL Fig. [5.6(a), as posicdes do pico e o formato sdo
similares as amostras de referéncia. No entanto, notavelmente, as amostras de refe-
réncia apresentam uma intensidade de emissao significativamente maior tanto para o
QD quanto para o QW. Isso é um indicativo de que a barreira de GaAs (20 nm) atenua
a excitagdo na estrutura hibrida. Como resultado observou-se distintamente apenas o
primeiro estado excitado do QD e uma emissdo mais fraca do e; — hh; quando com-
parada a amostra de QW-ref. Além disso, o comportamento do campo magnético se
torna menos pronunciado para a amostra hibrida QD-QW-20nm. Os espectros de PL
do QW em 9 apresentam trés emissdes referente aos niveis de Landau, o que implica
uma alta densidade de éxcitons no QW (Figa)).

Na Figura observa-se a intensidade integrada e sua dependéncia com o campo
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Figura 5.6: (a) Espectros de fotoluminecéncia da estrutura hibrida QD-QW-20 nm sem campo

(azul) e a 9T para o (preto) e o (vermelho). (b) Intensidade integrada em funcdo do

campo magnético aplicado para as duas componentes de polarizagdo circular ¢ (preto) e
o~ (vermelho). Lado direito intensidade do QW e lado esquerdo intensidade do QD.

magnético. Claramente a intensidade é menor quando comparada as amostras de re-
feréncia. Isso implica que a camada entre as duas heteroestruturas atenua a excitagao
da estrutura hibrida, como ja discutido. No entanto, a intensidade integrada tem o
mesmo comportamento que as amostras de referéncia quando analisadas individu-
almente, implicando que para esta amostra a espessura de 20 nm de GaAs entre as
nanoestruturas é grande o suficiente para que ambos QD e QW apresentem resposta
magneto-6ptica independente.

Para a estrutura hibrida QD-QW-2nm os processos se alteram drasticamente. Esta
estrutura pertence a uma classe de nanoestruturas com forte acoplamento eletronico,
o que resulta na hibridiza¢do dos estados excitonicos do QW e QD. [118-122] A partir
das Figuras [5.1(b) e 5.3(a) é possivel estimar que o terceiro estado excitado do QD e
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o estado fundamental do QW se sobrepdem.[120, 122] Como a barreira entre as duas
nanoestruturas € fina, os portadores podem tunelar de forma ressonante do QW para
o QD através da sobreposi¢do dos estados, relaxando para o estado fundamental do
QD e emitindo em diferente regido espectral que o QW. A Figura [5.7(a) apresenta
os espectros de PL da estrutura hibrida com 2 nm de espacamento e mesma potén-
cia de excitagdo da amostra do QD de referéncia com multibandas, sem a aplicagdo de
campo magnético (azul) e com aplicado de 9 T para as duas polarizagdes ot (preto)e
o~ (vermelho). Comparando com a estrutura hibrida QD-QW-20nm em campo zero, o
espectro de PL exibe até o terceiro estado excitado indicando uma forte excitacdo da
camada de QD e que resulta em uma maior intensidade da PL do que a observada na
estrutura hibrida QD-QW-20nm. Simultaneamente, a emissdo do QW em campo zero
é claramente mais fraca e desaparece em poténcias mais baixas. Este comportamento
indica que a transferéncia de portadores do QW para o QD é extremamente eficiente
e depleta completamente a populagdo do QW em baixa poténcia de excitagdo. Con-
tudo, tal observacdo muda drasticamente com a aplicacdo de campo magnético. Em
9T, nota-se que a emissdo do QD diminui gradualmente, enquanto que para o QW a
intensidade da PL aumenta, em que até o primeiro LL[5.7(a) é observado.
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Figura 5.7: (a) Espectros de fotoluminecéncia da estrutura hibrida QD-QW-2nm sem campo
magnético aplicado (azul) e a 9 T para ot (preto) e o~ (vermelho). (b) Intensidade integrada
em func¢do do campo magnético aplicado para as duas componentes de polarizacgdo circular
o (preto) e ¢~ (vermelho). Lado direito intensidade do QW e lado esquerdo intensidade do

QD.

A Figura 5.7(b) apresenta a intensidade integrada para o QD e QW e sua depen-
déncia com o campo magnético para a estrutura QD-QW-2nm. Em contraste com as
amostras de referéncia, a emissdo do QD apresenta queda comparavel na intensidade.
Por outro lado, na emissao referente ao QW é observada um aumento da intensidade,
o que é o oposto do QW de referéncia. Assumimos que essa mudancga na intensi-
dade integrada indica uma redugdo no acoplamento entre ponto-po¢o manipulavel
com campo magnético, ao qual bloqueia o tunelamento dos portadores do QW para o
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QD e assim aumenta a intensidade da PL do QW através do aumento da densidade de
excitons, enquanto que a queda da intensidade do QD é proveniente do corte da fonte

de exciton.

5.7 Acoplamento entre QD-QW e controle da transferén-

cia de exciton

De acordo com os resultados do desdobramento Zeeman, para o QDs apenas al-
guns décimos de meV em 9 T sdo observados, enquanto que para o QW uma magni-
tude de 5 meV é atingida. Assumindo que essa diferenca se reflita no movimento entre
os estados bi-dimensionais do QW e aqueles confinados no QD, uma forte quebra de
sintdnia é induzida entre o terceiro estado excitado do QD e o estado fundamental do
QW. Como consequéncia, o tunelamento se torna ndo-ressonante, o0 que aumenta sig-
nificativamente o tempo de transferéncia de portadores entre pogo e ponto quantico,
e, assim, enfraquecendo o acoplamento eletrdnico.

Para validar essa hipétese, estudou-se o deslocamento diamagnético das nanoes-
truturas com o campo magnético, cujos resultados sdo mostrados na Figura com
diamagnetismo vs campo aplicado para o QW de referéncia e das estruturas hibridas
com diferentes espessuras. E conhecido que estruturas com forte localizagio eletrdnica
apresentam um diamagnetismo menor que as com menor grau de localizacdo.[139] O
QW de referéncia e 0 QW da estrutura hibrida QD-QW-20nm apresentam éxcitons 2D
livres e com similar diamagnetismo. Contudo, para a nanoestrutura com barreira de
2 nm, o diamagnetismo mostra o aparecimento do acoplamento entre 0 QD-QW e com
duas regides: a primeira abaixo de 6T onde o diamagnetismo pouco varia, indicando
um regime de forte acoplamento e um aumento da localizagdo do éxciton. Acima de
6 T, onde o diamagnetismo varia rapidamente indicando um regime de queda da lo-
calizagdo levando ao desacoplamento eletronico entre o ponto e o pogo quantico.

A queda observada da intensidade integrada da PL com um aumento do campo
magnético paralelo a direcdo de crescimento para QDs de InAs QD j4 foi observada
anteriomente na Ref [140], em que foi demostrado que o campo magnético na geo-
metria Faraday reduz o transporte lateral para os pontos através da localizacdo dos
portadores nas flutua¢des de potencial da WL com profundidade de alguns meV. Isso
significa que o estado da populagdo de excitons dos QDs a uma mesma poténcia de
excitacdo é menor com campo magnético aplicado, enquanto que a populacdo da WL
aumenta.[140] Ndo se pode excluir esse mecanismo de extin¢gdo da emissdo dos QDs
com campo magnético observado aqui. Contudo, no méximo, ndo é dominante. De

fato, ndo se observou nenhuma emissdo na energia caracteristica da transicdo da WL
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Figura 5.8: Deslocamento diamagnético das nanoestruturas em fun¢do do campo magnético
aplicado.

em 1,45eV. Além disso, o campo magnético pode aumentar a localizacdo de portado-
res em minimos de potencial mais profundos do QD quando comparado as flutuagdo
da WL favorecendo o aumento da intensidade com campo magnético aplicado para-
lelo a direcdo de crescimento. Adicionalmente, o0 campo magnético diminui o tempo
de vida, resultando em um aumento da intensidade da fotoluminecéncia do QD.

O aumento da intensidade do QW com o campo magnético ja foi observado anteri-
ormente tendo sido atribuido ao campo magnético induzindo a compressdo da fungao
de onda com o respectivo aumento da forga oscilador.[141] Como resultado, a PL au-
mentou aproximadamente 1.5x na estrutura de InGaAs/InP com campo magnético de
7T. A compressdo da funcdo de onda dos portadores no plano foi revelada também via
medidas de TRPL.[142] Esse mecanismo de aumento da intensidade da PL ndo pode
ser ignorado, contudo, ndo explica o aumento de 8 a 10x da intensidade integrada da
estrutura hibrida de QD-QW-2nm, como mostrado na (Fig. [5.7b).

Existem vdrias possibilidades para a reduc¢do do acoplamento induzido magnéti-
camente como observado nesta estrutura hibrida de QD-QW-2nm. Diversos efeitos
devem ser considerados atuando em conjunto, como de tensdo, confinamento e campo
magnético na banda de valéncia que contribui para o estado de magneto-exciton na
estrutura hibrida. Este mecanismo também deve reproduzir a proporgdo observada
experimentalmente na intensidade da PL da WL sob a intensidade integrada da PL
dos QDs que ndo aumenta linearmente com o campo magnético, bem como as pro-
priedades de transporte que afetam o captura de portador pelos QDs.[143] De par-

ticular importancia é a representacdo dos estados excitados dos QDs de InAs e sua
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dependéncia com campo magnético. De fato, foi demonstrado que o padrdo geral da
evolucdo das linhas espectrais com o campo magnético se assemelha a um diagrama
Fock-Darwin (FD) de particula tnica.[144]

De acordo com Ref. [145] a estrutura dos orbitais de energia excitonica dos pontos
quanticos de InAs/GaAs pode ser encontrada como uma soma de elétrons e buracos.
Para transi¢oes de dipolo permitidas, onde somente os elétrons e buracos com o mesmo
numero quantico recombinam, a aproximacgdo de particula tinica é bem reproduzida

pelo espectro excitonico FD como se segue:[145]

1 1
E(n+,n—) = E() + hQ+(B)(Tl+ + E) + hQ_(B) (n_ + E), (51)

onde Ey consiste na energia de confinamento vertical e o gap de energia, e Q+(B) =
0% (B) + O (B) é dado pér

Q4 (B) =/ (w? + w?/4) £ |w:/2], (5.2)

comny =0,1,2,3, ..., w. = eB/m* é a frequéncia ciclotronica e w é a frequéncia harmo-
nica, que descreve a forca do confinamento parabdlico no plano. Para a amostra hi-
brida QD-QW-20nm e o QD de referéncia, o desdobramento e a abertura dos niveis,
bem como cruzamento das linhas espectrais podem ser descritos qualitativamente por
este modelo. A inclusdo do efeito de muitos corpos diminui as energias dos orbitais
em 20 meV e esta diminui¢do é maior para estados excitados mais altos.[145] O pro-
blema surge com o terceiro estado excitado do QD que se torna fortemente hibridizado
devido ao acoplamento ponto-poco para a amostra hibrida QD-QW-2nm. Levando-se
em conta os varios mecanismos que podem contribuir para a redug¢do do acoplamento
entre o ponto e 0 pogo sob a aplicacdo de um campo magnético, considerou-se so-
mente a interpretacdo de transferéncia de portadores nas estruturas hibridas.[119] Os
resultados das medidas de tunelamento coerente entre o pogo quantico de InGaAs e
os pontos quanticos de InAs por espectroscopia de fotoluminescéncia podem ser ana-
lisados em termos da aproximacgdo semicldssica Wentzel-Kramers-Brillouin (WKB). Os
dados foram plotados em funcdo do tunelamento dos portadores através da barreira

como:

T(E) o exp {— /Od[V(x) - E]l/zdx} , (5.3)

onde V(x) é a barreira de potencial e E = E®**.

Recentemente, tal aproximacdo tem sido amplamente utilizada para a andlise de
tunelamento entre pogos duplos assimétricos genéricos.[146-148] No presente estudo,
a energia de transi¢do do estado e; — hh; do QW evolui quadraticamente com campo

magnético, B. Por isso, foi utilizado a seguinte aproximagao para o tunelamento:
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Figura 5.9: Escala semilogaritmica da Intensidade Integrada da emissdao do QW contido na
estrutura hibrida QD-QW-2nm em func¢do do campo magnético aplicado. A linha em vermelho
¢ o ajuste semicldssico do modelo WKB para tunelamentdb.4]

T(B) e exp(y/a + BB2) (5.4)

A Figura 5.9|apresenta a intensidade integrada da PL do QW na estrutura hibrida
QD-QW-2nm em fun¢do do campo magnético B em escala semilogaritmica. O ajuste
usando a Eq[5.4)é plotado em vermelho. O bom ajuste entre os dados experimentais
e a aproximacdo WKB é um indicativo que o deslocamento diamagnético do QW é
uma contribuigdo fundamental para a redugdo do acoplamento entre o pogo e ponto
quantico da estrutura hibrida, sendo o campo magnético uma pardmetro fundamental

para o controle da transferéncia de éxciton.

5.8 Conclusoes

Em resumo, neste capitulo, foi realizado um estudo de MPL da transferéncia de
portadores na estrutura hibrida de InAs QD-InGaAs QW com diferentes espessuras
de barreira. As medidas foram realizadas com campo magnético paralelo a direcdo de
crescimento (geometria Faraday) até 9 T e em baixa temperatura (4 K). Em poténcia
de excitagdo suficientemente alta para observar a emissao da PL do QW, foi observado
uma forte dependéncia da intensidade da PL do QW para ambas as estruturas hibridas
com fraco e forte acoplamento entre o ponto quantico e o pog¢o quantico. A inversdo
na intensidade da PL dos QDs para o QW com campo magnético aplicado é atribuida
a quebra do acoplamento ressonante. Isso é o resultado da mudanca da dindmica dos
portadores no plano da WL e QW. O aparecimento dos niveis de Landau e a mudanga
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no acoplamento entre o terceiro estado excitado do QD e o estado excitonico do QW e
WL devido aos diferentes deslocamento diamagnético leva a um estado fora da resso-

nancia.
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Capitulo 6

Considerac¢oes Finais

Neste trabalho foram investigados dois conjuntos de amostras, um composto por
multiplos pogos quanticos de GaAs/AlGaAs e um constituido por estruturas hibridas
de GaAs/InAs QD - InGaAs QW /GaAs, utilizando a técnica de magneto fotolumines-
céncia, com o objetivo de identificar os mecanismos de relaxa¢do de portadores, bem
como contrastar a influéncia da orientagédo cristalina na relaxacdo de spin e compreeen-
der a influéncia do campo magnético nas estruturas hibridas.

Neste sentido, para os MQWs de GaAs/AlGaAs crescidos no substrato de GaAs
(100), analisamos os espectros de fotoluminecéncia e sua dependéncia com a poténcia
de excitagdo, temperatura da rede cristalina e campo magnético aplicado. Através des-
sas medidas foi possivel extrair a temperatura efetiva dos portadores, além de avaliar
o papel das flutuacdes de potencial e com isso caracterizar os principais mecanismos
de relaxacdo dos portadores eletronicos. Com a aplicagdo do campo magnético iden-
tificamos uma modulac¢do da coeréncia de spin de uma das componentes 6pticas. Este
fendmeno foi associado a competicdo entre as intera¢des de curto alcance e o espalha-
mento via spin-flip e podem ser modulados pela relaxacdo do momento.

Investigamos também o conjunto de amostras hibridas de QD-QW através da magneto-
fotoluminescéncia e contrastamos com as amostras de referéncia. A amostra hibrida
com o maior espagcamento entre o QD e QW apresenta 0 mesmo comportamento magneto-
Optico das amostras de referéncia indicando um fraco acoplamento entre as nanoes-
truturas. Por outro lado, para a amostra hibrida de menor espacamento, observamos
duas regides onde, na primeira o deslocamento diamagnético é quase nulo indicando
um forte acoplamento entre o QD e QW, e a segunda regido na qual o acoplamento é
reduzido observado através do aumento do deslocamento diamagnético. Além disso,
foi possivel demonstrar o controle da transferéncia de portadores do QW para o QD

via a presenca do campo magnético externo.
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