U1

Universidade Federal de S&o Carlos
Centro de Ciéncias Exatas e Tecnologicas - Programa de Pos-Graduagao em Fisica

Propriedades Oticas e de transporte em heteroestruturas

semicondutoras contendo GaMnAs

Daniel Henrique Rodrigues

Orientadora:

Profa. Dra. Yara Galvdo Gobato

Tese de Doutorado apresentada ao
Programa de P6s-graduacgdo em Fisica da
Universidade Federal de S&o Carlos
como parte dos requisitos para
obtencdo do titulo de Doutor em Fisica.

Sao Carlos, Outubro de 2011.



Ficha catalografica elaborada pelo DePT da
Biblioteca Comunitaria/lUFSCar

R696po

Rodrigues, Daniel Henrique.

Propriedades 6ticas e de transporte em heteroestruturas
semicondutoras contendo GaMnAs / Daniel Henrique
Rodrigues. -- S&o Carlos : UFSCar, 2011.

106 f.

Tese (Doutorado) -- Universidade Federal de Sdo Carlos,
2011.

1. Fisica da matéria condensada. 2. Semicondutores. 3.
Arseneto de galio-aluminio. 4. Heteroestruturas
semicondutoras. 5. Fotoluminescéncia. I. Titulo.

CDD: 530.41 (20%)




DANIEL HENRIQUE RODRIGUES

Tese de Doutorado submetida
Coordenacio do Programa de Pés-
Graduacio em Fisica, da Universidade
Federal de Sao Carlos, como requisito
parcial para a obten¢do do titulo de

Doutor em Ciéncias.

Aprovada em 7’4’ 110 12011

BANCA EXAMINADORA

Vil d

/ * Profd Pra. Yara Gdivao Gobato
Universidade Federal de Sdo Carlos - DF

-/bﬂu;ﬁ;a whon Catnal

Profa. Dra. Erika Dias Cabral
Centro Universitario da Zona Oeste - DF

Llhg

Prof ugo Bo tre de Carvalho
Umvers:dad Feder de A:'ﬁmas DCE

Prof Dr. Guilherm¢ Matos Srpahf \.
Universidade de-Sao Paulo - IFSC
.

A

Prof. Dr. Gilmar Eugénfo ;mrrques
Universidade Federal de Sao Carlos - DF

PoOS- Graduac s

2~ _+rado € Doy

& Cédigo CAPES.
33001014011P-5

"Oade Federal de 90

‘}
6;.
®



Dedico esse trabalho aos meus pais e a Livia pelo
companheirismo e amor incondicional.



"O que sabemos é uma gota, o que ndo sabemos é
um oceano." (Isaac Newton)



AGRADECIMENTOS

A Professora Yara Galvdo Gobato por acreditar no meu trabalho, pelo incentivo,

ensinamentos e pela orientacdo desta tese.

A Professora Maria José Brasil, por disponibilizar o laboratorio do Grupo de
Propriedades Oticas (GPO) do IFGW-UNICAMP para a realizagdo das medidas de

magneto PL e PLRT e pela cooperagdo para o desenvolvimento deste trabalho.

Aos professores Gilmar Eugenio Marques e Fernando likawa pelas discussdes e

ensinamentos.

Aos amigos do GPO e em especial ao Técnico de Laboratorio, Milton, pelo auxilio

indispensavel nas medidas realizadas neste laboratorio.
A colaboragio de Daniel Cesar e Victor Lopez quanto aos célculos realizados.

Aos amigos da UFSCar Anibal, Botero, Daniel, Ednilson, Marcio, Nicolau, Pilar e em
especial & Lara (Little) e ao Helder (Wilber) pelas “prosas académicas”, reflexdes
filosofais, colaboracdo e amizade estabelecida e eternizada ao longo dessa nossa

jornada.
A CAPES, CNPq e FAPESP pelo apoio financeiro.

Finalmente, agradeco a todos que colaboram para a realizagdo deste trabalho.

Vi



RESUMO

Neste trabalho, realizamos um estudo sistematico em pogos quanticos de Gay.
xMn,As/GaAs/AlAs (QWSs) com baixa concentragdo de manganés (x < 0,1%) crescidos
por epitaxia de feixe molecular em altas temperaturas de crescimento do substrato
400 e 450°C. Estudamos as medidas de fotoluminescéncia resolvida no tempo e
fotoluminescéncia resolvida em polarizagdo em fungdo da poténcia de excitagdo do
laser, da temperatura e do campo magnético em pocos quanticos com larguras de 4nm
e 6nm e com diferentes concentragdes de Mn. Os espectros de emisséo dos pogos
quéanticos de 4nm apresentaram duas bandas de emissdo. A banda de emissdo de
menor energia apresentou um tempo de decaimento relativamente longo que foi
associado & recombinacéo indireta envolvendo elétrons confinados na banda X no AlAs
com buracos confinados na banda I' no Ga;xMn,As enquanto que a banda de maior
energia foi atribuida a transicdo direta no poco quéntico de Ga;xMn,As. Por outro
lado, para concentragdes elevadas de Mn observamos a presenca de uma nova banda
de emissdo mais larga para todos os pogos quanticos. Esta banda foi associada a
emissdo de éxcitons ligados a doadores devido a presenca de Mn intersticial no pogo
quéntico. Nossos resultados mostram que o grau de polarizacdo circular é bastante
sensivel a concentracdo do manganés e & largura do poco quéntico. Paralelamente,
investigamos as propriedades de transporte e Gticas de diodos de tunelamento
ressonante de dupla barreira (DTR) do tipo p-i-n AlAs/GaAs/AlAs com contato superior
tipo-n constituido por uma camada magnética de Gao,gsMno0sAS € um pogo quantico
de InGaAs entre o contato inferior tipo-n e pogo quantico de GaAs. Estudamos
também uma amostra referéncia crescida de modo similar sendo que a camada
magneética foi substituida por uma camada de GaAs dopado com carbono. A
polarizagdo de spin nestas amostras foi investigada medindo as curvas caracteristicas
I(V), os espectros de eletroluminescéncia (EL) e fotoluminescéncia (PL) resolvida em
polarizagdo em funcdo da voltagem aplicada e campo magnético aplicado
paralelamente a corrente de tunelamento. Observamos nas curvas caracteristicas (V)
de ambas as amostras evidéncias de picos ressonantes de buracos. As intensidades de
EL e PL dos pogos quanticos de GaAs e de InGaAs para ambas as amostras mostram
uma clara correlagho com as ressondncias da curva caracteristica I(V). Nossos
resultados mostram que o grau de polarizagdo dos pogos quanticos de GaAs e InGaAs
nas amostras contendo GaMnAs atinge valores superiores e sdo mais sensiveis a
voltagem do que a amostra referéncia. Em particular, observamos um grau da
polarizagdo de até ~-80% para a emissdo do pogo quéntico de GaAs no caso do DTR
magneético em 15T e 2K. Na presenca de luz, buracos fotocriados na regido do contato
ndo magnético sdo injetados ao longo da estrutura reduzindo consideravelmente o
grau de polarizagédo dos portadores no pogo quantico.
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ABSTRACT

In this work, we have investigated Ga;.xMnAs/GaAs/AlAs quantum wells (QWSs) with
low Mn concentration (x < 0.1%) grown by Molecular Beam Epitaxy at substrate
temperatures of 400 and 450°C. We have investigated the time-resolved and polarized
resolved photoluminescence as a function of laser power excitation, temperature and
magnetic field for samples of 4nm and 6nm QW width. The emission spectra of the
4nm QW show two emission bands. The lower band energy presented a distinct
behavior with a relatively long decay-time that may be associated to a spatial- and
momentume-indirect recombination involving an electron from the AlAs layer and a
hole at the GaMnAs QW. The higher energy band was associated to the direct
transition in the GaMnAs QW. On the other hand, a wider, is also observed at high Mn
concentration for the both QW widths. This band is due to donor-bound exciton
emission from shallow donors, Mn interstitial, in the QWSs. Our results show that
circular polarization degree is very sensitive to the Mn concentration and QW width. In
addition, we have also investigated the transport and optical properties of p-i-n
AlAs/GaAs/AlAs double barrier resonant tunneling diodes (RTD) with a GaggsMng osAS
top-layer contact and an InGaAs QW in the n-doped GaAs contact side. A reference
sample with similar design, except that the magnetic layer was replaced by a C-doped
GaAs was also investigated. The spin polarization in this samples was investigated by
measuring the (V) characteristic curves and circular-polarized electroluminescence
(EL) and photoluminescence (PL) spectra as a function of the applied voltage and a
magnetic field parallel to the tunneling current. We have observed clear evidence of
hole resonances in the I(V) characteristic curves for both samples at 2K. The EL and PL
intensities from both the GaAs and InGaAs QWSs show a clear correlation with the
resonances in the I(V) characteristics curves for both samples. The circular polarization
degree from the GaAs and the InGaAs QWs attain large values and are more sensitive
to the bias voltage in the Mn-doped sample. We have observed a polarization degree
up to ~-80% for the GaAs QW emission from the magnetic RTD under 15T and 2K.
Under light excitation, holes are photocreated in the non-magnetic side and injected
along the structure, which strongly affects the degree of circular polarization of the
carriers.
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1 - INTRODUCAO

A Spintronica, ou seja, a eletrbnica baseada no spin consiste em um campo de
pesquisa emergente que estuda o controle efetivo da dindmica e transporte de spin
em materiais eletrénicos. A utilizagdo do momento magnético intrinseco do elétron
como um grau adicional de liberdade em conjunto com o grau de liberdade de carga
abre amplas perspectivas tanto para pesquisa quanto para o desenvolvimento de
aplicacdes tecnoldgicas [1]. Todavia, as dificuldades encontradas na manipulacéo do
spin ainda sdo inumeras dentre as quais podemos destacar: a otimiza¢do do tempo de
vida do spin; a deteccdo de coeréncia de spin em escalas nanométricas e o transporte
de portadores polarizados por longas distancias e através de heterointerfaces. Desse
modo a busca por novos materiais que combinem propriedades semicondutoras e
magnéticas tem sido um grande objeto de estudo teorico e experimental nos Ultimos
anos. Dentre esses novos materiais os SDM-Semicondutores Diluidos Magnéticos tem
se destacado bastante j& que apresentam caracteristicas eletrdnicas similares aos
semicondutores convencionais e quando submetidos a campos magnéticos externos
podem adquirir propriedades semelhantes aos de materiais magnéticos. De acordo
com o trabalho realizado por Ohno et.al [2] um semicondutor ferromagnético tipo-p
pode atuar como uma espécie de polarizador de spin sendo que buracos com
polarizagdo de spin definida se recombinam com os elétrons sem poalrizacdo de spin
definida dando origem a uma eletroluminescéncia polarizada. Entretando, ndo basta a
injecdo de portadores spin polarizados, além disso, é necessario que esta corrente se
mantenha coerente por um tempo relativamente longo para tornar possivel sua
utilizagdo em dispositivos spintrénicos. Neste contexto, a motivacéo deste trabalho foi
realizar um estudo sistematico das propriedades oOticas e de transportes em
heteroestruturas semicondutoras contendo GaMnAs a fim de compreender os efeitos
do Mn no grau de polarizagio dos portadores. E importante destacar que apesar do
grande nimero de pesquisas realizadas no GaMnAs, devido a seu potencial para
aplicacbes em dispositivos spintrénicos, algumas de suas propriedades tais como o tipo
de incorporacdo do Mn (intersticial ou substitucional?) a posi¢do do nivel de Fermi
(acima ou na banda de valéncia? ou onde estdo os buracos (na banda de impurezas ou

na banda de valéncia?) e etc... ainda sdo assuntos polémicos na literatura.



1] INTRODUCAO

Este estudo foi realizado através das seguintes técnicas de espectroscopia
Gtica: fotoluminescéncia resolvida no tempo e polarizacdo em funcéo da temperatura
e intensidade de excitacdo do laser, no caso da caracterizagdo Otica de pocgos quanticos
de GaixMnAs/GaAs/AlAs de larguras de 4 e 6nm crescidos em diferentes
temperaturas de substrato e dopados com diferentes concentragbes de Mn.
Paralelamente, estudamos diodos de tunelamento ressonante p-i-n de dupla barreira
constituidos por AlAs/GaAs e um poco quantico de InGaAs crescido entre o substrato e
a referida dupla barreira contendo uma camada injetora de Gag 9sMng 0sAS NO topo e
uma amostra referéncia similar também p-i-n mas sem incorporacdo intencional de
Mn que foi substituido por GaAs dopado com C. Nesta parte do trabalho, as
propriedades 6tica foram investigadas pelas técnicas de eletroluminescéncia (EL) e
fotoluminescéncia (PL) resolvida em polarizagdo em funcdo da voltagem aplicada e
campo magnético aplicado paralelo & corrente de tunelamento. J4 as propriedades de
transportes foram estudadas medindo as curvas I(V) caracteristicas em funcdo da
voltagem, poténcia de excitacdo e campo magnético aplicado visando compreender o

efeito da camada injetora magnética na polarizagéo de spin dos portadores.

Esta tese esta organizada da seguinte forma: introducéo onde identificamos e
contextualizamos nosso trabalho bem como o que nos motivou a desenvolvé-lo; em
seguida serdo apresentados alguns fundamentos tedricos necessarios & compreensao
da fisica envolvida na caracterizacdo das amostras estudadas nesta tese. Além disso,
serd apresentada a conceituacdo dos materiais semicondutores diluidos magnéticos
especificamente os do tipo IlI-V dopados com Mn. Ademais, apresentaremos nesta
parte do trabalho a polémica em torno da estrutura eletronica do Gai«MnAs e
algumas de suas propriedades. Na parte 3, serdo descritas as técnicas e aparato
experimental utilizados na caracterizacdo Otica e de transporte das amostras aqui
investigadas. Em seguida apresentaremos os principais resultados e discussdes obtidos
na caracterizacdo Otica dos pocos quanticos de GaiMnAs. Na parte 5,
apresentaremos 0s resultados mais relevantes obtidos no estudo das propriedades
Oticas e de transporte dos diodos de tunelamento ressonantes e suas discussoes. Por
fim, apresentaremos as conclusdes deste estudo das propriedades Gticas e de

transporte de heteroestruturas semicondutoras contendo o Ga;.xMnyAs.



2 - FUNDAMENTOS TEORICOS
2.1 Semicondutores Diluidos Magnéticos (SDM)

Como o nome sugere um Semicondutor Diluido Magnético-SDM consiste em
uma matriz semicondutora cuja rede cristalina possui um nimero pequeno de seus
atomos constituintes substituidos por impurezas magnéticas. Estas impurezas
magneéticas sdo atomos que possuem momentos magnéticos intrinsecos
consideravelmente grandes (5>1/2) tais como os elementos de transigdo (Mn, Fe, Co) e
as terras raras (Eu, Er, Gd). A Fig.2.1 mostra uma representacdo esquematica de um
SDM, onde os a&tomos de uma matriz semicondutora de GaAs tem alguns de seus

atomos de Ga substituido por ions de Mn cujo subnivel d é semi-preenchido.

O @ 6 ¢ 0 ©

e
© ¢ 6 O O
' (4 Ga
O 0O ¢ 0 © .
' J
QO 0 ¢ 6 ¢ O " Mn

Figura 2.1: Representacdo de um Semicondutor Diluido Magnético.

Uma das caracteristicas importantes dos SDM, e que os diferenciam dos demais
semicondutores, é a existéncia de uma forte interacdo de troca entre 0s momentos
magnéticos dos portadores de spins e 0s momentos magnéticos localizados dos ions
magneéticos (spins localizados). Esta interacdo de troca entre portadores livres e ions
fixos na rede pode gerar novas propriedades fisicas em relagdo aos semicondutores

ndo-magnéticos [3].

A proposta de SDM baseados nos materiais IlI-V surgiu em 1970 com um amplo
leque de materiais hospedeiros e metais de transicdo. No inicio das pesquisas nestes
SDM devido a baixa solubilidade dos metais de transicdo em semicondutores IlI-V ndo
representava um obstéculo para obter uma concentracdo consideravel de elementos
magnéticos uniformemente distribuidos e conseqiientemente a amostra na tinham
boa qualidade Otica, magnética e/ou de transporte. Para superar essa dificuldade foi

aplicado o método de nédo equilibrio no crescimento dos materiais SDM baseados em



2| FUNDAMENTOS TEORICOS

[1I-V, através da técnica de MBE de filmes uniformes de In;xMnyAs, em substratos de
GaAs [4]. Um momento importante que provocou um avango na pesquisas dos SDM
constituidos por materiais 111-V foi a descoberta subsequente da ordem ferromagnética
induzida por buracos em IniMnAs tipo-p [5]. Tal descoberta incentivou 0s
pesquisadores a investigar compostos baseados em GaAs e levou ao crescimento de
estruturas tais como Ga;.xMn,As com ordens ferromagnéticas induzidas por buracos
[6]. Desde entdo, um numero significativo de grupos voltou o foco para o estudo deste
material e suas heteroestruturas buscando aprimorar o conhecimento de suas

propriedades fisicas para futuras aplicagdes em novos dispositivos spintronicos.

Em seguida apresentaremos algumas das caracteristicas dos SDM baseado em
GaAs dopado com Mn que servirdo de fundamentos para nos auxiliar na discusséo dos

resultados apresentados neste trabalho.
2.2 GaixMnxAs

O GaixMnyAs é tradicionalmente considerado um sistema modelo para os
semicondutores diluidos magnéticos baseados em compostos Ill-V. O grande interesse
neste SDM se deve, dentre outros, as seguintes caracteristicas: (i) o GaAs € um
semicondutor cujas propriedades j& foram bastante investigadas, entendidas e
aplicadas na construgdo de dispositivos semicondutores por apresentar vantagens
como o dominio do seu processo de crescimento e dopagem o que possibilitaram sua
aplicacdo na fabricacdo de novos dispositivos eletronicos e (ii) considerando o
processo de obtencdo de SDM, o Mn é o dopante mais usado, pois possui cinco
elétrons desemparelhados no subnivel d conferindo-lhe um momento de spin
relativamente grande (S=5/2). Assim, dependendo do nivel de dopagem e da distancia
entre os atomos dopantes, um SDM dopado com Mn pode exibir comportamento
para-, ferro- ou antiferromagnético [3]. Além disso, as propriedades de transporte dos
SDM dependem do nivel de dopagem de modo que controlando a concentragdo de Mn
no Ga;xMn,As € possivel levar este sistema de um comportamento metalico a um

comportamento isolante [7].

No Ga;xMn,As, tipicamente, uma fracdo dos cations trivalentes dos &tomos de

Ga é substituida por fons de Mn que sdo, nesta posicdo, bivalentes. Neste caso eles
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atuam ao mesmo tempo como impurezas magnéticas e aceitadoras e
consequientemente dopam o sistema com buracos. Algumas evidéncias experimentais
mostraram que as propriedades ferromagnéticas apresentadas por este SDM s&o
mediadas por uma interacdo de troca entre os spins localizados e os buracos
itinerantes [8]. Porém, a incorporagdo substitucional do Mn no Ga;xMn,As nédo é a
Unica possibilidade. Ao invés do ion de Mn substituir um ion de Ga na rede da matriz
hospedeira de GaAs, este dopante pode substituir o As assumindo uma posi¢ido
denominada intersticial. Nesta posi¢do, o ion de Mn** atua como impureza doadora
dopando, conseqiientemente, o sistema com elétrons. As propriedades Oticas e de
transporte do Gai;xMnyAs sdo diretamente afetadas pelo tipo de configuracdo

adquirida pelo Mn (substitucional ou intersticial) durante o crescimento deste SDM [9].
2.3 Estrutura Eletrénica do GaixMnxAs

Antes de abordarmos os efeitos dos niveis de impureza de Mn na estrutura
eletronicas do GaAs formando o SDM Gai;xMn,As, apresentaremos algumas das
propriedades estruturais e eletronicas do GaAs puro. Este composto é um
semicondutor de gap direto de E4=1,42 eV a 300 K formado pela combinagéo entre o
metal da coluna V (arsénio, As) com um metal da coluna Ill (gélio, Ga). Por isso, o
classificamos como pertencente ao grupo dos semicondutores l11-V. Tal semicondutor
foi fabricado pela primeira vez por Goldschmidt em 1929 [10]. Nesse tipo de composto
as ligacdes quimicas sdo covalentes e parcialmente idnicas, de forma que os 4&tomos
apresentam ligagBes tetraédricas. Esta estrutura € denominada de zincblend,
consistindo de duas redes cubicas de face centrada (fcc), em que cada uma delas
apresenta um Unico tipo de atomo, deslocadas entre si por uma distancia que
corresponde a um quarto da diagonal principal de uma das redes. A Fig.2.2 mostra a
célula cristalina do GaAs.

Figura 2.2: Célula cristalina do GaAs, uma estrutura tipo
zincblend, equivalente a duas redes cubicas de face
centrada (fcc) com pardmetro de rede a, deslocadas de a/4

ao longo da diagonal do cubo. Cada um dos dois tipos de
atomos ocupa uma das redes cubicas de face centradas fcc.

— O —>

1<
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As bandas de energia de um semicondutor possuem uma estrutura
intimamente relacionada com o arranjo cristalino dos seus &tomos constituintes sendo
consideradas como um mapeamento dos niveis de energia permitidos aos elétrons de
valéncia do s6lido com relagdo ao vetor de onda (k) do elétron. A Fig.2.3 mostra a
estrutura de bandas de energia do GaAs puro em fungdo do vetor de onda k para

diferentes diregdes na primeira zona de Brillouin.

Energia (eV)
|

Vetorde Onda (K)

Figura 2.3: Bandas de energia do GaAs ao longo de algumas dire¢des cristalinas dentro da
primeira zona de Brillouin. Adaptado [11].

Conforme ja comentado, o GaAs é um material que possui gap direto, isto &, o
méximo da banda de valéncia (BV) e o minimo da banda de conducdo (BC) estdo no
centro da primeira zona de Brillouin, em k=0, tendo gap de energia Eg=1,519 eV e
split-off As,=340 meV para 0 K. Por outro lado, ha certos semicondutores como, por
exemplo, o AlAs cujo o gap é indireto. Neste caso, 0 minimo da banda de conducéo
ocorre no ponto Xs, com transi¢do -X. Tanto emissdes quanto absorgdes de luz entre
os estados fundamentais correspondem as transi¢bes direta I <> I para 0 GaAs e
indiretas g < Xgno caso do AlAs. Neste caso, as transi¢ces Gticas envolverdo sempre

um fénon para assegurar a conservagdo de energia e momento.
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A Fig.2.4 mostra a tipica dispersdao de energia para o GaAs considerando

pequenos valores de k proximos do ponto I, no centro da zona de Brillouin.

T, I1=0.j=1/

(58]

I, I=1j=3/

LH/—\
I-

a)  I=1j=1/

[38]

]

Figura 2.4: Dispersdo esquematica para as bandas de energia do GaAs préximas ao centro da
primeira zona de Brillouin (ponto ), sendo Eg o gap de energia e 4 o spin-6rbita splitting; B.C,
B.V, HH, LH e SO descrevem, respectivamente, as bandas de conducao (I), banda de valéncia,
buraco pesado (), buraco leve (Is); e split-off (/7). 675 definem as simetrias rotacionais
(angulares) dos quatro estados de Bloch, proximas do ponto k=0. Adaptado [11].

Os estados da banda de valéncia, proximo do ponto I, sdo formados por
combinacdes dos orbitais tipo-p, ou seja, com momento angular orbital atdmico L=1,
enquanto os da banda de conducéo por orbitais tipo-s, isto €, com L=0. A incluséo do
grau de liberdade de spin, com S=1/2, para elétrons faz com que a banda de valéncia
seja formada pelos estados com momento angular total, J=L+S e J=L-S. Assim teremos
dois multipletos, com J=3/2 e J=1/2 na banda de valéncia. Para 0 multipleto J=3/2
temos quatro bandas (buracos pesados e leves) e para J=1/2 duas bandas (split-off).
Para a banda de condugdo temos ainda outro multipleto J=1/2. Estes oitos estados de
Block spin-polarizados formam um conjunto minimo para o estudo das varias
propriedades de heteroestruturas que envolvam excitagdo 6tica e/ou emissdo de luz,

assim como transporte de carga neste semicondutor.

Descrita resumidamente a estrutura eletronica do GaAs puro, passamos a
analise dos efeitos da incorporacdo da impureza de Mn na estrutura eletrdnica do
GaAs. Quando dopamos um semicondutor com impurezas magnéticas do tipo Mn,
estas impurezas podem criar niveis de energia no meio do gap do semicondutor
hospedeiro que passa a ter suas propriedades magnéticas e de transporte

dependentes da posicdo destes niveis de impurezas. Os estados de carga e spin dos

7
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atomos de Mn sdo determinados pelas posi¢des dos niveis de impurezas juntamente
com a energia de correlagdo eletronica adquirida nesta posi¢do. Energia esta
denominada de: Energia de Hubbard, ou simplesmente, de energia U. Um atomo de
Mn isolado possui a seguinte configuragdo eletrdnica: (Ar) 3d°4s?. Sendo que quando
incorporado na rede do GaAs sua posicdo mais encontrada principalmente para
temperaturas de crescimento do substrato maiores que 400°C é no sitio do Ga. Nesta
posicdo o Mn néo causa grandes alteraces na cristalinidade do GaAs. Entretanto,
sobre para baixas temperaturas de crescimento do substrato perto de 250° um
numero significativo de Mn ocupa o sitio do As da rede do GaAs [12]. Nesta posicao,
denominada intersticial, o Mn introduz defeitos cristalinos na rede do GaAs que
refletem em defeitos na sua estrutura eletrénica que dependendo da concentracdo
deste dopante pode comprometer significativamente a qualidade 6tica das amostras e
suas propriedades magnéticas e de transporte [13] devido dentre outros fatores a
formacdo de clusters. A Fig.2.5 ilustra as posi¢6es substitucional (Mng,) e intersticial

(Mnj) na célula cristalina do GaAs.

Figura 2.5: Célula cristalina do GaAs ilustrando as posicGes substitucional (Mng,) € intersticial
(Mn;) do Mn.

Em verdade, a incorporacdo do Mn em semicondutores Ill-V é aleatoria. E na
grande maioria dos processos de sintese deste SDM hé& ocorréncia simultaneamente
tanto de Mng, quanto Mn;. Medidas de fotoemisséo em Ga;.xMn,As mostraram um
nivel profundo de energia (=2,7eV) préximos a borda da banda de valéncia que pode
ser atribuido ao estados de Mn aceitador d*= d°,isto é, uma transformacéo de Mn*
em Mn*?[14]. Os niveis de energia dos estados aceitadores préximos ao topo da banda
de valéncia correspondem aos estados ligados de Mn d°. Neste caso o Mn tem o
carater de um momento local, com momento angular orbital zero, isto €, };;—,m; =0

nos niveis d° ocupados, e spin $=5/2, devido Y.s_,,, m; = 5/2, obedecendo a regra de
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Hund para o preenchimento com méximo spin para os estados orbitais. Considerando

como caso atdmico isolado, 0 Mn tem um fator-g de Landé g=2.

Na estrutura cristalina, 0 momento magnético local € formado por trés
ocupacdes dos orbitais sp-d, onde os estados ligados apresentam um carater
dominante da simetria t2g (3dyy, 3dy, 3dy,) e pela ocupacdo dos orbitais com simetria
eg (3d2,% 3d,%), conforme ilustra a Fig.2.6. Estes dois grupos de estados estdo
separados pelo campo cristalino tetraédrico, portanto ndo se cruzam em energia (Sao
ndo-degenerados) devido a forte hibridizacdo com os orbitais sp. Todos o0s elétrons
participando da ocupacgdo destes orbitais, pela regra de Hund, possuem a mesma
orientagdo de spin, ms=1/2, que formam o momento angular local e, portanto o

magnético, S=5/2.

Z
a-p(_ e
Y
ids 3d.2,2 ‘
e = o e N
3d,, Jdz jdyz

Figura 2.6: Os dois grupos de orbitais cristalinos ndo-degenerados: dois orbitais com simetria
eg (3d) e trés orbitais com simetria t2g (3d) para o Mn. Adaptado [15].

E importante salientar que embora ja se tenha estudado bastante o Ga;xMn,As
na Ultima década sua estrutura eletrénica ainda ndo é completamente entendida. No
modelo de Zener [7], por exemplo, para concentragdo de buracos acima de 10%-
10%'cm™ admiti-se que o ferromagnetismo no Ga;xMnyAs é induzido pela interag&o
dos buracos da banda de valéncia com os elétrons localizado na camada 3d do Mn.
Neste modelo, assume-se que a posi¢do do Nivel de Fermi (Ef) se localiza na banda de
valéncia sendo determinada pela sua concentra¢do de buracos. Por outro lado, uma
série de trabalhos tem mostrado por meio das propriedades oOticas [16] e de

transporte do Ga;.«MnyAs [17] que a posi¢ao do Er se encontra na banda de impureza
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(BI). A qual por sua vez se localiza no meio do gap do GaAs. Esta controvérsia na
posicdo do nivel de Fermi é uma questdo ainda em aberto no entendimento da

estrutura eletronica do GajxMnyAs.

Esses diferentes pontos de vista foram apontados pelo trabalho de T.Dietl et.al
[18] que mostrou o comportamento ferromagnético do Ga;.xMn,As proximo a
transicdo metal-isolante. Para baixas concentracdo de Mn dopando o GaAs, medidas
de absorc¢do Gtica indicaram que a energia dos niveis de aceitadores rasos induzidos
pelo Mn fica cerca de 110meV acima da banda de valéncia do GaAs paramagnético
[19]. Contudo, medidas de scanning tunneling spectroscopy-STS sugeriram que 0 Mn
forma banda de impurezas com os estados de sua camada d fortemente hibridizado
com a banda de valéncia do GaAs [20]. Medidas espectroscopicas de elipsometria
indicam que a posicao dos niveis ocupado d°/d* se d4 em =5,3eV abaixo do maximo da
banda de valéncia do GaAs; enquanto o niveis desocupado d°/d® se localizam a =3,7eV
acima do maximo da banda de valéncia. A Fig.2.7 mostra a posi¢do destes niveis de
energia bem como a banda de impureza aceitadora (Mn A), juntamente com as bandas
de energia do GaAs ao longo de algumas direcdes cristalinas dentro da primeira zona

de Brillouin.

Energia (eV)

L A I A X
Vetor de Onda (K}

Figura 2.7: Estrutura eletrénica do Ga;xMnyAs mostrando as posi¢do dos niveis de energia
ocupados (d°/d*) e desocupados (d°/d®) bem como o nivel de impureza aceitadora (Mn-A)
proxima ao topo da banda de valéncia do GaAs. Adaptado [21].
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Recentemente, a estrutura da banda de valéncia e a posi¢do do nivel de Fermi
de pogos quéanticos de Ga;Mn,As foi qualitativamente investigada por meio da
técnica de espectroscopia de tunelamento ressonante dependente de spin em
heteroestruturas de dupla barreiras pelo grupo de Ohya et.al [22]. A Fig.2.8 (a) mostra
um esquema da estrutura dos dois tipos de diodos de tunelamento ressonante
estudados neste trabalho (RTD A e RTD B). Note nesta figura que o RTD A e B diferem
apenas quanto ao contato superior sendo, respectivamente, AlosGagsAs e
Alg 94Mng osAs. Ja a Fig.2.8 (b) e (c), mostram esquematicamente o diagrama de bandas
formada por estas heteroestruturas assumindo que a energia de Fermi (E) se localiza
na banda de impureza (IB) e na banda de valéncia (BV) no Ga;Mn,As,

respectivamente.

I:El} RTDA . HTEE _ I::LI]I EF in Eﬁ IB
Upper barrier: pperbamer. %5 ¢ __—T o
AlgsGag cAs Al aaMnj neAs E: E"'v +-all

L ul r “‘-\-\-\Hﬂ-
j HH1
(c) E- in VB __,-f’,
1 F
E- u v-eV
' = o
I, o0 _;L'J
100 Q@ -
g85f 2 &
Coa % £
]

Figura 2.8: (a) llustracdo da estrutura dos dois tipos de diodos de tunelamento ressonante
(RTD A e RTD B); (b) e (C) diagrama de bandas assumindo que a energia de Fermi (Ef) se
localiza na banda de impureza (I1B) e na banda de valéncia (BV) no GaMnAs, respectivamente.
As linhas em preto e azul representam, respectivamente, o ponto I (Ev) e os niveis quantizados
da banda de valéncia. A linha pontilhada em vermelho corresponde a energia de Fermi Eg.
Sendo a banda de impureza representada em verde na Fig.2.8 (b). Adaptado [23].

As linhas em preto e azul representam, respectivamente, o ponto I (E,) € 0S
niveis quantizados da banda de valéncia. A linha pontilhada em vermelho corresponde
a energia de Fermi E¢ E a banda de impureza esté representada em verde na Fig.2.8
(b). Uma vez que os niveis ressonantes de buracos em diodos de tunelamento
ressonantes sdo detectados somente quando estes se localizam abaixo da Eg, o
tunelamento ressonante através do HH1 ocorreria apenas no caso da Fig.2.8 (b) e ndo

no caso da Fig.2.8 (c). As curvas de corrente tensdo I(V) caracteristicas destas amostras

11
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apresentaram o tunelamento ressonante de buracos pesados (HH1). Isso sugere que a
Er existe no band gap do Ga;Mn,As, ou seja, acima da sub-banda HH1 do pogo
quantico de Gai;xMnyAs como ilustra a Fig.2.8 (b), e ndo na banda de valéncia,
conforme mostra a Fig.2.8 (c). De acordo com esse trabalho, a estrutura da BV do Ga;-
xMnyAs pode ser reproduzida adicionando uma pequena energia de separacéo (de 3 a
5meV) para o LH1 em relacdo a estrutura da BV do GaAs puro. Além disso, foi
verificado neste trabalho um deslocamento de 50-60 meV da posi¢éo da Er em fungéo
da reducéo do tamanho dos pocos quéanticos de Ga;.xMn,As, respectivamente, de 20 a
2,5 nm. Tal comportamento foi atribuido a quantizacdo da banda de impureza. A
Fig.2.9 mostra (a) o calculo da estrutura de BV do GaAs:Be e dos dois pogos quénticos
de Gai.xMn,As estudados neste artigo, bem como de (b) a (d) a discretizagdo da banda

de impureza a medida que se diminui o tamanho do pogos quanticos.

{a) GaAs:Be HTD‘A GaMnAs ow RTDB
0 — Er
3
=
o
2 .0.05
L ! |
0.10 f A\
AN
e ANH AN
-0.1 0 01 0.1 0 01 010 041
ky (mia) ki (mfa) ki (mfa)
(b) @=2.% nm () &-20 nm (d) bulk
/-‘|B'-,__‘ "—:F
pantuns s . S '
EF
HH1
E\'—/ — Ey of GaMnAs
GaMnAs GaMnAs (when not quantized.)
Qw Qw |

Figura 2.9: (a) Calculo da estrutura de BV (linhas pretas) do GaAs:Be e das sub-bandas dos
pocos quanticos de GaMnAs. (b) a (d) Representacdo esquematica da quantizagdo da banda de
impureza dos pocos gquanticos Ga;.,Mn,As em funcdo de sua largura. As linhas pretas, azul e
verde sdo, respectivamente, E, (energia da BV), niveis quantizados da BV e as bandas de
impurezas. Adaptado [22].

Observe na Fig.2.9 (a) que o topo efetivo da BV corresponde ao topo da sub-banda de
buraco pesado HH1 em cada pogo quéntico de Ga;xMnyAs. Isso evidencia novamente
que a energia de Fermi se localiza no band gap do material, isto é, logo acima da sub-
banda HH1 para ambos os diodos (RTD A e RTD B). Além disso, neste artigo
considerando o nivel de Fermi na banda de valéncia do Ga;«Mn,As para uma
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concentracdo de portadores igual a 4x10%° cm™, com mobilidade p=2cm?/Vs, vetor de
onda ke =0,4 1/a, e livre caminho médio dado por hkgp/e (onde: h Constante de Planck,
e: carga do elétron), um portador de carga poderia transladar livremente apenas
distancias menores do que cerca de 2nm. De modo que admitir o nivel de Fermi na
banda de valéncia contradiz os resultados que apresentaram em suas curvas I(V) 0s
picos ressonantes de buracos pesados HH1. Esta consideracdo além de reforgar a
conclusdo de que o nivel de Fermi existe no band gap do Gai.xMn,As sugere que 0s
buracos da BV ndo sdo fortemente afetados pela impureza de Mn, isto é, ndo se
misturam com a banda de impureza devido a incorporagdo do Mn em Gai.xMn,As para
X em torno de 6 a 15% [23]. Para baixas concentragdes de manganés em Gaj.«MnyAs,
menor que aproximadamente x=1%, as impurezas de Mn podem criar estados
localizados de aceitadores ao seu redor que prendem e/ou espalham os portadores de
carga (buracos) que se movem entre esses ions magnéticos sofrendo fortes
espalhamentos. Para concentragdes mais elevadas de Mn pode surgir estados
estendidos no GaiyMn,As que favorecem o transporte coerente de buracos de
maneira similar ao que ocorre na banda de condugéo [24]. Como demonstrado pelo
trabalho de Ohya et al [24], os buracos se localizam na banda de impureza estando a
banda de valéncia vazia o que permitiria observarmos estados ressonantes de buracos
na curva I(V). A ilustracdo do transporte de buracos préximo ao Nivel de Fermi e em

altas energias através da estrutura eletrénica do Ga;.\Mn,As é mostrada abaixo.

Buracos movem com pouco espalhamento

®—> Banda de Valéncia do GaAs ®——+

3

(h* })—= h*}—>
................. B _—_(..\.‘.\;_Z..- B SR CNEP_ - _Nivel de Fermi

Energia dos Buracos

Buracos fortemente espalhados e magnético
devido aos estados localizados de impurezas

Posigdo (x)

Figura 2.10: llustragdo do transporte de buracos proximo ao Nivel de Fermi e em altas energias
através da estrutura eletronica do Gay.,Mn,As para x>1%. Adaptado [24].
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A seguir além de apresentarmos o conceito de diodo de tunelamento ressonante
tratamos sucinta e fenomenologicamente o transporte de portadores de carga através

deste dispositivo.
2.4 Diodo de Tunelamento Ressonante - DTR

Um Diodo de Tunelamento Ressonante - DTR consiste em uma heteroestrutura
semicondutora que possui um poco quantico “ndo dopado” entre duas barreiras de
potencial, também n&o dopadas e camadas fortemente dopadas em suas
extremidades denominadas de contatos. A dopagem em alta concentragdo nos
contatos causa o alargamento dos niveis de impurezas (doadoras ou aceitadoras) no
semicondutor, podendo levar a uma transicdo de fase de semicondutora para
metélica, deslocando o nivel de Fermi do material, que antes se encontrava no interior
do band-gap, para dentro da banda de condugdo, permitindo aos portadores se
deslocarem na presenga de um campo elétrico. Os contatos podem ser identificados
como emissor ou coletor dependendo da polaridade dos potenciais elétricos aplicados
ao DTR e, por conseguinte, da sua emissdo ou captacdo de elétrons. Normalmente é
inserida uma camada n&o dopada entre os contatos fortemente dopados e as barreiras
com o objetivo de aumentar a rela¢do corrente-pico e corrente-vale (P/V) na curva
caracteristica corrente tensdo, a denominada curva (V). Na presenca de voltagem,
esta camada cria uma regido de acimulo de carga com uma forma aproximada de um
poco triangular que corresponde a um sistema bidimensional (2D). Nesse caso, o efeito
tanel ressonante pode ocorrer de duas maneiras distintas: (i) tunelamento 3D-2D no
qual os portadores da regido do contato 3D tunelam ressonantemente atraves de
estados quantizados no poco (2D), ou (ii) tunelamento ressonante 2D-2D quanto 0s
estados discretos do pogo triangular tm mesma energia que os niveis confinados no

pogo quantico.

Para o caso ideal de um DTR, sem rugosidades de interface (que espalham a
funcdo de onda dos portadores, acoplando os modos transversais com oS
perpendiculares) podemos separar as varidveis transversais (x, y) da varidvel

perpendicular & interface (z) em cada um dos componentes da heteroestrutura. Deste
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modo, na aproximacdo de banda parabdlica para um portador com massa efetiva
isotropica m*, podemos expressar a energia total (E) de um portador no interior do
pogo da seguinte forma:

h?(kZ+k3
4 DoCkitksy)

E=E, i 2.1)

2m

Isto é, com o desacoplamento das componentes perpendiculares e paralelas,
interpretamos a estrutura simplesmente como um pogo de potencial finito (AE) de
largura (L) ao longo da dire¢do de crescimento (z). Assim, com a localizagdo espacial
das funcbes de onda dos portadores dentro do poco, teremos estados quasi-
estacionarios com energias discretas associadas ao confinamento ao longo da dire¢éo
z. A cada um destes estados discretos temos associado uma banda parabdlica no plano
Xy. Estes estados estdo presentes tanto na banda de conducdo (E1, E2,...) quanto na
banda de valéncia (HH1, LH1, HH2,...) e, no contexto dos DTR, séo denominados de
estados ressonantes. De modo que para uma dada energia dos portadores (E) as
propriedades de transporte através da heteroestrutura sdo dadas pelos coeficientes de
transmisséo T(E) e de reflexdo R(E) das funcdes de onda calculadas usando a equagao

de Schroedinger.

Considerando um modelo simples podemos admitir que o transporte em um
DTR seja governado pelo fendmeno de tunelamento ressonante do emissor para o
interior do pogo quantico através da primeira barreira. Dessa forma, a corrente atraves
do DTR pode ser descrita através da probabilidade de transmissdo T(E) mencionada
acima. Aplicando uma diferenca de potencial (V) entre o emissor e o coletor, 0 campo
elétrico entre os contatos modifica as bandas, diminuindo o valor absoluto das
energias dos estados ressonantes. A corrente ressonante de tunelamento tem seu
inicio quando o estado ressonante fundamental dos portadores majoritarios, Eg, atinge
o valor do quase-nivel de Fermi do contato emissor, E£. Considerando um DTR
simétrico, a relacdo entre a voltagem aplicada (V) e a energia Eg, é dada em primeira

ordem de aproximagé&o por:

Er(V) = Eg(0) - < (2.2)
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Onde Er(0) € a energia do estado ressonante ndo-perturbado, ou seja, quando a
diferenca de potencial aplicada é zero. A Fig.2.11 mostra a banda de condugéo de um
DTR n-i-n (transporte majoritario de elétrons na banda de conducdo) para cinco
voltagens diferentes aplicadas ao contato coletor em relacdo ao contato emissor.
Neste caso, estamos desprezando a presenca de espagantes e conseqlientemente nédo
ha formacdo da camada de acumulagdo de modo que estamos discutindo o
tunelamento coerente. Observe que sem voltagem nédo h4 fluxo de elétrons através da
barreira, Fig.2.11-a. A medida que aumentamos V, Er diminui em relagéo a energia do
elétron no contato emissor. Quando Er entra em ressonancia com a energia de Fermi
no emissor, EE = Ex (V;), os elétrons no emissor comecam tunelar através da
heteroestrutura, Fig. 2.11-b (V=V;). Com o aumento de V, cada vez mais elétrons
participam do tunelamento, aumentando assim a corrente, Fig.2.11-c (V1<V<Vy). O
méaximo de corrente se da quando Er chega ao fundo da banda de condug¢do do
emissor (Ex = EE), Fig.2.11-d (V=V,). A partir dai, os elétrons ndo podem mais
satisfazer a condicdo de conservacdo de momento e energia no tunelamento e a
corrente vai a zero, Fig.2.11-e (V >V,). Essa ultima condicéo é, portanto, uma regido de
resisténcia diferencial negativa - NDR (Negative Differential Resistance). Se houver
outros estados ressonantes com energia maior, aumentando-se ainda mais a voltagem
aplicada ao diodo, 0 processo volta a se repetir. Assim, cada pico da curva I(V) deve-se

ao tunelamento através de um estado ressonante do pogo.

Barreiras
Contato p‘TW Contato
Emissor Ev Coletor
[ R c i E
Es Eg ks " i
Eg
< A
E E.: eV .-

vz ..
(e) V=V,

Figura 2.11: Diagramas para a formacdo de corrente somente de elétrons, na banda de
conducdo para um DTR sob cinco condic¢des de tensdo: (a) sem voltagem aplicada, (b)V=V; (c)
V1<V<V,; (d) V=V, e (e) V>V,. Adaptado [25].
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Baseado em consideracdes simples a analise da curva I(V) permite inferir
algumas propriedades importantes do DTR. Para a estrutura da Fig.2.11 (b) a
temperatura T=0K, os elétrons ocupam os estados dentro da esfera de Fermi de raio
ke, conforme ilustra a Fig.2.12. No caso de interfaces perfeitas, o tunelamento para
dentro do pogo quantico deve conservar as componentes laterais do momento (kg e ky)
e a componente de energia vertical, E;. Conseqiientemente, os estados eletrénicos
que participam do processo de tunelamento podem ser representados pela intersegéo
do plano kz=gr com a esfera de Fermi, onde gr € 0 nUmero de onda associado com a
energia do estado ressonante (Eg) relativa a energia do fundo da banda de conducéo

(EE). Portanto:

/Zm*(ER—EE) 23

qr — n

A medida que aumentamos a voltagem aplicada ao DTR, variamos o valor absoluto de
Er conforme a eq.2.2, variando assim o valor de gg. A Fig.2.12 ilustra trés situacdes
diferentes, correspondentes as voltagens V=V, V1<V<V; e V=V, das figuras 2.11-b, c e

d, respectivamente.

Ca—

(@) v=v, (b) V,<V<V, (c) V=V,

Figura 2.12: Esferas de Fermi no emissor com a intersecao k,=gr para as voltagens aplicadas ao
DTR: (a) V=Vy, (b) Vi<V<V, e (C) V=V,

A densidade de corrente através do DTR sera proporcional a densidade de
estados indicada pelo circulo de interse¢do marcado na Fig.2.11. Admitindo que a
probabilidade de tunelamento seja, aproximadamente, constante para os portadores

que satisfazem as condi¢des de conservagdo de momento e energia no intervalo de
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voltagem considerado, a densidade de corrente de tunelamento pode entdo ser

expressa como:
14
J o< m(KE — q3) o (EF — Eg) = |EF — Eg(0) + 5 (24)

Na Fig.2.13 apresentamos esquematicamente a corrente através do DTR em
funcdo da diferenca de potencial aplicada, curva I(V) para as cinco condigdes

apresentadas nas figuras 2.11.

Corrente {md)

o v, Valtagem (V] Vi

Figura 2.13: Curva caracteristica de I(V) para um DTR ideal ilustrando seu perfil triangular.

E importante salientar que a curva I(V) mostrada na Fig.2.13 é caracteristica de
um DTR em condi¢des ideais, isto €, 0 caso em que ha apenas tunelamento coerente
3D-3D. Todavia, em casos reais sempre existem processos de tunelamento incoerente
em superposicdo ao tunelamento coerente. No tunelamento incoerente os elétrons
tunelam para dentro do pogo quantico através de interagdes com fénons acUsticos ou
oOticos, impurezas, rugosidade de interfaces, etc. Estas interacdes carregam parte do
momento dos elétrons de modo que no tunelamento ndo haja mais conserva¢do de
momento. Estes processos aumentam a largura de linha dos estados envolvidos, de
modo que a curva I(V) perde suas caracteristicas lineares, o pico se alarga e a corrente
na regido apos a ressonéncia, o vale, aumenta. Uma curva I(V) real esta mostrada na
Fig.2.14 e corresponde & curva obtida em um dos DTR estudados neste trabalho,

amostra S1.
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DTR-S,

Corrente (mA)

Vi

Votagem (V) V2

Figura 2.14: Curva caracteristica de I(V) para o DTR-S; estudado neste trabalho.

Uma importante vantagem dos DTRs consiste na possibilidade de selecionar,
através da voltagem aplicada ao dispositivo, 0 estado ressonante através do qual o
transporte ocorre. Basicamente, deseja-se quebrar a degenerescéncia de spin destes
estados ressonantes de modo que e o tunelamento através do diodo seja dependente
de spin. Assim, aplicando um valor adequado de voltagem ao dispositivo, em tese seria
possivel selecionar um estado ressonante com polarizacdo de spin definida, ou seja,
teriamos uma espécie de filtro de spin. Para conseguir uma quebra de
degenerescéncia de spin consideravel tem sido bastante utilizado materiais
magneéticos no interior do pogo quéntico ou nos contatos, destacadamente o
semicondutor diluido magnético do tipo Ga;«Mn,As, valendo-se do Efeito Zeeman
Gigante e/ou de campos magnéticos externos [26]. Dentro deste contexto cabe
salientar que uma parte desta tese foi destinada ao estudo de um DTR p-i-n contendo
um contato superior magnético tipo-p constituido por GaixMn,As visando
principalmente entender o papel desta camada magnética na inje¢do de buracos spin
polarizado pela aplicagdo de um campo magnético e otimizar o processo de sele¢do de
spin que este dispositivo possibilita. Para nos auxiliar na compreensdo das medidas
realizadas neste dispositivo analisaremos em seguida resumidamente os efeitos do

campo magnético em DTRs.

2.5 Efeito do Campo Magnético

Na presenga de campos magnéticos o spin apresenta uma quebra de

degenerescéncia que esta diretamente vinculada a quantizacdo em niveis de Landau e
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ao Efeito Zeeman. Estes dois efeitos combinados sdo fundamentais para se
compreender as propriedades Oticas e/ou de transportes em heteroestruturas

semicondutoras e magnéticas.

2.5.1 Niveis de Landau

Em concordancia com a mecénica classica sabemos que a presenca de um
campo magnético pode provocar um movimento ciclotrénico nos portadores de carga
livres no solido. Baseado na mecénica quéntica o efeito do campo magnético consiste
numa quantizagdo das orbitas permitidas aos portadores de modo que o momento
total da particula passa a corresponder & soma de seu momento linear (Piinear) COM 0O
momento devido ao campo magnético (gA), onde q é a carga da particula e A o vetor
potencial. Para um elétron, por exemplo, submetido a um campo magnético qualquer

seu momento total pode ser escrito como:

P = Pilinear +eA (25)

Admitindo que o momento total seja dado por um operador do tipo p = —ihV, 0
Hamiltoniano de um elétron em um sistema tipo poco quéntico na presenca de um

campo magnético pode ser escrito como:

1

H *
2m

(—ihV +ed)? +U (2.6)

Dispondo do calibre de Landau para resolver a equagao de Schrddinger A = (0, Bx, 0)

vem:

—hz[i+a_2(a ieB

s (o Bx) +UM|p0) = ) (2.7)

2m*

Considerando um sistema bidimensional de elétrons, o potencial U(r) é fungdo
exclusiva de z e, conseqilentemente, podemos utilizar a separac¢do de variaveis para
resolver a equacdo de Schrodinger. De modo que ¥(x,y,z) = ¢(x,y)x(z) sendo as
solucBes estacionarias da equacdo dadas por:
—(x=xg)?
Pnic(x,y) = AH, () eive 23 (28)

lp
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onde n=1,2,3..., H, sdo os polindbminos de Hermite, A é um fator de normalizacao,
l, =+/h/e|B| é o comprimento magnético e x, = —l2k. As auto-energias {E,}

correspondem aos Niveis de Landau, ou seja:
E, =E+ (n+1/2)hw, (2.9)

onde n=1,23.., w, = eB/m" e E; sdo as auto-energias dos niveis quantizados na
direcdo z do poco quantico. Vale observar que a energia dos diferentes Niveis de
Landau depende apenas do numero quantico principal n e ndo de k evidenciando que

estes niveis sdo degenerados.

Essa quantizacdo dos portadores na dire¢do perpendicular ao campo magnético
é equivalente a um confinamento espacial, havendo uma reducéo do sistema que era
2D (pogo quéntico) para 0D (ponto quéntico). A Fig.2.14 mostra esquematicamente a
superficie de Fermi no espago reciproco k de um sistema bi-dimensional se
transformando em um sistema zero - dimensional devido a aplicacdo de um campo

magnético ao longo da diregao z.

Figura. 2.14: Representacdo da esfera de Fermi no espago reciproco k: (a) em 3D e sem campo
magnético; (b) com quantizacao espacial ao longo da direcao z (2D) e sem campo magnético,
(c) sistema 2D com a aplicagio de um campo magnético, os discos se quebram em
circunferéncias concéntricas. Adaptado [27].

Quando ocorre o tunelamento ressonante as componentes do vetor de onda
devem ser conservadas de modo a garantir a conservagdo do numero quéantico de
Landau (n). Todavia, como nem sempre o tunelamento ressoante é coerente (por
diversos motivos de espalhamento tais como: impurezas, fénons, defeitos) na maioria

dos casos nao verificamos a conservagdo dos niveis de Landau o que se manifesta em
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um aumento da largura de linha dos estados de tunelamento ressoantes alargando 0s

picos na curva I(V).

2.5.2 Efeito Zeeman

Como vimos acima ao submeter um DTR a campos magnéticos, seus niveis
quantizados nos pogos quanticos bem como nos pogos quanticos triangulares que se
formam nas camadas de acumulagéo se desdobram em niveis de Landau, os quais sdo
degenerados em spin. Contudo, estes niveis de Landau tém sua degenerescéncia
quebrada pelo efeito Zeeman. Tal quebra de degenerescéncia da origem a dois canais
de tunelamento spin polarizados, isto €, um de spin up e outro de spin down. Além
disso, € comum em heteroestruturas do tipo pogos quéntico o aparecimento da
interacdo coulombiana entre o par elétron buraco, formando os conhecidos éxcitons
que podem por sua vez ser tratados como um atomo de hidrogénio. De modo que
podemos considerar o efeito Zeeman, neste caso, analogamente ao modelo
hidrogen6ide sem comprometer consideravelmente o entendimento do sistema.
Neste caso, o Hamiltoniano assume duas contribuigdes que dependem do campo

magnético aplicada ao &tomo hidrogendide:

H = Hsem§ + HDiamagnético + Hzeeman (210)

P2 e2p? =5 U = 7
onde: Hsem§ - 2m,’ HDiamagnético - 8, RJ_ eHZeeman - ?B- L.

O termo diamagnético tem como resultado um aumento na energia da
particula em funcdo da aplicacdo do campo magnético e possui uma dependéncia
quadrética com este [28]. O hamiltoniano Zeeman possui dependéncia direta com o
campo externo aplicado e o campo interno efetivo gerado pelo acoplamento spin-
Orbita que determinard se sua contribuicdo pode ou ndo ser tratada como uma
perturbacéo. A contribuicdo do efeito Zeeman na energia total da particula depende
do spin dessa particula, isto €, este efeito produz a quebra da degenerescéncia do spin

da particula por um valor em primeira ordem de aproximacdo dado por:
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onde g; é o fator g de Lande e iz 0 magnéton de Bohr.

Considerando um elétron movendo-se na presenca de outras particulas
constituintes de uma rede cristalina esta particula experimenta um campo magnético
devido ao seu momento magnético intrinseco, seu spin, originando um acoplamento

spin-Orbita adicional cujo Hamiltoniano pode ser escrito como [29]:
h A A
Hgo = WVU(T) xP.6 (2.12)

Esse comportamento é o préprio efeito Zeeman, devido a um campo magnético
externo, levando a uma separacdo de energia devido ao acoplamento spin-Orbita do

tipo:
Es;oin = g*p-BB (213)

onde g* € o fator g de Lande efetivo que pode dependendo do caso ser bem diferente

do fator-g de Lande do elétron livre.

Considerando o Efeito Zeeman bem como a quantizagdo em niveis de Landau a

energia dos estados quantizados no DTR pode ser escrita da seguinte maneira:
Ery = Ej+ (n+ 1/2)hw, £ g"upB (2.14)

onde w, € a freqliéncia ciclotronica, E; € a energia do portador associada ao
movimento na direcdo z, g*lgB € a energia magnética de spin sendo g* o fator-g de

Landé efetivo.

2.5.3 Fator-g de Lande

O fator g de Landé de portadores em um solido analogamente a sua massa
efetiva € uma propriedade intrinseca dessas particulas relacionada com as bandas de
conducdo e valéncia do material. O fator g de um elétron na banda de conducdo de
semicondutores ou de heteroestruturas semicondutoras tem, em func¢éo da interacdo
spin-Orbita, um valor diferente do fator g de elétron livre. Para pogcos quanticos de

GaAs/AlGaAs, por exemplo, o fator g efetivo dos elétrons pode, dependendo de
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pardmetros como a largura do pogo, assumir desde valores positivos até valores
negativos no range de -0,4 < g < 0,2 [30]. Além disso, desde que na presenca de
campos magnéticos a resposta do spin do elétron e do buraco estd diretamente
relacionada com a estrutura de bandas dos materiais é possivel obtermos informagdes
a seu respeito através do estudo do fator g de Landé. Como vimos, a aplicagdo de um
campo magnético em DTRs provoca a quantizacdo dos niveis confinados do pogo
quénticos em niveis de Landau altamente degenerados sendo o efeito Zeeman capaz
de quebrar essa degenerescéncia. Desse modo aparecem nestes sistemas dois canais
para o tunelamento ressonante dos portadores (spin-up e spin-down). A interacao
Zeeman para os elétrons de conducgdo em heteroestruturas do tipo pogos quanticos de
GaAs/AlAs pode ser considerada isotrdpica e seu Hamiltoniano pode ser escrito como
[31]:

H, = giupB.S (2.15)

onde g é o fator g efetivo do elétron, S = 1/2 é o spin do elétron e 1, é 0 magnéton
de Bohr. Podemos admitir para banda de valéncia que a separacéo entre os estados de
buracos pesado e de buraco leve sdo muito maiores que uma separagdo Zeeman. De
modo que podemos dispor somente de um spin efetivo f = 1/2 para descrever estes
subniveis: J, = 3/2[—3/2] corresponde a S=1/2[-1/2]. Logo, o Hamiltoniano

dos buracos pode ser escrito como:

Hy = giupB. 3 (2.16)

onde g; € o fator g de Landé efetivo do buraco. Este Hamiltoniano descreve uma
abertura energética anisotropica a qual € nula para campos magnéticos
perpendiculares ao eixo z da amostra. Por conseguinte, podemos escrever o
Hamiltoniano para o sistema composto por elétrons e buracos na presenca de um

campo magnético aplicado ao longo da dire¢éo z de crescimento da seguinte forma:

H = p-sz[geSz - thz] (217)

Conforme comentamos existem trabalhos na literatura que demonstram que o fator-g

de elétrons em pogos quanticos depende da espessura dos pogos quéanticos,
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assumindo valores positivos para pogos quanticos de 5nm de largura [32]. Todavia, o
fator g efetivo de buracos ainda é pouco conhecido. Caracteriza¢Bes para sub-banda
de buracos pesados no estado fundamental (HH1) apresentaram uma anisotropia
considerdvel em funcdo da direcdo de aplicacdo do campo magnético em relacdo a
direcdo de crescimento dos pogos quanticos. Aplicando o campo magnético paralelo a
direcdo de crescimento desta heteroestrutura o fator g efetivo encontrado foi de
gy, = +2,3. Por outro lado, aplicando o campo magnético perpendicularmente a
direcdo de crescimento do poco quantico o fator g encontrado para os buracos vale
g, = +0,04 [33]. Essa mudanga significativa do fator g para os estado excitados das
sub-bandas de buracos-leves e pesados do pogo quantico em comparagdo ao fator g
do estado fundamental pode ser explicada admitindo que os estados de buracos sejam
muito sensiveis ao acoplamento entre estas sub-bandas. Quanto ao fator g do éxciton
podemos obter algumas informag6es por meio da andlise da separagdo em energia das
componentes circulares da luminescéncia na presenca de campo magnético aplicado a
estrutura. Com a aplicacdo de campos magnéticos e elétricos na heteroestrutura em
estudo podemos obter uma separacdo entre dois niveis de spin consideravel
dependendo do campo magnético aplicado. Assim como salientamos anteriormente,
no caso de processos de tunelamentos com conservacdo do estado de spin uma da

aplicacdo dos DTRs seria como filtros de spin dependente da voltagem.

Neste trabalho foram estudadas as propriedades Oticas de heteroestruturas
semicondutoras diluidas magnéticas do tipo pogos quanticos Ga;xMn,As bem como as
propriedades Oticas e de transportes de dispositivos do tipo DTRs contendo uma
camada injetora magnética constituida por Ga;Mn,As. Para uma melhor
compreensdo dos resultados experimentais obtidos nestas amostras € importante
entender os fundamentos tedricos apresentados neste capitulo bem como o0s
principios bésicos das técnicas experimentais utilizadas na caracterizacdo destas

amostras as quais apresentaremos no proximo topico.
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3.1 Medidas de Transporte

Para caracterizar os dispositivos do tipo DTR € importante realizar um estudo
das curvas de corrente por voltagem. Neste trabalho, as curvas de corrente por
voltagem foram obtidas com auxilio de dois equipamentos: uma fonte de voltagem
(Keithley 230 — Programmable Voltage Source) e um amperimetro (Keithley 175A —
Autoranging Mutimeter). Objetivando minimizar possiveis resisténcias parasitas no
circuito fechado, como por exemplo, a resisténcia interna do amperimetro e dos
cabos, a voltagem foi aplicada num sistema de quatro pontas, o que significa dizer que
os dois terminais provenientes da fonte de tensdo tém seu valor corrigido pela queda
de potencial nas resisténcias parasitas do circuito. Para que essa corre¢do ocorra, dois
outros terminais sdo conectados a fonte de tensao e verificam o valor real da voltagem
aplicada sobre o diodo, fazendo com que a tensdo nominal aplicada pela fonte seja
realmente aquela que esta sobre os contatos do diodo. Em todas as medidas de
transportes foi aplicada voltagem negativa sobre o contato tipo-n inferior, que contém
0 substrato das amostras. A Fig. 3.1 ilustra esquematicamente o circuito elétrico

utilizado para as medidas de transporte nos DTRs.

Figura 3.1. llustra¢do esquematica do circuito DC conectado ao DTR S; de contado superior
magnético, mostrando a fonte de voltagem (V), amperimetro (A) e as camadas do diodo.
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3.2 Luminescéncia

O processo de luminescéncia é de certo modo um processo inverso ao processo
de absorcao. Neste a absorc¢éo da radiacdo eletromagnética traduz-se numa transicao
de um atomo, molécula ou ndcleo de um estado fundamental a outro de maior
energia; ao processo de excitagdo do sistema com emissdo esponténea de fétons
denominamos luminescéncia. No entanto, a absor¢do da luz € somente uma das
multiplas formas de excitacdo de um sistema. Em geral a luminescéncia € a emissao de
luz do sistema que foi excitado por alguma forma de energia. Para a caracterizacao
Otica dos sistemas investigados nesta tese utilizamos algumas variacbes da
espectroscopia de luminescéncia que sdo: magneto fotoluminescéncia resolvida em
polarizagdo (magneto PL), fotoluminescéncia resolvida no tempo (PLRT),
eletroluminescéncia e magneto eletroluminescéncia resolvida em polarizacdo

(magneto EL).

Em geral, antes de realizarmos as medidas na presenca de campo magnético
realizdvamos uma caracterizagdo prévia em funcéo de poténcia e temperatura, no caso
dos QW-Ga;xMn,As, e em funcdo destes parametros experimentais bem como da
voltagem aplicada no caso dos DTRs. Esta caracterizagdo 6tica por PL e/ou EL foi
realizada no laboratdrio de transporte e luminescéncia do Departamento de Fisica da
UFSCar cuja montagem experimental, em parte, esta esquematizada na Fig.3.2. Para
realizagdo destas medidas sem campo magnético, fazemos com que o feixe do laser
continuo continua de estado s6lido na linha 532 nm, seja focalizado com auxilio de
uma lente convergente na amostra que se encontra em um criostato dedo frio (Janis).
O sinal de PL e/fou EL é coletado por uma lente convergente para depois ser
direcionado para um monocromador, que se encontra acoplado a uma CCD - Charge
Coupled Device - (Andor). O experimento é controlado por um computador onde é
obtido o espectro de PL e/ou EL. Para a realizagdo de medidas em funcdo da
temperatura, realizada nos QW-Ga;.xMn,As, a temperatura foi controlada por meio de
um controlador da Lake Shore que permite variar a temperatura de 10 a 300K. Para a
realizacdo de medidas em funcdo da voltagem, realizada nos DTRs, a voltagem foi

controlada por meio de uma fonte de voltagem (Keithley 230 — Programmable Voltage
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Source) e a corrente gerada neste dispositivo, através de um amperimetro (Keithley

175A — Autoranging Mutimeter).

Criostato

amostra

lente

-

- Ay

Laser de Ar y
espelho

Figura 3.2: llustragdo esquematica dos principais componentes da montagem experimental
utilizada no experimento de PL e/ou EL no modo continua realizada no laboratério de
transporte e luminescéncia do Departamento de Fisica da UFSCar.

3.3 Luminescéncia Resolvidaem Polarizagéo

Uma parte consideravel das medidas 6tica dos pogos quanticos semicondutores
magnéticos diluidos de Ga;xMn,As bem como dos DTRs foi realizada na presenca de
campo magnético. Tanto no caso da eletroluminescéncia quanto no caso da
fotoluminescéncia, uma vez gerado o par elétron-buraco na estrutura, a presenca de
um campo magnético externo induz conforme discutimos dois efeitos basicos sobre o
estado excitonico: o efeito Diamagnético e 0 Zeeman. Para campos magnéticos baixos,
tratamos o éxciton como um sistema tipo a&tomo de hidrogénio isotrépico. Neste
limite, considera-se 0 campo magnético como uma perturbagdo do estado ligado
excitdnico, onde a variacdo em energia com relacdo ao campo, para o éxciton, é dada

por:
Ei = EO = = p—Bgech + adiaBZ (31)

onde E, é a energia do éxciton em B=0, o termo linear em B esta relacionado

ao efeito Zeeman e o termo quadratico ao efeito diamagnético. Aqui g.,. € o fator—g
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de Landé do éxciton e é definido conforme vimos no capitulo anterior pela soma do
fator g do elétron (g.) com o do buraco (g;): gexc = ge + gn. Temos dessa forma dois
fatores-g efetivos, um devido ao éxciton de buraco leve e outro devido ao éxciton de
buraco pesado. Aqui desprezamos 0 acoplamento spin-érbita. Sendo a4;, denominado
de Coeficiente Diamagnético. A Fig.3.3 mostra as regras de selecio para as transicdes

Oticas para um material bulk como o GaAs.

-1/2
BE / +1r{2

HH1, LH1

BV 37 T/ R 3R
@

-1/2 +1/2
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Figura 3.3: Regras de selecao para transicdes entre bandas para luz circularmente polarizada a
direita " e & esquerda o”. Os nimeros indicam qual transi¢do é mais provavel. Adaptado [35].

Os experimentos de magneto-luminescéncia foram realizados no Grupo de
Propriedades Oticas-GPO do Departamento de Fisica da Matéria Condensada do
Instituto de Fisica da UNICAMP em colabora¢do com a Profa. Dra. Maria José Santos
Pompeu Brasil. O esquema da montagem experimental usada no laboratério do GPO

esté ilustrado na Fig.3.4.
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Figura 3.4: llustragdo esquematica dos principais componentes da montagem experimental
utilizada no experimento de magneto-luminescéncia no modo continuo. Medidas estas
realizada no laboratdrio do Grupo de Propriedades Oticas - GPO do Departamento de Fisica da
Matéria Condensada do Instituto de Fisica da UNICAMP.
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Observe nesta ilustragdo esquematica que a amostra é colocada no interior de
um magneto—criostato da Oxford que atinge campos até 15T e temperaturas que
variam de 2 até 300K. O magneto—criostato possui janelas éticas que permitem a
excitacdo Gtica e a coleta da magneto-luminescéncia. Como fonte de excita¢do Otica
foi utilizada um laser de estado sélido na linha 532 nm continua com polarizag&o linear
natural. O feixe é focado na amostra a qual absorvendo a radiacdo incidente emite a
fotoluminescéncia. A mesma lente é utilizada para colimar a fotoluminescéncia. O
magneto ainda permite estabelecer contatos elétricos, nas amostras do tipo DTR, de
forma a aplicarmos as voltagens desejadas a este dispositivo. Na detecgédo, a emissao
de cada polarizacdo é separada utilizando um retardador de A/4 e um polarizador
linear. Luz circularmente polarizada incidente sobre um retardador emerge
linearmente polarizada a 45° com relagdo aos eixos principais do retardador. A luz
linearmente polarizada emergente, devido as luzes incidentes com polarizaces ¢* e
o', é ortogonal. De modo que, ao colocar um polarizador linear apds o retardador
ajustado a 45° com relagdo a um dos eixos principais, selecionamos uma das
polarizag@es circulares. Rodando 90° o retardador, selecionamos a outra polarizacdo
circular. Experimentalmente, definimos as polarizacdes ¢ e o~ através do efeito
Zeeman sobre a emissdo do InP bulk, no qual o fator-g € bem conhecido. Uma vez
separadas as emissdes ¢” e o, estas sdo focadas no monocromador acoplado a uma

camera CCD (Andor) para detecgéo.

3.4  Fotoluminescéncia Resolvida no Tempo

A fim de entender melhor a origem das diferentes bandas de emissao,
observadas no experimento de fotoluminescéncia de modo continuo realizado nos
pogos quantico de Ga;«Mn,As, efetuamos nestas amostras medidas complementares
de fotoluminescéncia resolvida no tempo (PLRT). Tais medidas também foram
realizadas no Grupo de Propriedades Oticas-GPO do Departamento de Fisica da
Matéria Condensada do Instituto de Fisica da UNICAMP, em colaboracdo com a Profa.
Dra. Maria José Santos Pompeu Brasil. A PLRT é uma técnica espectroscépica capaz de

analisar com grande precisdo a evolugdo temporal da fotoluminescéncia, chegando a
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escalas de tempo da ordem de femtosegundos (10™%s). Para a realizagdo deste
experimento utilizamos com fonte de excitagdo um laser pulsado de Titanio-Safira
(Spectra Physics — Modelo Tsunami), bombeado por um laser de Argbnio de onda
continua (CW) de alta poténcia (Spectra Physics - Modelo 2080). A energia do foton de
excitacdo proveniente do Ti: Sa pode ser sintonizada entre 730 e 940 nm (isto &, 1,70 e
1,32eV) com poténcia média de saida entre 600mW e 1W. O pulso de laser tem largura
temporal de aproximadamente 3ps e freqiiéncia de 82 MHz. Com isso o tempo
estimado entre dois pulsos consecutivos é de aproximadamente 12ns sendo assim esta
a janela temporal maxima para deteccdo de PL. A polarizacdo do feixe utilizado é
linear, o que ndo favorece qualquer seletividade no spin dos portadores fotogerados
por essa excitagdo. A luminescéncia emitida pelos pocos quanticos excitados foi
coletada por um conjunto de lentes de quartzo e focada sobre um policromador, que
leva o sinal luminoso até uma unidade de processamento denominada streak camera.
O policromador separa os comprimentos de onda da PL espacialmente através de uma
grade de difracdo para que esse sinal seja direcionado por espelhos até o
streakoscopio, a fim de analisar a evolucdo temporal da PL. A grade de difracdo
utilizada possui 1200 linhas por mm e a fenda de entrada do policromador ultilizada foi
de 50 um. O esquema da montagem experimental das medidas de PLRT realizadas no

laboratorio do GPO esté representado na Fig. 3.5.
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Figura 3.5: llustracdo esquematica da montagem da experiéncia de PLRT no laboratério do
Grupo de Propriedades Oticas - GPO do Instituto de Fisica da UNICAMP.
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Observe nesta ilustragdo que um espelho semi-refletor é colocado no trajeto do
feixe de laser incidente, entre o Ti: Sa e o criostato, para possibilitar além da excitacdo
da amostra sua deteccdo por uma unidade de atraso conectada ao sistema de streak
camera. Essa unidade de atraso é responsavel pela sincronizacdo entre o sinal de
luminescéncia captado e o pulso de laser, controlando a voltagem aplicada sobre 0s
defletores do tubo streak. As informacgdes obtidas sdo entdo processadas por um
software apropriado para a captacdo de imagens fornecidas pelo sistema “streak”
camera via cdmera CCD. Uma melhor descricdo dos principios do método de captacio

de imagens via “streaK” camera pode ser encontrada nos manuais da Hamamatsu [34].

A titulo de ilustracdo apresentamos na Fig.3.6 a imagem obtida com a streak
camera numa medida de PLRT obtida em um dos pocos quanticos de Gaj;xMn,As

estudado nesta tese.

PL Intensidade (u.a)

712 70 728 1% 44

é % (nm)
2
= . (c) |
2 :

=t

=

(]

Sl

15

=

L

E

—

Tt
o 01 2 3 4 5 &b
LA Tempo (ns)

Figura 3.6: (a) Imagem de PLRT para amostra x4,=0,0%, T=2K e P=11mW. (b) intensidade
integrada em tempo versus comprimento de onda (c) Intensidade integrada em comprimento
de onda versus tempo de atraso.
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O eixo horizontal corresponde ao comprimento de onda da luz detectada e o
eixo vertical, ao tempo. A intensidade da emissdo é representada numa escala de
cores variando de preto ao vermelho. A aquisicdo é feita com a grade de difracdo
parada, integrando simultaneamente o sinal para todo o intervalo de comprimentos
de onda e a janela temporal selecionados. Com base nos dados de uma imagem da
streak camera, podemos fazer dois tipos de gréaficos. O primeiro tipo de grafico mostra
a dependéncia com o comprimento de onda da intensidade de PL integrada em um
dado intervalo de tempo. Este gréfico representa um espectro de PL para um dado
tempo de atraso em relagdo ao pulso do laser. Como exemplo, apresentamos a Fig.3.6
(b) correspondente a um intervalo de 100ps representado na imagem pelo retangulo
horizontal. O segundo tipo representa a variagdo da intensidade de PL integrada num
dado intervalo de comprimentos de onda em fungdo do tempo. Este tipo de gréfico é
geralmente denominado de transiente ou decaimento da PL. A Fig.3.6 (c) ilustra este
espectro que foi obtido integrando o sinal da streak camera para todo intervalo de

Inm representado na imagem da streak camera pelo retangulo vertical.
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Nesta parte da tese apresentamos e discutimos os resultados obtidos nos
diferentes pocos quanticos de Gaj;xMn,As. Iniciamos descrevendo as amostras
estudadas e em seguida mostramos os resultados da caracterizacdo Otica realizada
através das técnicas de fotoluminescéncia (PL), fotoluminescéncia resolvida em tempo

e polarizagdo em fungéo da poténcia e temperatura.

4.1 Descricdes da Amostra

Os pogos quanticos estudados nesta tese correspondem a semicondutores
diluidos magnéticos do tipo Gai.xMn,As crescidos pela equipe dos professores M. Cukr
do Institute of Physics, Academy of Sciences, Praga, Czech Republic e Prof. M. Henini da
University of Nottingham-UK utilizando a técnica de MBE. Esta técnica possui como
vantagem um elevado grau de controle do processo de crescimento de estruturas
cristalinas resultando em amostras com boa qualidade Gtica. As heteroestruturas
estudadas neste trabalho apresentam basicamente a seguinte estrutura: um substrato
Semi-Isolande-(S-1) de GaAs (001) sobre o qual foram crescidas a primeira camada de
GaAs, seguido por um pogo quantico (QW) contendo uma camada magnética de Ga;-
xMn,As de 2 ou 4nm de espessura entre duas camadas de GaAs espagantes de 1nm
cada uma, que servem para evitar a difusdo do Mn para as barreiras, envolvida por
duas barreiras de potencial de AlAs de 50nm cada uma, e uma Ultima camada de GaAs

de 10nm.

As amostras investigadas possuem essencialmente a mesma estrutura, mas foram
crescidas com diferentes: (i) concentracdes de Mn (x=0,0%, 0,03% e 0,1%); (ii) larguras
de pogo quéntico (L=4 e L=6nm) e (iii) temperaturas de crescimento do substrato
(Ta=450°C e Tg=400°C). Em nossas analises separamos estas amostras em trés

conjuntos de pogos quanticos de Ga;.xMnyAs identificados como:

e L4T450: pocos quanticos de Ga;«Mn,As de 4nm de largura, crescidos a
temperatura do substrato Ta=450°C nas seguintes concentragdes de Mn: O,

0,03 € 0,1%.
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e L6T450: pogos quanticos de Ga;xMn,As de 6nm de largura, crescidos a

temperatura do substrato Tx=450°C nas seguintes concentra¢bes de Mn: 0,

0,03 e 0,1%.

e L6T400: pogos quanticos de Gai;xMn,As de 6nm de largura, crescidos a

temperatura do substrato Tg=400°C nas seguintes concentra¢bes de Mn: 0,

0,03 e 0,07%.

As tabelas abaixo mostram as camadas e temperaturas de crescimento do

substrato e da barreira destes trés conjuntos de amostras estudadas.

L4T450
(x44=0,0%, 0,03% € 0,1%)

Material Espessura (nm)

GaAs 10
AlAs 50
GaAs 1

GarxMnxAs 2

GaAs 1

AlAs 50
GaAs 20
GaAs buffer 120
Substrato S
Tsubstrato QW 450
Tsubstrato AIAS 450

A Fig.4.1 ilustra pictoricamente a associa¢do de camadas epitaxiais mostradas

na tabela acima.

L6T450

(464=0,0%, 0,03% e 0,1%)

Material
GaAs
AlAs
GaAs
GarxMnxAs
GaAs
AlAs
GaAs

GaAs buffer

Substrato

TSubstralo QW
Tsubstrato AIAS

Espessura (nm)

10
50
1
4
1
50
20
170
S
450
450

L6T400

(e4=0,0%, 0,03% € 0,07 %)

Material

GaAs
AlAs
GaAs

Gal»anxAS

GaAs
AlAs
GaAs

GaAs buffer

Substrato
TSubstralo QW
Tsubstrato AIAS

Espessura (nm)

10
50
1
4
1
50
20
170
S
400
400

LQW[nml
40ub
1nm €2 1nm
<F
3
100 nm 50 nm o~ 50nm 10nm
=
%]
GaAs GaA AIA = | Y Y
substrate A5 - % clas
(U]

Eixo de Crescimento: (z)

Figura 4.1: llustracdo da associa¢édo de camadas epitaxiais dos pogos quanticos de Ga;xMn,As.
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Em seguida apresentamos e discutimos os resultados da caracterizagdo Otica
realizada nos pocos quanticos descritos acima objetivando apresentar os efeitos de Mn

nas propriedades éticas destes materiais.
4.2 Espectros Tipicos de Fotoluminescéncia

Mostramos na Fig.4.2 os espectros tipicos de fotoluminescéncia obtidos a baixa
poténcia e temperatura e na auséncia de campo magnético nos trés conjuntos de

amostras de pogos quanticos de GaixMnyAs.

PL Intensidade (u.a)

X4p=01% (a) L4T450 Xea0.1% (b) L6T450 (©)L6TA00
Xeg00™%
=0,08%
e Xeg=0.08%
P P
0%
e Xeg00%

160 170 171 172 17315% 180 16 1&  161% 180 16 1&
Energia (eV) Energia(eV) Energa V)

Figura.4.2: Espectros tipicos de PL obtidos a baixa poténcia, T=2K e B=0T para o0s trés
conjuntos de QWs-Ga; sMn,As: (a) L4T450-QW de 4nm de largura, crescidos a temperatura do
substrato T,=450°C dopados com 0, 0,03 e 0,1% de Mn; (b) L6T450-QW de 6nm de largura,
crescidos a temperatura do substrato Ta=450°C dopados com 0, 0,03 e 0,1% de Mn (c) L6T400-
QW de 6nm de largura, crescidos a temperatura do substrato Tz=400°C dopados com 0, 0,03 e
0,07% de Mn.

De um modo geral, observamos nos espectros tipicos de PL obtidos nos trés
conjuntos de amostras um deslocamento para menor energia da banda principal de
emissdo, banda P na Fig.4.2, com o aumento da concentra¢do de Mn. Além disso, a
incorporagédo de Mn leva ao aparecimento de uma emissdo adjacente ao pico principal,
em menor energia, perto de 10meV (8meV) nos pogos quanticos de L=4nm (L=6nm)
crescidos a T=450°C (T=400°C) Fig.4.2 (a) e (c), respectivamente. De acordo com a
literatura, a emissdo em menor energia pode estar relacionada a processos de
recombinacgdo devido & presenca de Mn atuando como impureza doadora devido a

incorporagédo de Mn intersticial [35]. Comparando os espectros mostrados na Fig.4.2(b)
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e (c), podemos notar claramente que a banda de emisséo adjacente, abaixo8meV da
banda principal, possui maior efeito nas amostras crescidas a menor temperatura, isto
é, T=400°C. A incorporagdo de Mn em heteroestruturas magnéticas semicondutoras
pode ser estimada oticamente tanto por meio da separacdo Zeeman quanto atraves
do red shift apresentado pela banda de emissdo originada pela recombinacdo
excitonicas [36]. Além da banda principal e da banda atribuida & impureza de Mn, é
interessante observar nos espectros mostrados na Fig.4.2 (a) a presenca da banda de
emissdo indexada como X neste conjunto de amostras e situada perto de 16meV
abaixo da banda principal (P) nos pogos quéanticos de largura L=4nm. Conforme
veremos, atribuimos a banda de emissdo P & transicdo direta do tipo I-I no pogo
quéantico e a banda de emissdo X associamos a uma transi¢do indireta do tipo r-X.
Neste caso, o estado fundamental para os elétrons seria 0 estado X confinado na
barreira AlAs de 50nm de espessura e a recombinacdo Gtica ocorrem entre estes
elétrons confinados no nivel X com os buracos confinados no nivel I. Uma segunda
hipGtese para a origem dessa banda de emissdo em baixa energia consiste em atribui-
la & presenca de éxcitons localizados admitindo neste caso a presenca de rugosidades
de interface nos pocos quanticos. Medidas de fotoluminescéncia em funcdo da
poténcia de excitagdo e temperatura evidenciaram uma espécie de competi¢do entre
0s processos de recombinagdo que originam as bandas X e P nos pogos quantico de
L=4nm. Considerando a hipdtese da banda X estar associada & transi¢do indireta
devemos ponderar que apesar do estado X confinado na barreira de AlAs estarem mais
ocupado do que o estado I confinado no pogo quantico de Ga;xMn,As, a
probabilidade de que ambas as transi¢gdes ocorram sdo comparaveis. Isso porque
certamente a sobreposicdo da fungédo de onda do par elétron buraco é bem maior na
recombinacdo do tipo r-r do que no tipo r-X. Estas transi¢des estdo ilustradas na
Fig.4.3 (a) e (b) que mostra o diagrama de energia formado pela a associa¢do de
camada epitaxiais da heteroestruturas do tipo GaMnAs/AlAs bem como o esquema
destas camadas para 0s pogos quanticos de L=4nm e L=6nm, respectivamente. A
posi¢ao dos niveis de energia Er e E ilustrados nestas figuras esta baseada num calculo
tedrico da posicdo dos niveis de energia em funcdo da largura dos pogos quénticos

sem levar em consideragdo os efeitos de Mn cujos resultados mostram que as
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transi¢Oes diretas e indiretas estariam praticamente superpostas, Fig.4.3 (c), no caso

dos pogos quanticos de L=6nm.
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Figura 4.3: llustracdo das camadas
epitaxiais e seu diagrama de energia
associado mostrando o perfil de
potencial nos pontos I' e X bem como
os niveis de energia Ex confinado na
barreira de AlAs (linha tracejada) e Er
confinado no pogo quantico (linha
pontilhada) para pogos quanticos de
L=4nm (a) e L=6nm (b). (c) Calculo das
PosicBes dos Niveis de energia Ey e E;
em fungdo da largura dos pogos
guanticos.

Na Fig.4.4 mostramos a intensidade integrada de PL (circulos) e a posi¢cdo em

energia do pico P da banda de emisséo principal (triangulos) em fun¢do do aumento da

temperatura obtida nas amostras: X4»=0,03% (do conjunto L4T450), Xsx=0,1% (do

conjunto L6T450) e Xgs=0,07% (do conjunto L6T400). A intensidade de PL foi integrada

em todo o intervalo de energia da banda de emisséo e, embora discutimos o efeito do

aumento da temperatura apenas nestas amostras, 0 comportamento apresentado na

Fig.4.4 é anélogo ao observado para as demais amostras estudadas neste trabalho.
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Figura 4.4: Intensidade total de PL integrada (circulos) e a posi¢cdo em energia do pico da
banda principal P (triangulos) em funcdo do aumento de temperatura. A linha soélida
representa a dependéncia do gap de energia para um bulk de GaAs: (a) L4T450 (X44=0,03%); (b)
L6T450 (Xsa=0,1%) € (c) L6T400 (X55=0,07%).

Como mostra a Fig.4.4(a), observamos nos pogos quanticos de L=4nm que
ocorreu um aumento da intensidade integrada de PL com aumento da temperatura de
10K até, aproximadamente, 60K. No entanto, o comportamento esperado seria uma
diminuicdo da intensidade integrada de PL mediante o aumento de temperatura
devido ao aparecimento de processos de recombinagdo ndo radiativos. Especulamos
que o comportamento andémalo da intensidade de PL em fun¢@o do aumento inicial da
temperatura no caso dos pogos quanticos de L=4nm pode estar relacionado com um
processo de ativacdo térmica de elétrons confinados na camada de AlAs. Isto é
plausivel, pois conforme mostramos na Fig.4.2, a banda de emissdo X apresentou uma
intensidade de PL comparavel a banda P nos pocos quéanticos de L=4nm de largura.
Nos espectros tipicos de PL em fungdo da temperatura observamos que, com 0
aumento da temperatura, a banda X diminui de intensidade em rela¢do a banda
principal, sugerindo uma possivel transferéncia de elétrons confinados na barreira de
AlAs, no nivel Ex, para o nivel Er no interior do poco quantico de Ga;xMn,As. E
interessante notar que no caso dos pogos quéanticos de L=6nm (que por sua vez ndo
apresentaram nos espectros de PL a presenga da banda de emissdo X separada da

banda de emisséo principal) a intensidade integrada de PL apresentou uma diminui¢éo
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j& no inicio do aumento da temperatura. Observe a Fig.4.4 (b) e (c). Tais observacdes
juntamente com as caracteristicas peculiares de cada uma das bandas de emisséo (tais
como: posicdo de energia e largura de linha) mostram que oS processos de
recombinacdo radiativa presentes nos pogos quanticos de L=4nm e L=6nm possuem
uma dindmica diferente conforme discutiremos em seguida. A andlise das medidas em
fungdo da temperatura quanto a variacdo da posicdo do pico da banda P (tridngulos)
indica que o deslocamento deste pico segue, para todas as amostras estudadas, o
comportamento tipico do bandgap de energia para o GaAs, conforme mostra a linha
solida na Fig.4.4. Essa observacdo € uma forte evidéncia de que a banda principal P,
em todos 0s espectros mostrados na Fig.4.2, certamente corresponde a processos de
recombinagdo envolvendo a transicdo direta I'-I do tipo éxciton livres nos diferentes

pocos quanticos investigados neste trabalho.

Para entender melhor estes processos de recombinagdo bem como suas
origens e o efeito da incorporacdo de Mn nas propriedades 6ticas dos diferentes pocos
quanticos de Ga;xMn,As, realizamos medidas de fotoluminescéncia resolvida no
tempo (PLRT) em fungéo da poténcia e temperatura. Inicialmente focaremos nossa
discussdo na andlise dos resultados obtidos nos pogos quanticos de largura 6nm, nos
quais as bandas de emisséo X e P parecem estar superpostas conforme discutimos. E
na sequéncia apresentamos e discutimos as correspondentes medidas realizadas nos
pogos quanticos de L=4nm cuja banda de emissdo X se apresentou bem resolvida em

relacdo & banda de emisséo principal.

4.3 Fotoluminescéncia Resolvida no Tempo (L=6nm)

A Fig.4.5 mostra a imagem tipica de PLRT, bem como os gréficos de intensidade
de PL por energia, integradas em diferentes intervalos de tempo, obtida nas amostras
Xsa=0,00% crescida a temperatura de substrado igual a 450°C e Xe=0,03% crescida a
temperatura de substrado igual a 400°C a temperatura de 2K e em diferentes
poténcias de excitacdo do laser. A escolha de discutirmos os resultados de PLRT em
amostras crescidas a temperatura diferentes se justifica pelo fato das medidas de

fotoluminescéncia obtidas nas amostras crescidas a T=400°C apresentaram maior
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incorporacdo de Mn em relacdo as amostras crescidas a T=450°C. Assim, motivados em
investigar os efeitos do Mn nas propriedades Oticas do Ga;xMn,As estariamos
comparando uma amostra totalmente livre de Mn (Xea=0,00%) com uma amostra com

uma concentragdo de Mn relativamente maior Xg=0,03%.

(a) (b)

15V

| LeTaso A 5 MV

PLRT Intensigade_{u.a}

PLRT Intensidade (u.a)

P 2 1. 1608 1.633 1.596 1.822 1-'3‘:" 161 1,62
Energia(e.V) Tempo (ns)

Figura 4.5: Imagens de PLRT e Intensidade de PLRT versus energia em diferentes tempos com
AT=200ps obtidas a temperatura de 2K e em diferentes poténcias de excita¢do nas amostras:
(a) e (b) Xea= 0,00%; (c) e (d) Xes=0,03%.

Na Fig.4.5(b) os reténgulos horizontais destacados em branco nas imagens
mostram os diferentes tempos tomados com AT=200ps. Podemos observar tanto nos
espectros de intensidade de PLRT versus energia mostrados na Fig.4.5(a) como nas
imagens mostradas na Fig.4.5 (b) a presenga de duas bandas de energia separadas por
aproximadamente 3,2 meV na amostra Xe»=0,00%. Essa separagdo em energia pode
corresponder tanto & separagdo de processos envolvendo éxcitons trions quanto a
éxcitons localizados em regides diferentes do pogo quantico devido & variacdo de uma
monocamada em pocos quanticos de L=6nm [37,38]. Contudo, conforme
apresentaremos nas medidas de fotoluminescéncia resolvida em polarizacdo a
diferenca no grau de polarizagdo dessas bandas ndo poderia ser explicada associando
estas bandas a éxcitons livres e localizados em regi6es diferentes no interior dos pogos
quénticos. Podemos verificar nas medidas de PLRT em fun¢do da poténcia que a

medida que aumentamos a poténcia de excita¢do de 1 para 15mW, a banda de menor
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energia domina a emissdo de PL no caso da amostra ndo dopada (Fig.4.5(a)).
Diferentemente, na amostra contendo Mn (Xs5=0,03%,) ndo foi possivel distinguir as
referidas bandas de emissdo. Fato que atribuimos & presenca de uma terceira banda
de emissdo associada as impurezas doadoras de Mn. Como mostram os espectros de
intensidade de PLRT por energia (Fig.4.5 (d)) bem como as imagens de PLRT (Fig.4.5

(c)) obtidas nesta amostra.

Na Fig.4.6 analisamos as mesmas imagens mostradas na Fig.4.5 (b) e (c), mas
agora do ponto de vista da intensidade de PLRT versos o tempo (transientes). Observe
nesta figura que mostramos, além dos transientes, obtidos nas amostras Xex=0,00% e
X68=0,03% & temperatura de 2K e a diferentes poténcias de excitacdo do laser, as
imagens tipicas de PLRT. Os retangulos verticais destacados nas imagens mostram
agora os diferentes intervalos de energia (1, 6206 e 1, 6246 eV) tomados na obtencdo

dos transientes, dentro da janela de aquisicdo de AT=20ns.
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Figura 4.6: Imagens de PLRT e Intensidade de PLRT versus tempo (transientes) em diferentes
ranges de energia com AT=20ns obtidas a temperatura de 2K e em diferentes poténcias de
excitacdo nas amostras: (a) e (b) Xsa=0,00%; (c) e (d) Xes=0,03%.

Note nas Fig.4.6 (a) e (b) que os transientes das bandas em menor e maior
energia, resolvida na amostra Xe»=0,00%, possuem caracteristicas distintas indicando

origens diferentes destes processos de recombinag¢do. Observamos que o pico em alta
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energia, que acreditamos estar relacionado com uma transi¢édo direta do tipo éxcitons
livre no pogo quéantico de L=6nm crescido a T=450°C sem Mn, fica mais bem resolvido
a baixas poténcias de excitacdo (<5mW). Neste regime, observamos um
comportamento bi-exponencial com uma componente de tempo de decaimento
dominante da ordem dé300ps e uma componente bem mais longa da ordem de ~14ns
(Fig.4.6(a)). Por outro lado, no regime de alta poténcia (>5mW) a banda em menor
energia adjacente & banda associada & transicdo de éxcitons livres é que passa a
dominar. Nestas condi¢cbes de poténcia, 0 transiente torna-se praticamente mono-
exponencial, com um longo tempo de decaimento da ordem de 15ns. Este tempo de
decaimento demasiadamente longo poderia estar relacionado a processos de
recombinacgdo radiativa envolvendo elétrons confinados nos niveis de energia da
barreira de AlAs (Ex na Fig.4.3 (b)). Entretanto, baseados nos célculos dos niveis de
energia no pogo quantico, na largura de linha e no grau de polarizacdo deste pico,
conforme discutiremos a seguir, acreditamos que este pico ndo esteja associado com
processos envolvendo transi¢oes indiretas do tipo -X. Acreditamos ser mais razoavel
neste caso associar esta banda de emisséo adjacente em baixa energia, dominante em
alta poténcia e que apresentou tempo de decaimento longo, a processos de
recombinagdo radiativos envolvendo trions [39,40] e a banda em alta energia a
processos de recombinac¢do envolvendo éxcitons livres. Assim, poderiamos especular
que no regime de baixa poténcia (€<1mW) quando se inicia os processos de decaimento
radiativo [0-0,2ns veja a Fig.4.6 (a)] somente o estado em alta energia esta ocupado.
Todavia, posteriormente [1,0-1,2 e 10,0-10,2ns Fig.4.5 (a)] os estados em mais baixa
energia também ficam ocupados. Neste caso, o tempo de decaimento da banda em
mais alta energia é curto devido & presenca de processos de recombinagdo néo
radiativos envolvendo os estados de mais baixa energia. Por outro lado, para alta
poténcia de excitagcdo (25mW) ambos os estados sdo imediatamente ocupados e a
banda de emissdo em baixa energia se torna dominante. Além disso, vale observar na
Fig.4.6(a) que existe um atraso de aproximadamente 200ps (para P=15mW) para o
inicio das transi¢oes de alta energia em relacdo a de baixa energia o que concorda com
a hipotese de estar ocorrendo uma transferéncia de portadores de estados de mais

alta energia para estados de mais baixa energia.
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Quanto as medidas realizadas na amostra dopada com Mn (Xe=0,03%)
podemos observar nas Fig.4.6 (d) que tanto os transientes da banda de alta energia
(associada a processos de transicdo envolvendo éxcitons livres no pogo quéntico)
como os transientes da emissdo em baixa energia (~8meV) atribuido neste caso a
presenca de Mn n&o sofrem mudancas significativas com o aumento da poténcia de
excitacdo. Além disso, observamos que ambos os transientes sdo bi-exponenciais, com
componente curta com tempo de decaimento da ordem de ~300ps e uma

componente longa com tempo de decaimento da ordem de ~3ns.

Apresentamos a seguir a caracterizacao Otica realizada através de medidas de
fotoluminescéncia resolvida em polarizacdo em fungdo da poténcia de excitacdo e

temperatura obtidas nos pocos quanticos de L=6nm.

4.4 Fotoluminescéncia Resolvida em Polarizagéo (L=6nm)

Na Fig.4.7 apresentamos 0s espectros tipicos de magneto-PL resolvidos em
polarizagdo dos pogos quanticos de largura L=6nm, crescidas a T=400 e T=450°C
obtidos a baixa poténcia de excitacdo. Analisando os espectros mostrados nesta figura
podemos notar em ambos os conjuntos de amostras a presenca da banda de emissao
principal bem como a presenga de uma banda de emissédo adjacente em mais baixa
energia. Com vimos nas medidas de PL e PLRT esta banda de emisséo pode estar
relacionada a presenca de Mn intersticial ja que & medida que a concentragdo nominal
de Mn é aumentada, tanto nas amostras crescidas a T=450°C quanto nas amostras
crescidas a T=400°C, podemos notar na Fig.4.7 que a intensidade da banda de emisséo
em mais baixa energia aumenta. Além disso, podemos notar claramente que esta
banda de emissdo, abaixo ~8meV da banda principal, possui maior intensidade nas
amostras crescidas a menor temperatura, isto €, T=400°C. Somando esta observagao a
verificagdo do maior red shift apresentado pela banda de emissdo principal nas
amostras crescidas 400°C em relacdo as amostras crescidas a T=450°C, temos segundo
o trabalho do Poggio et.al uma evidéncia de que a incorporagdo de Mn no conjunto

L6T400 foi maior do que no conjunto L6T450.
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Figura 4.7: Espectros de magneto PL resolvidos em polarizacao obtidos a baixa poténcia, T=2K
e 15T em QWs de AlAs/Gay.«MnAs de 6nm de largura crescido a T=450°C (L6T450) e a T=400°C
(L6T400) e dopados com diferentes concentra¢fes nominais de Mn.

Ademais, observamos nesta figura que o0s espectros tipicos de
fotoluminescéncia resolvidos em polarizagdo, correspondentes ao conjunto de
amostras crescidas a 450°C, apresentaram, além da banda de emissdo atribuida a
transicdo direta do tipo éxciton livre no pogo quantico e a banda de emisséo associada
a presenca de Mn intersticial, outra banda de emissdo cerca de 3meV abaixo da banda
de emissdo principal. Assim, como j& discutimos nas medidas de PLRT essa separa¢édo
de energia é da ordem da esperada para a separagdo de energia entre éxcitons e
trions, bem como da ordem da separagédo de energia entre transi¢des excitbnicas intra-
pocos quéanticos devido a presenca de possiveis rugosidades de interface. Vale
salientar que no caso das amostras do conjunto L6T400 devido a forte presenca da
banda de emissdo associada a impurezas de Mn sua banda de emisséo principal néo
ficou resolvida em duas bandas de emissdo com separagdo da ordem de 3meV
conforme relatamos anteriormente na medidas de PLRT. Como veremos a resolu¢io
destas bandas de emissdo depende das condi¢cdes de medidas, mas fica bem clara na

Fig.4.7 para amostra Xsx=0,03%, na qual podemos notar que a banda de emissdo
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situada entre a banda de emiss&o associada a presenca de impurezas de Mn e a banda
de emisséo principal possui polarizagdo relativamente maior. Este comportamento
serd discutido com mais detalhes nas medidas de polarizacdo versus poténcia. Na
Fig.4.8 mostramos as curvas de polarizagdo da emisséo total em funcdo do aumento
do campo magnético obtidos dos espectros de PL resolvido em polariza¢gdo mostrados

na Fig.4.8.
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Figura 4.8: Polarizacdo da emissao total em fun¢do do aumento do campo magnético obtidos a
baixa poténcia, T=2K e com variacdo de campo magnético entre 0 e 15T em QWs AlAs/Ga;.
«Mn,As de 6nm de largura crescido a T=450°C (L6T450) e a T=400°C (L6T400) dopados com
diferentes concentra¢Ges nominais de Mn.

Devemos destacar que devido a dificuldade de analisar separadamente a
polarizagdo em funcdo do campo magnético das respectivas bandas de emissdo, em
funcdo de suas proximidades, dependéncia com poténcia e campo magnético
aplicados, os graus de polarizacdo mostrados na Fig.4.8 foram extraidos por meio de
uma integracdo simples englobando a emissdo total. O grau de polarizacdo (P) é
calculado a partir das intensidades integradas de PL para as polariza¢des circulares a
direita (I°") e esquerda (1”) da seguinte forma: P = (1°*- 1%) / (1°"+ 1%). Dessa maneira
construimos o grafico de polarizagdo em fun¢do do campo magnético mostrado acima.
Conforme podemos observar nesta figura o resultado da polarizagdo da emisséo total

para todas as amostras foi uma polarizagdo predominantemente positiva. Conforme
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comentado nos fundamentos tedricos, um dos fatores que influencia o sinal do grau
de polarizacdo é o fator-g do elétron e buraco que por sua vez depende de parametros
como: a concentracdo de portadores; o acoplamento spin - orbita; composigdo e
largura de poco e de suas barreiras [30]. Mais adiante mostraremos que
diferentemente dos pogos quéanticos de L=6nm, 0s pogos quanticos de L=4nm
apresentaram valores de grau de polarizagdo predominantemente negativos em
fungdo do aumento do campo magnético aplicado na estrutura. Tal diferenga no sinal
do grau de polarizagdo de ambos os conjuntos de pogos quanticos pode estar
associada na dependéncia do fator-g com largura do pogo quéntico de GaAs conforme
ilustra a Fig.4.9. Observe nesta figura que o fator-g do par elétron-buraco no caso de
pocos quanticos de L=6nm assume valores mais positivos do que os apresentados por
pocos quanticos de L=4nm para pogos quanticos de tipo GaAs/AlGaAs o que poderia
justificar a diferenga no sinal do grau de polarizagcdo observado em nossas medidas.
Todavia, vale frisar que 0s pogos quanticos aqui investigados constituem em pocos
quanticos do tipo AlAs/Gai«MnxAs/AlAs de modo que uma analise mais sistematica
incluindo calculos tedricos da dependéncia do fator-g com os parametros especificos

de nossas amostras se faz necessarios para provar tais suposicoes.

1.0

J.0- ‘

Falor o

3ol 4

1 il I 1 I
0 5 10 15 20 25

Largura do Pogao (nm)

Figura 4.9: Fator-g do elétron (ge), éxcitons buraco pesado (ge,) € do buraco pesado (gn) em
funcdo da largura de pocos quanticos de GaAs/AlGaAs. Circulos cheios sdo valores
experimentais de fator ge, quadrados cheios e vazios sdo valores experimentais do fator-g do
gex- Os tridngulos sdo valores experimentais do fator-g de buracos em pogos quanticos de
GaAs/AlAs. Adaptado [31].
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Na Fig.4.10 apresentamos o deslocamento diamagnético da banda de emisséo
associada a éxcitons livres no pogo quéntico obtidos a baixa poténcia de excitagao,
T=2K e com variacdo de campo magnético entre 0 e 15T nos pogos quénticos de 6nm
de largura crescidos a T=450°C (L6T450), T=400°C (L6T400) e dopados com diferentes

concentragdes nominais de Mn.
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Figura 4.10: Deslocamento Diamagnético do pico principal da banda de emissdo obtidos a
baixa poténcia, T=2K e com variacdo de campo magnético entre 0 e 15T em QWs AlAs/Ga;.
«MnAs de 6nm de largura crescido a T=450°C (L6T450) e a T=400°C (L6T400) dopados com
diferentes concentra¢Ges nominais de Mn.

Observe nesta figura que de modo geral a incorpora¢cdo do Mn provoca um
aumento no deslocamento diamagnético do pico da banda de emissdo atribuida a
transicdo de éxcitons livres nos pogos quénticos. Além disso, note que enquanto nas
amostras crescidas a T=450°C o deslocamento magnético méximo atinge um valor
proximo a 3,5 meV nas amostras crescidas a T=400°C este valor chega a 7meV para a
amostra contendo a maior concentragdo nominal de Mn. Este significativo aumento do
deslocamento diamagnético com o aumento da incorporacdo de Mn apresenta forte
correlagdo com o redshift apresentados nos espectros tipicos de PL obtidos sem campo
magnético mostrado e discutido no inicio deste capitulo (Fig.4.2 (b) e (c)). Como vimos
no capitulo 2, é comum em heteroestruturas do tipo po¢os quéntico o aparecimento
da interagdo coulombiana entre o par elétron buraco, formando os conhecidos

éxcitons que podem por sua vez ser tratados como um atomo de hidrogénio isotrdpico
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no regime de baixos campos magnéticos. Neste caso, considera-se 0 campo magnético
como uma perturbacdo do estado ligado excitonico, onde temos uma variacido
quadrética da energia em funcdo do campo magnético [28]. A recombinacéo excitdnica
estudada nas medidas de magneto fotoluminescéncia carrega informagdo sobre a
extensdo da funcéo de onda excitdnica no plano perpendicular & aplicacdo de B. Uma
vez que o referido deslocamento diamagnético depende basicamente da localizagao
da funcéo de onda dos portadores no pogo quéntico a qual, por sua vez, € influenciada
por parametros como a largura e a rugosidade de interface dos pogos quéanticos [41].
Se admitirmos que estes parametros sdo constantes para os diferentes pogos
quanticos em estudo, a diferenga principal entre estas amostras reside entdo na
incorporagdo de Mn. A incorporacdo de Mn tende a introduzir defeitos na estrutura
cristalina do GaAs que podem aumentar a localizagdo da funcdo de onda dos
portadores neste material o que deveria refletir em uma reducdo no deslocamento
diamagnético. Desse modo é razodvel especular como uma possivel explicagdo para o
aumento do deslocamento diamagnético com o aumento da incorporacdo de Mn o
alinhamento dos momentos magnéticos dos ions de Mn com o campo magnético
externo resultando em uma componente de campo magnético adicional ao campo

magneético efetivo sentido pelos portadores.

Para compreendermos melhor os efeitos da incorporacdo do Mn nas
propriedades 6ticas dos QWs de AlAs/Ga;xMn,As de 6nm de largura passamos agora a
uma comparagdo direta entre os resultados obtidos na amostra sem concentragado
nominal de Mn (amostra Xsx=0,00% L6T450) e a amostra com maior concentragdo de
Mn (amostra Xsz=0,07% L6T400). O motivo pelo qual justificamos a comparagdo entre
duas amostras crescidas a temperaturas diferentes é aquele dado nas medidas de
PLRT, ou seja, desejamos comparar uma amostra livre de dopagem com uma contendo
uma concentragdo significativamente maior de Mn. Na Fig.4.10 apresentamos 0s
espectros de fotoluminescéncia resolvido em polarizagéo obtidos a T=2K e B=15T das
amostras crescidas a T=450°C e T=400°C na qual variamos a poténcia de excita¢cdo do
laser de 50uW a 130mW. Como comentamos anteriormente e podemos melhor
visualizar na Fig.4.11 (a) a banda principal é em verdade composta por duas bandas de

emissédo separadas por aproximadamente 3,2meV.
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Figura 4.11: Espectros de magneto PL resolvidos em polarizagdo obtidos a T=2K e B=15T com
variacdo de poténcia entre 50uW e 130mW em QWSs AlAs/Ga;Mn,As de 6nm de largura
crescido a T=450°C (a) L6T450 amostra sem concentracdo nominal de Mn (Xsx=0,00%) e
T=400°C (b) L6T400 amostra com concentragdo nominal de Mn (Xes=0,07%).

Note nesta figura que a medida que aumentamos a poténcia de excitacéo, a
banda de menor energia torna-se relativamente mais intensa que a de maior energia.
Em concordéncia com as medidas de PLRT. Este comportamento fica bem claro ao
variarmos a poténcia de 50uW para 1mW na amostra Xsx=0,00%. Além disso,
observamos que a banda de baixa energia, dominante no regime de alta poténcia de
excitagdo, possui polarizagéo significativamente maior e positiva que a banda em alta
energia, dominante no regime de baixa poténcia de excitacdo que por sua vez possui

polarizagdo quase nula ou negativa (Fig. 4.11 (a)).

Analisando a parte (b) da Fig.4.11, notamos a forte presenga da emissdo
atribuido as impurezas de Mn intersticial e situada a ~8meV abaixo da banda principal
também de acordo com as medidas de PLRT. Conforme comentamos anteriormente, é
a presenca dessa emissdo em mais baixa energia que dificulta a resolugdo da banda de
emissdo principal em duas bandas distintas, sejam elas processos de recombinagdo
radiativa devido a formagdo de éxcitons (maior energia) e trions (menor energia) ou

éxcitons situados em regides diferentes do po¢o quéntico devido a rugosidades de
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interface. Observe na Fig.4.11 (b) que tanto a emissdo atribuida a impurezas de Mn
como a banda principal apresentam polarizagdo positiva. Como resultado, a
polarizagdo da emissdo total desta amostra também é positiva e possui uma

dependéncia menor com a intensidade de excitacdo em relagdo a amostra sem Mn.

As curvas de polarizacdo em funcdo da poténcia de excitagdo realizadas na
amostra Xsx=0,00% e Xsz=0,07% sd@o mostradas na Fig.4.12. Estas curvas foram obtidas
por meio da integragédo direta envolvendo a emisséo total dos espectros de magneto-

PL resolvidos em polarizagdo mostrados na Fig.4.10.
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Figura 4.12: Polarizacdo em funcdo do aumento da excitagdo do laser obtida a T=2K e B=15T
com variagao de poténcia entre 50uW e 130mW em QWs AlAs/Ga;.,Mn,As de 6nm de largura
crescido a T=450°C (L6T450) amostra sem concentracdo nominal de Mn Xs,=0,00% e T=400°C
(L6T400) amostra com concentragdo nominal de Mn Xg=0,07%.

Observe nesta figura que no regime de baixa poténcia de excitacdo a
polarizagdo da emissdo total € levemente positiva enquanto que no regime de alta
poténcia de excitacdo a curva de polarizagdo sofre um aumento significativo para
valores positivos. Acreditamos que essa forte dependéncia da polarizacdo em funcéo
do aumento da poténcia de excitacdo é mais condizente com a interpretacdo da
formagdo de complexos excitbnicos do tipo trions do que com a hipdtese da presenca
de éxcitons localizados em diferentes regides do poco quéntico. Pois, neste caso, o

aumento no grau de polarizacdo observado néo é esperado.
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A Fig.4.13 mostra as curvas de Separagdo Zeeman em fungdo do aumento do
campo magnético obtidas a T=2K e P=10mW, correspondente as amostras de 6nm de
largura crescido a T=450°C (L6T450) amostra sem concentracdo nominal de Mn
(X6a=0,00%) e T=400°C (L6T400) amostra com concentracdo nominal de Mn Xg=0,07%.
No que diz respeito a este parametro em fungdo do aumento do campo magnético de
0 a 15T, observamos que ocorreu uma leve tendéncia de aumento da separagéo
Zeeman com 0 aumento da concentragcdo de Mn, saindo de aproximadamente OmeV
para amostra sem concentragdo nominal de Mn (Xg=0,00% ) e atingindo
aproximadamente 1meV em B=15T para a amostra contendo a maior concentracao de
Mn (Xeg=0,07%). Isso sugere um aumento do fator-g do éxciton em virtude da
presenca de ions de Mn em correlagdo com as curva de polarizagdo versus campo
magneético (Fig.4.8), todavia para confirmar tal especulacdo seria necessario o

desenvolvimento de modelos e simulagdes nesses sistemas.
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Figura 4.13: Separacdo Zeeman em fung¢édo do aumento do campo magnético obtida a T=2K e
P=10mW em QWs AlAs/Ga;«Mn,As de 6nm de largura crescido a T=450°C (L6T450) amostra
sem concentracdo nominal de Mn Xgx=0,00% e T=400°C (L6T400) amostra com concentragao
nominal de Mn Xg=0,07%.

A seguir apresentamos e discutimos as medidas de fotoluminescéncia
resolvidas no tempo obtidas nos pogos quanticos de L=4nm, crescidos a temperatura

do substrato de T=450°C e com diferentes concentragdes nominais de Mn.
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4.5 Fotoluminescéncias Resolvida no Tempo (L=4nm)

A Fig.4.14 mostra a imagem, os espectros de intensidade de PLRT por energia
bem como os espectros de intensidade de PLRT versos o tempo obtido na amostra
X4A=0,00% & temperatura de 2K e a diferentes poténcias de excitacdo do laser. Os
retangulos horizontais destacados em branco nas imagens mostram, como Vvimos
anteriormente, os diferentes intervalos de tempo tomados com AT=20ps, enquanto os
retangulos verticais mostram os diferentes intervalos de energia correspondentes a

banda de emissdo X (1,64eV) e a banda de emisséo P (1,70eV) tomados com AT=5ns.
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Figura 4.14: (a) Intensidade de PLRT versus energia em diferentes tempos com AT=20ps; (b)
Imagens de PLRT; (c) Intensidade de PLRT versus tempo em diferentes ranges de energia com
AT=5ns obtidas a temperatura de 2K e em diferentes poténcias de excitacdo em QWs AlAs/Ga;.
«MnyAs de 4nm de largura crescido a T=450°C (L4T450) amostra sem concentra¢do nominal de
Mn X44=0,00%.

Observamos nos pogos quéanticos de L=4nm que a presenca das bandas de
emissdo denominadas X e P ndo esta vinculada as impurezas de Mn. Assim,
apresentamos os resultados obtidos apenas na amostra nominalmente ndo dopada
(X44=0,00%). Conforme podemos observar, tanto nos espectros de intensidade de PLRT
versus energia mostrados na Fig.4.14 (a) como nas imagens mostradas na Fig.4.14 (b),
a banda X em menor energia aumenta consideravelmente ao variarmos a poténcia de
excitacdo do laser de 1 a 11mW, atingido uma intensidade proxima a intensidade da
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banda principal. Observe nas medidas de PLRT que quando se inicia 0s processos de
decaimento radiativos de 0-0,02ns somente o estado em alta energia esta ocupado e,
posteriormente, de 0,1-0,12ns a banda de emisséo total parece ser composta por duas
bandas de emissdo associadas a transicao direta (I-I') e indireta (r-X). Por fim de 0,32-
0,34ns a posicdo em energia da banda de emissdo bem como sua largura de linha
indicam que a banda de emissdo total € dominada pelos processos de recombinagdo

indiretos (Fig.4.14 (a)).

Analisando a imagem quanto ao tempo de decaimento (Fig.4.14.(b) e (c)),
percebemos claramente que a dinamica dos processos 6ticos de recombinacdo das
bandas X e P possuem tempos de decaimento de fotoluminescéncia bem distintos. Ou
seja, enquanto a banda em menor energia atribuida a transicdo indireta possui um
componente mais forte de tempo médio, da ordem de centenas de picos-segundo, a
de maior energia atribuida a transi¢do direta possui uma componente mais forte de
tempo bem mais curto, da ordem de dezenas de picos-segundo. Podemos explicar tal
comportamento baseada na consideracdo de que se espera que a sobreposi¢do da
fungdo de onda do par elétron buraco na transi¢do direta do tipo I-I € maior do que no
caso da transicdo indireta r-X. Além disso, verificamos que o tempo de decaimento da
banda X é mais sensivel a variagcdo de poténcia de excitacdo do laser do que o tempo
de decaimento da banda P, principalmente quando variamos a poténcia de 1 a 5mW
(Fig.4.14 (c). Esse fato ainda nédo foi totalmente entendido cabendo a realizagéo de
medidas mais detalhadas e/ou a utilizacdo de outras técnicas para descrever este

comportamento.

Apresentamos na Fig.4.15 as imagens, os espectros de intensidade de PLRT por
energia, bem como os espectros de intensidade de PLRT versos o tempo, obtidos na
amostra Xsx=0,00% a poténcia de excitacdo do laser de 30mW em fun¢do da
temperatura. De modo similar & Fig.4.14, nesta figura os retdngulos horizontais
destacados em branco nas imagens de PLRT mostram os diferentes tempos tomados
com AT=20ps, enquanto os retdngulos verticais mostram os diferentes intervalos de
energia correspondentes a banda X-1,64eV e a banda P-1,70eV tomados com AT=5ns.
Observe na Fig.4.15 (a) e nas imagens correspondentes Fig.4.15 (b) que o efeito inicial

do aumento da temperatura é o de aumento da intensidade de ambas as bandas, mas
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com dominio da banda em alta energia para altas temperaturas. Em verdade o que
parece ocorrer € uma competicdo no aumento de intensidade das bandas, sendo que
para temperaturas superiores a 25K a banda P fica relativamente maior do que a
banda X. Esta suposta competicdo entre as transi¢Oes direta e indireta em funcéo do
aumento de temperatura e poténcia é muito complexa de ser explicada, pois envolve
simultaneamente uma variagdo nos niveis de energia confinados na barreira de AlAs
(Ex), niveis de energia confinados no pocos quantico GaAs (Erf) bem como a
participagdo de fonons na interface E, e Er que sdo aleatoriamente gerados com o

aumento da temperatura e poténcia de excitagéo [42].
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Figura 4.15: (a) Intensidade de PLRT versus energia em diferentes tempos com AT=20ps; (b)
Imagens de PLRT; (c) Intensidade de PLRT versus tempo em diferentes ranges de energia com
AT=5ns obtidas a poténcia de 30mW e funcdo da temperatura em QWs AlAs/Ga;xMn,As de
4nm de largura crescido a T=450°C (L4T450) amostra sem concentracdo nominal de Mn,
X44=0,00%.

O deslocamento da banda X para maiores energias mesmo com o aumento da
temperatura e o deslocamento da banda P para baixa energia esta relacionado a
variacdo destes niveis de energia presentes nestes sistemas conforme ilustramos na
Fig.4.3. Esta dependéncia pode ser observada na Fig.4.16 que mostra o deslocamento

do pico méximo das bandas P e X em fungdo do aumento de temperatura obtido a
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poténcia de 30mW em QWs AlAs/GaixMn,As de 4nm de largura crescido a T=450°C

(L4T450) amostra sem concentracdo nominal de Mn, X4,=0,00%.
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Figura 4.16: o deslocamento do pico maximo das bandas P e X em funcdo do aumento de
temperatura obtido a poténcia de 30mW em QWs AlAs/Gay.,Mn,As de 4nm de largura crescido
a T=450°C (L4T450) amostra sem concentracdo nominal de Mn, X;,=0,00%.

No que diz respeito ao tempo de decaimento de PL, podemos notar nas figuras
4.15 (b) e (c) que este parametro aumenta consideravelmente com o aumento de
temperatura. No regime de baixa temperatura (<50K) verificamos nestas figuras
basicamente um comportamento bi-exponencial com uma componente de tempo de
decaimento curto da ordem de dezenas de picos-segundo associada a processos de
decaimento radiativos envolvendo a transicdo direta (banda P) e uma componente da
ordem de centenas de picos-segundo que vamos denominar de tempo medio
atribuido a processos de decaimento radiativos envolvendo a transi¢do indireta.
Analogamente a discussdo das medidas de PLRT em fungdo da poténcia, podemos
explicar a diferenga nos tempos de decaimento associados & transi¢do direta e indireta
admitindo que a sobreposicdo do par elétron buraco na transicdo direta € maior e,
consequientemente, seu tempo de decaimento € menor. Entretanto, além desses
tempos de decaimento, no regime de altas temperaturas (=50K) os referidos processos
de recombinacédo se tornam indistinguiveis e surge um terceiro tempo de decaimento
de PL consideravelmente superior aos demais da ordem de nano-segundos conforme

podemos observar nas figuras 4.15 (b) e (c) para T=50K. Ainda n&o identificamos a
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origem desse processo de decaimento de PL tdo longo. Para tanto seria necessario
medidas mais detalhadas em temperatura, pois conforme comentado anteriormente
no regime de altas temperaturas os processos de recombinacdo radiativos diretos e
indiretos podem envolver a participacdo de foénons nesta interface o que torna a
situacdo bem mais complexa de se descrever abrindo possibilidade de futuros

trabalhos nestes sistemas.

4.6 Fotoluminescéncia Resolvida em Polarizacéo (L=4nm)

A Fig.4.17 mostra os espectros tipicos de magneto PL resolvidos em polariza¢do
das amostras crescidas a T=450°C obtidos a baixa poténcia, T=2K e T=15T, dopados

com diferentes concentra¢des nominais de Mn.

- X,5=0,10% LATA450
A —o-

—0 *H
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Figura 4.17: Espectros de magneto PL resolvidos em polarizagao obtidos a baixa poténcia, T=2K
e B=15T em QWs de AlAs/Ga;MnAs de 4nm de largura crescido a T=450°C (L4T450) e
dopados com diferentes concentragdes nominais de Mn.

Como destacamos 0s pog¢os quanticos de L=4nm apresentam além da banda P
em alta energia, atribuida a transicéo direta do tipo I'-I devido presenga de éxcitons
livres no pogo quéntico, a presenga da banda de emissdo X. Como discutimos esta
banda pode estar associada tanto com uma transi¢ao indireta do tipo I-X quanto a
éxcitons localizados devido a rugosidades de interface. Para T=2K e B=15T observamos

que a banda X esta situada a aproximadamente 16meV abaixo da banda principal.
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Além da presenca dessas duas bandas de emissdes vale observar novamente o
referido deslocamento da banda P para baixa energia em fungdo do aumento da
concentragdo de Mn, bem como o aumento da largura a meia altura. Comportamentos

causado segundo a literatura devido a incorporacdo do Mn no GaAs [35,36].

As curvas de polarizagéo obtidas & baixa poténcia de excitacdo e temperatura
em funcéo do aumento do campo magnético, extraidas dos espectros de PL mostrados
na Fig.4.17 sdo mostradas na Fig.4.18 na qual podemos observar os efeitos da
incorporagdo de Mn no grau de polarizagdo dos pogos quéanticos de GaixMn,As. Tais
curvas foram obtidas por meio de ajustes gaussianos centrados na banda X (simbolos
vazios) e na banda P (simbolos cheios) para o conjunto de amostra L4T450 crescido

com diferentes concentragdes de Mn.
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Figura 4.18: Curvas de polarizagcdo em funcdo do aumento do campo magnético obtida a baixa
poténcia, T=2K e com variacdo de campo magnético entre 0 e 15T em QWSs AlAs/Ga;xMnAs de
largura L=4nm crescido a T=450°C e dopados com diferentes concentra¢ées nominais de Mn:
X44=0,0% banda X (circulo vazio) banda P (circulo cheio); x4,=0,03% banda X (quadrado vazio)
banda P (quadrado cheio) e x44=0,1% banda X ( estrela vazia) banda P (estrela cheia).

De modo geral, observamos nas curvas de polariza¢cdo que a banda de emissao
em baixa energia possui, independentemente da concentragdo de Mn, menor grau de
polarizagdo em relacdo & banda em mais alta energia. Para amostra sem concentragédo
nominal de Mn (xs4a=0,0%) o grau de polarizacdo da banda X é praticamente nulo
mesmo a B=15T (~-0,3%), enquanto para banda P o grau de polarizacdo € da ordem de
~-37%. Estes valores de polarizagdo para as amostras dopadas com Mn s&o,

respectivamente: amostra xsx=0,03% banda X (~-21%) e banda P (~-56%) e amostra
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Xaa=0,1% banda X (~-16%) e banda P (~-53%). Esta diferenca t&o expressiva no grau de
polarizagdo entre as bandas X e P ndo é esperada considerando que a banda de
emissdo X difere da banda de emissdo P apenas pelo fato desta corresponder a
éxcitons livres no pogo quéntico e aquela a éxcitons localizados devido a rugosidades
de interface. Isso porque ndo se espera uma mudanca tdo expressiva no fator-g entre
estes dois tipos de éxcitons (que difeririam basicamente quanto ao confinamento no
pogo) que justificasse a diferenca observada no grau de polarizagdo das bandas X e P.
Além disso, a separagdo de energia da ordem de ~16meV n&o é tipica de flutuacdes de
potencial devido a rugosidades de interface, as quais conforme vimos no caso do
pocos quanticos de L=6nm sdo tipicamente menores que 5meV. Essas consideragdes
reforcam a hipotese de que a banda X estaria relacionada a transicdo indireta do tipo

r-X.

Na Fig.4.19 apresentamos o deslocamento diamagnético da banda de emisséo
P, obtido a baixa poténcia e temperatura em fungdo do campo magnético nos pogos
quéanticos de 4nm de largura crescidos a T=450°C (L4T450) e dopados com diferentes

concentragdes nominais de Mn.

L4AT450

Figura 4.19: Deslocamento Diamagnético da banda de emisséo P obtido a baixa poténcia, T=2K
e com variacdo de campo magnético entre 0 e 15T em QWSs AlAs/Ga;xMn,As de 4nm de
largura crescido a T=450°C (L4T450) dopados com diferentes concentragdes nominais de Mn.
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Note nesta figura que a incorporacdo do Mn provoca um aumento no
deslocamento diamagnético do pico principal da banda P. Aqui ndo extraimos o
deslocamento diamagnético da banda X devido sua forte dependéncia com a poténcia
de excitagdo e campo, 0 que provocaria um erro muito grande na estimativa do
deslocamento diamagnético desta banda. Observando a componente negativa da
polarizagdo correspondente a amostra sem Mn (x44=0,00%) e a amostra contendo a
maior concentragdo nominal de Mn (x44=0,1%), notamos para B=15T um deslocamento
diamagnético de ~0,9meV e ~3meV, respectivamente. Analogamente a discussao
apresentada no caso dos pogos quanticos de L=6nm, podemos especular que este
aumento significativo do deslocamento magnético com o aumento da incorporacdo de
Mn poderia ser explicado por um possivel alinhamento dos momentos magnéticos dos
fons de Mn com o campo magnético externo resultando em uma componente de

campo magnético adicional ao campo magnético efetivo sentido pelos portadores.

Na Fig.4.20 (a) mostramos o deslocamento diamagnético da banda de emisséo
X juntamente com a banda de emisséo P obtida a baixa temperatura e poténcia em
fungdo do campo magnético e na amostra ndo dopada (x44=0,0%) e; nas Fig.20 (a) e (b)
plotamos os espectros tipicos de fotoluminescéncia resolvidos em polariza¢do para as
bandas X e B obtidos em B=0T e B=15T. Como destacamos, o deslocamento
diamagnético depende principalmente da localizagdo da fungdo de onda dos
portadores. Além disso, vimos no inicio desta se¢do que é plausivel admitir que a
fungdo de onda do par elétron buraco no caso da transicao indireta (r-X) deve possuir
uma sobreposicdo menor do que a correspondente fun¢do de onda no caso da
transicdo direta (F- ). Conseqientemente, esperamos que o deslocamento
diamagnético da banda de emissdo X seja maior do que a banda de emissdo P. Tal
comportamento, desprezado o erro na obtengdo deste parametro, foi verificado e
pode ser observado na Fig.4.20 (a), (b) e (c). Isso sugere que o par elétron buraco no
caso dos processos radiativos que originam a banda X possui uma menor sobreposi¢éo
em relacdo a funcéo de onda do par elétron-buraco que participa dos processos de
recombinacdo radiativa que originam na banda P. Justificando, o deslocamento

diamagnético apresentado por essas bandas e reforcando a hipétese de que a banda X
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esta envolvida com processos de transi¢do indireta (I-X) e que a banda P esta

envolvida com processo de transicao direto (- T).
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Figura 4.20: (a) Deslocamento Diamagnético da banda X em comparagdo com a banda P de
emissdo obtido a baixa poténcia, T=2K e com variagcdo de campo magnético entre 0 e 15T em
QWs AlAs/Ga;xMn,As de 4nm de largura crescido a T=450°C (L4T450) amostra x4x=0,0%. (b)
Banda X em B=0 e 15T; (c) banda P em B=0 e 15T.

Independentemente da concentragdo nominal de Mn observamos que as
bandas X e P apresentaram comportamento semelhante em funcéo da variagédo da
poténcia de excitacdo e temperatura. Por isso, nos restringiremos a apresentar 0s
resultados das medidas em funcdo da poténcia e temperatura apenas na amostra sem
concentragdo nominal de Mn (Xs2=0,0%). Na Fig.4.21 apresentamos os espectros de
fotoluminescéncia resolvidos em polarizagdo obtidos a T=2K e B=15T, da amostras
crescidas a T=450°C e sem concentragdo nominal de Mn (Xs2=0,00%) em que variamos
a poténcia de excitagdo do laser de 2 a 200mW. Observe nesta figura que ao
aumentarmos a poténcia de excitacdo do laser fica claro que a banda em menor

energia (banda X) domina a altas poténcias, isto €, para poténcias maiores que 7mW.
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Figura 4.21: Espectros de magneto PL resolvidos em polarizagdo obtidos a T=2K e B=15T com
variacdo de poténcia entre 2 e 200mW em QWSs AlAs/Ga; ,Mn,As de 4nm de largura crescido a
T=450°C amostra sem concentra¢do nominal de Mn X4,=0,00%.

O grau de polarizacdo das bandas de emissdo X e P em funcdo da poténcia de
excitacdo do laser extraida a T=2K e a B=15T nos QWSs AlAs/Ga;Mn,As de 4nm de

largura crescido a T=450°C e sem concentra¢do nominal de Mn é mostrado na Fig.4.22.
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Figura 4.22: Polarizacdo em funcdo do aumento da excitagdo do laser obtida a T=2K e B=15T
com variacdo de poténcia entre 2 e 200mW em QWs AlAs/Ga;.«Mn,As de 4nm de largura
crescido a T=450°C (L4T450) amostra sem concentracdo nominal de Mn X44,=0,00% .

Note na Fig.4.21 que a banda P presente em baixas poténcias (< 7mW) possui

polarizagdo significativamente maior e negativa que a banda X dominante em alta
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poténcia e que possui polarizacdo praticamente nula a P=2mW. Vale salientar que a
medida que aumentamos a poténcia de excitacdo do laser, a polarizagdo da banda X
que é praticamente nula a baixas poténcias sofre um aumento para valores positivos
atingindo o valor de 15% de grau de polarizagdo para P=200mW. Outro fato
importante que vale considerar é o deslocamento da banda X para alta energia com o
aumento da poténcia de excitacdo do laser. Diferentemente, a banda atribuida a
transicdo direta -, associada a éxcitons livre no pogo quéntico, sofre uma redugéo
abrupta em seu grau de polarizacdo proximo de 37% ao variarmos a poténcia de

excitagdo de 2 a5mW.

Por outro lado, a0 aumentarmos a temperatura, observamos um dominio da
banda de emissdo associada a transicdo direta I-r em relacdo a banda atribuida a
transicdo indireta r-X. A intensidade de magneto PL da banda X sofreu consideravel
reducdo ao variamos a temperatura de 2 a 10K. Tais consideragbes podem ser
observadas na Fig.4.23 (a), onde apresentamos os espectros de fotoluminescéncia
resolvidos em polarizagdo obtidos a P=2mW e B=15T da amostra crescida a T=450°C e
sem concentracdo nominal de Mn (X4x=0,00%), em que variamos a temperatura de 2 a

70K.
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Figura 4.23: (a) Espectros de magneto PL resolvidos em polarizacdo e (b) Curvas de Polarizagdo
em funcdo do aumento da temperatura obtidos a P=2mW e B=15T com variacdo de
temperatura entre 2 e 70K em QWs AlAs/Ga;«Mn,As de 4nm de largura crescido a T=450°C
(LAT450) amostra sem concentracdo nominal de Mn X4,=0,00%.
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Observe que a banda P que domina a altas temperaturas sofre um
deslocamento para baixa energia com o aumento da temperatura. A rpida reducdo de
intensidade da banda X em funcdo da banda P poderia ser explicada adimitindo
mecanismos de transferéncia dos elétrons confinados no nivel de energia Ex da
barreira de AlAs para o nivel de energia do poco quéntico Er. Isso é possivel desde que
0 aumento de temperatura pode provocar uma reducdo deste nivel que captura os
elétrons excitados na barreira de AlAs. Na Fig.4.23 (b) apresentamos a correspondente
dependéncia do grau de polarizacdo das bandas de emissdo X e P em funcdo do
aumento da temperatura nessas condigdes de medidas. Nela observamos que o
aumento da temperatura reduz a zero o grau de polarizagdo das bandas de emissdes X
(T=20K) e P (T= 50K). Conforme apresentado verificamos através das medidas de
fotoluminescéncia resolvida em polarizagdo em funcdo da poténcia e temperatura um
comportamento andmalo que pode estar associado a referida competicdo entre os
processos de recombinagdo radiativos envolvendo a transicdo direta e indireta.
Supomos que a referida competicdo poderia ser justificada considerando que, embora
o nivel Ex confinado na camada de AlAs esteja mais ocupado que o nivel Er no interior
do pogo quantico, (Fig.4.3 (a)), esperamos que a sobreposi¢do da fungdo de onda do
par elétron buraco € bem maior no interior do poc¢o quantico. Desse modo, ao
realizarmos as medidas de magneto PL em fun¢do do aumento da poténcia, (Fig.4.17),
de alguma maneira os processos envolvendo a transicdo indireta dominam.
Diferentemente, com o aumento da temperatura e conseqiientemente diminuigdo do
gap do pogo quantico, pode ter ocorrido um deslocamento do nivel Er de tal modo que
os elétrons confinados na barreira de AlAs foram transferido para o interior do pogo
quéntico, explicando a rapida diminuicdo da banda X com o aumento da temperatura
de 2 para 10K seguida de seu desaparecimento préximo a 70K, quando a banda P
associada a transi¢do direta domina o espectro de emissdo. Tais interpretagdes ainda
séo qualitativas e especulativas abrindo a possibilidade de futuros trabalhos por nosso

grupo de pesquisa.
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Introduzimos esta parte da tese descrevendo as amostras investigadas, a
dindmica de portadores atraves destas bem como apresentamos e discutimos seus
resultados. Estas amostras consistem em Diodos de Tunelamento Ressonante — DRTs
p-i-n crescidos pela equipe do professor M. Cukr do Institute of Physics, Academy of
Sciences, Praga, Czech Republic por meio da técnica de MBE e processados na

University of Nottingham pela equipe do Prof. M. Henini.

5.1 Descri¢des da Amostra

Nesta parte do trabalho foram estudados dois dispositivos do tipo DTRs p-i-n de
dupla barreira constituida por AlAs/GaAs e um pogo quéntico de InGaAs crescido entre
0 substrato e a referida dupla barreira. Basicamente os dispositivos se diferem apenas
quanto ao contato superior tipo-p, sendo um deles magnético constituido por Ga.
xMnyAs com uma concentragdo x=5% de Mn, que denominaremos de amostra S1 e,
outro contendo contato superior ndo magnético tipo-p constituido por GaAs dopado
com carbono GaAs:C, o qual chamaremos de amostra referéncia SO. Muitos trabalhos
da literatura especializada em spintrénica tém nos motivado a desenvolver a presente
pesquisa. Destacadamente, conforme comentamos na introducdo o realizado pelo
grupo do Ohno et.al [2] que por meio do estudo de heteroestruturas semelhantes a
nossas demonstrou através de medidas de eletroluminescéncia resolvida em
polarizagdo que os buracos spin polarizados pela camada magnética podem ser
transportados por mais de 200nm pelas interfaces de uma jungdo p-n quando
submetido a campos magnéticos modestos. Dentro deste contexto, a motivagao
principal ao estudar a amostra contendo a camada magnética tipo-p constituida por
Gap 9sMng gsAs € usa-la como uma camada injetora de buracos spin polarizados e,
analisar por meio da luminescéncia resolvida em polarizacdo dos QWs de GaAs e

InGaAs o efeito do Mn na polarizacéo de spin de portadores.

A sequéncia de camadas que formam as amostras SO e S1 crescidas
epitaxialmente sobre um substrato semi-isolante de GaAs de 0,5um de espessura na
direcdo 001, esta apresentada na tabela 1.
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Tabela 1: Estrutura dos DTRs p-i-n crescidos por MBE.

Espessura Material Dopagem Terescimento
GaAs:C p=2x10" cm™
50nm ou ou 210°C contato superior
Gay.«Mn,As x=5% de Mn
20nm GaAs ndo dopado 450°C espacante
5,1nm AlAs nao dopada 450°C barreira
4,2nm GaAs nao dopado 450°C poco-II
5,1nm AlAs nao dopada 450°C barreira
20nm GaAs ndo dopado 450°C espacante
10nm INg.11Gag goAS ndo dopado 450°C pogo-I
20nm GaAs ndo dopado 450°C espacante
180nm GaAs n=2x10"° cm™® 550° C contato inferior

0,5um Substrato Semi-Isolante GaAs (001)

A titulo de ilustracdo mostramos na Fig.5.1 (a) e (b) um esquema dos referidos

DTRs processados e metalizados (contatos metalicos).

Ll
(p-i-n)
So S,
contato metalico contato metalico
(400pm) contato-p (200um) contato-p
ndo magnético magnético
G
Qw-ii Qw-Iil
G G
Qw-1 Qw-I
G G

Figura 5.1: llustracio das Heteroestruturas de GaAs/AlAs/InGaAs crescidas por MBE (a) DTR
contendo contato superior tipo-p ndo magnético devido a dopagem de C em GaAs, amostra
referéncia (S0); (b) DTR contendo contato superior tipo-p magnético devido a dopagem de Mn
em GaAs, amostra (S1).
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Os diodos estudados foram processados em mesas de 200um de diametro,

amostra S1, e de 400um de didmetro, amostra SO, constituidas por um contato anelar

metalico (Auge) no topo que funciona tanto como contato elétrico como janela 6tica

para a amostra, permitindo a excitacdo por laser e a detecgdo das emissdes emitidas

pelas amostras. Na Fig.5.2 apresentamos esquematicamente o perfil de potencial para

a amostra S1 submetida a diferentes voltagens que serve para discutirmos de modo

pictdrico o transporte de portadores através desta heteroestrutura.

Perceba na

Fig.5.2(a) que como os diodos em estudo sdo do tipo p-i-n a diferenca entre as

dopagens dos contatos introduz um campo elétrico intrinseco na estrutura que

modifica seu perfil de potencial. A Fig.5.2(b), por sua vez ilustra o perfil de potencial

esquematico desta mesma amostra com uma voltagem suficiente para anular o

referido campo elétrico intrinseco entre os contatos causando deste modo o

nivelamento das bandas o que é denominado condigdo de flat band (Ves). Tanto nesta

condigdo como na condi¢do de V=0 o transporte de carga através do diodo é nulo,

compare as Fig.5.2(a) e Fig.5.2(b).
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Figura 5.2: llustracdo do perfil de potencial do fundo da banda de conducéo e topo da banda
de valéncia da amostra S1 em diferentes voltagens: (a) V=0; (b) V=Vg; (C) V>Vs € (d) V< Ves.
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Apresentamos na Fig.5.2(c) o perfil de potencial para voltagens acima da
condigdo de flat band (V>Vg). Neste caso, buracos tendem a se acumular proximo a
barreira formando um pseudo-pogo triangular na camada de GaAs proxima a barreira
de AlAs, constituindo o que denominamos de camada de acumulacgéo de buracos, isto
é, uma regido onde os buracos se comportam praticamente como um gas bi-
dimensional de buracos. De modo semelhante, os elétrons provenientes do contato
inferior tipo-n, que ndo foram capturados pelo pogco quéntico de InGaAs, também
tendem a formar um gés-bidimensional de elétrons na regido néo dopada adjacente a
outra barreira de AlAs formando uma camada de acumulacdo de elétrons.
Dependendo da voltagem aplicada, elétrons e buracos podem tunelar
ressonantemente em estados confinados do pogo quantico de GaAs. Vale lembrar, que
0 tunelamento para dentro do pog¢o quantico de GaAs pode ocorrer como
tunelamento 3D-2D ou através do alinhamento de niveis da camadas de acumulagéo
com estados do QW, ou seja, um tunelamento 2D-2D. Desta forma, os portadores
podem tunelar ressonantemente através da estrutura de dupla barreira resultando em
uma corrente apreciavel através da heteroestrutura; como o tempo de tunelamento é
alto (tipicamente da ordem de nanosegundos) comparado com o tempo de
recombinacgdo Gtica, os portadores na estrutura podem recombinar radiativamente
emitindo eletroluminescéncia. Como mostraremos adiante, identificaremos na curva
I(V) em certas condi¢des de medidas estruturas ou picos ressonantes associadas ao
tunelamento através do primeiro estado ressonante de elétrons na banda de
conducéo (E1), bem como os primeiros estados de buracos leves (LH1) e pesado (HH1)
na banda de valéncia do pogo quantico de GaAs. Observe ainda na Fig.5.2(c) os
seguintes processos: a recombinacdo de portadores dentro do pogo quantico de GaAs
(i), arecombinacédo de portadores no pogo quantico de InGaAs denominada de EL (i).
Para finalizar a apresentacéo da dindmica de portadores atraves do perfil de potencial
da amostra S1 ilustrado na Fig.5.2(c) destacamos ainda outras duas possiveis
recombinages: (i) de elétrons provenientes do contato tipo-n que se acumularam na
camada adjacente da barreira de AlAs com os buracos provenientes do contato tipo-p
que tunelaram as barreiras de AlAs e/ou (iv) dos elétrons provenientes do contato
tipo-n que tunelaram as barreiras de AlAs com 0s buracos provenientes do contato

tipo-p que se acumularam na camada adjacente da barreira de AlAs. Contudo,
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diferentemente das eletroluminescéncias dos pogos quéanticos de (i) InGaAs e (ii) GaAs,
nas condi¢cbes de medidas e com aparato experimental utilizado ndo observamos 0s

processos de recombinagdes (iii) e (iv) ilustradas na Fig.5.2(c).

Por fim mostramos na Fig.5.2(d) o perfil de potencial bem como a dindmica dos
portadores para V<Vgs e com incidéncia de luz no contato superior do diodo S1. Neste
caso a excitacdo de portadores é necesséria para promover a corrente através da
estrutura a qual passa a ser unicamente constituida por elétrons e buracos
fotogerados que podem formar camadas de acumulagdo adjacentes as barreiras de
AlAs de modo oposto ao ilustrado na Fig.5.2(c). Novamente, passa a existir nessas
condicbes a probabilidade de tunelamento ressonante, sendo também possivel
ocorrer todas as referidas eletroluminescéncias. Em nossos estudos, verificamos que
as propriedades de transporte e Gticas dos portadores fotogerados apresentaram
considerdveis modificacbes, principalmente quanto ao grau de polarizagdo das

emissdes correspondentes aos pogos quanticos de InGaAs e GaAs.

Dada a descricdo geral da dindmica de portadores em nossas amostras
apresentamos a seguir os resultados de um estudo sistemético das propriedades de
transporte, atraveés das curvas (V) na auséncia e presenca de luz e/ou campo
magneético e, das propriedades 6ticas por meio da espectroscopia de luminescéncia na
auséncia e presenca de luz e/ou campo magnético. Sempre que possivel tentamos
desenvolver o estudo dos referidos diodos por meio da comparagdo entre 0s
resultados obtidos na amostra referéncia (SO) e aqueles obtidos na amostra magnética
(S1).

5.2 Propriedades de transporte

Nessa parte da tese apresentamos e discutimos as propriedades de transportes
dos diodos de tunelamento ressonante contendo o contato superior tipo-p nédo
magnetico, amostra referéncia SO, e contendo o contato superior tipo-p magnético,
amostra S1. Este estudo visando entender a influéncia da camada magnética no

transporte de portadores através das heteroestruturas investigadas foi realizado por
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meio da comparacdo de medidas de corrente versus voltagens medidas na auséncia e

presenca de luz e/ou campo magnético aplicado nestes dispositivos.

5.2.1 Curvas I(V) sem campo magnético (B)

Para uma voltagem maior que a condi¢édo de flat band, V>V, num DTR do tipo
p-i-n em baixas temperaturas, buracos do contato tipo-p e elétrons do contato tipo-n
sdo impulsionados contras as barreiras de AlAs e podem tunelar ressonantemente
para dentro do poco quéntico de GaAs através de seus estados quantizados (E1, LH1,

HH1,...), conforme ilustramos na Fig.5.2(c).

Na Fig.5.3 (a) mostramos a curva I(V) obtida a temperatura de 2K e na auséncia
de luz e campo magnético, na qual observamos claramente para ambos os dispositivos
0 primeiro pico de tunelamento ressonéncia de elétrons (E1). Observe que para
compararmos a curva de corrente versus voltagem da amostra SO com a amostra S1 a
curva (V) obtida neste dispositivo foi multiplicada por 5, j& que a mesa Otica da

amostra S1 tem 200um de didmetro enquanto a amostra SO possui mesa Otica de
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Figura 5.3: (a) Curvas I(V) obtidas na auséncia de luz e campo magnético com T=2K nas
seguintes amostras: SO (curva pontilhada) e S1 (curva continua) (b) derivada primeira da curva
[(V) (c) derivada segunda das respectivas curvas I(V).
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Podemos observar na Fig.5.3 (a) que para a regido de voltagem acima de 1,70V
e abaixo de E1 as curvas I(V) extraidas em ambos os dispositivos possuem aspecto
sutilmente distintos que ficam bem evidentes ao analisarmos as derivadas destas
curvas. As derivadas primeiras e segundas das curvas (V) mostras na Fig.5.3 (a) estéo
plotadas nas figuras Fig.5.3(b) e (c), respectivamente. Nelas observamos na regido de
voltagem abaixo de E1 oscilagdes que podem estar associadas ao tunelamento
ressonancia de buraco leve LH1. Além disso, observamos na derivada da curva I(V)
obtida na amostra S0, Fig.5.3 (b) e (c) (curva pontilhada), na regido de voltagem além
da ressonancia E1, algumas oscilacdes que podem estar relacionadas ao tunelamento
através do segundo estado de buraco pesado (HH2) na banda de valéncia do GaAs
[42,43]. Discutiremos mais em detalhes esses possiveis estados ressonantes ao
apresentar as medidas de transporte e luminescéncia na presenga de campo

magneético.

Na Fig.5.4 mostramos as curvas I(V) para voltagens menores que a voltagem de
flat band e sob a aplica¢do de luz no contado superior com diferentes poténcias de
excitacdo do laser & temperatura T=2K e na auséncia de campo magnético para a
amostra SO Fig.5.4 (a) e para amostra S1 Fig.5.4 (b). A voltagem em que todas as curvas
I(V), medidas em diferentes poténcias de excitacdo do laser, resultam em uma
corrente nula determina a condigdo de flat band. Esta condi¢do se deu em Vg=1,49V
no caso da amostra SO. Note que este valor de flat band é menor que o valor do gap de
energia esperado para o GaAs puro (E;=1,519eV a T=4,2K). Esta reducdo pode estar
associada a presenca de Mn residual na mostra referéncia, pois de acordo com a
literatura um dos efeitos da incorporacgéo de impurezas de Mn no GaAs é uma reducéo
no gap do GaAs [44]. No caso da amostra S1 observamos a condicéo de flat band para
uma voltagem consideravelmente menor, em V=137V, certamente devido a
presenca de Mn no contato magnético tipo-p. Uma possivel interpretacdo para esta
reducdo do valor de voltagem flat band em amostras contendo uma camada
magnética do tipo GaixMn,As se baseia na energia de potencial quimico de buracos.
Uma maneira simples de estimar esta energia é a partir de medidas de fotocorrente do

seguinte modo: Ves=pp/e [44]. Nesta referéncia foi estimado que a energia de

71



5| PROPRIEDADES DE TRANSPORTE E OTICAS DE DTR CONTENDO GaMnAs

potencial quimico dos buracos em GaAs puro é de, aproximadamente, pp= 1,514 +

0,005 que fica préximo do gap do GaAs a T=4,2K (E;=1,519¢V).
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Figura 5.4: Curvas I(V) para diferentes poténcias de incidéncia de luz a T=2K e na auséncia de
campo magnético (a) SO e (b) S1.

Ja para o diodo contendo o contato superior constituido por Gai.«Mn,As para
X=3%, a correspondente energia € menor, isto &, y,= 1,410 + 0,005eV. De acordo com
esta referéncia a referida diferenca no gap gera uma barreira de potencial (Un) devido
a interface entre a borda da banda de valéncia do GaAs, E,=1,519eV, e os buracos da
camada magnética constituida por Gao,g7Mno3As da ordem de: Un=E, - pp=110meV.
Similarmente ao nosso trabalho, nesta referéncia foram estudadas dois DTRS p-i-n,
sendo um do tipo dupla barreira AlAs/GaAs contendo um contato superior tipo-p
magnético constituido por Ga;xMn,As com x=3% e outro, igualmente constituido por
uma barreira dupla AlAs/GaAs contendo um contato superior tipo-p ndo magnético
constituido por GaAs:C; ambos com contatos inferior do tipo-n pela dopagem do Si em
GaAs. Neste trabalho ao realizar as medidas de corrente por voltagem a baixa
temperatura e na auséncia de campo magnético na amostra contendo a camada
magneética ndo foi possivel identificar ressonancias na curva I(V) associadas aos

buracos leves (LH1) e pesado (HH1). Os autores deste trabalho atribuiram esta
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observacdo a presenca da referida barreira de potencial gerada pelas interfaces:
GaAs/GaixMn,As. Todavia, em se tratando da estrutura de banda de valéncia do GaAs
dopados com Mn a estrutura de banda, a posi¢cdo do nivel de Fermi bem como a
dindmica de portadores ainda € um assunto bastante polémico na literatura em funcéo
de uma série de fatores como: incorporacdo do Mn na estrutura do GaAs
(substitucional e/ou intersticial), concentracdo de dopantes e etc. De fato, em
divergéncia com este artigo conseguimos resolver nas curvas I(V) medidas a baixas
temperaturas e na presenca de campo magnético além do primeiro nivel de
ressonancia de elétrons (E1) o primeira nivel de ressonancia de buracos leves (LH1)
tanto na amostra referéncia (conforme o esperado) quanto na amostra contendo a
camada magnética (o0 que nao era os esperado segundo o refeirdo artigo). Para nossa
amostra magnética (S1) se utilizarmos o mesmo procedimento simples para obter a
barreira de potencial (Un) devido a interface entre a borda da banda de valéncia do
GaAs, E,=1,519eV, e os buracos da camada magnética constituida por GaggsMngsAs
obtemos das medidas de fotocorrente um valor da ordem de: Un=E, - pp=149meV. Isto
é, uma altura de barreira ainda maior que o estimado no trabalho citado e que,
portanto, segundo a interpretacdo daqueles autores impediria a observacdo de
qualquer nivel ressonante de buracos na curva I(V) obtidas nesse tipo de
heteroestrutura. Por fim, note na Fig.5.4 (a) que para a amostra SO a curva I(V)
apresentou um pico ressonante préximo a V=0,70V para uma poténcia de incidéncia
do laser igual P=250mW. Este pico deve estar relacionada ao tunelamento ressonante
de elétrons fotogerados no contato superior tipo-p que tunelaram através do primeiro
estado quantizado de elétrons E1 do pogo quéntico de GaAs. Por fim, destacamos na
curva I(V) da amostra S1 Fig.5.4 (b) o aparecimento de oscila¢gdes & medida que
aumentamos a poténcia de excitacdo do laser incidido na amostra até P=250mW. A
origem destas oscilagdes, que aparecem na fotocorrente para a regido de voltagem
menor do que a condicdo de flatband pode estar relacionada ao tunelamento

ressonante de buracos fotoexcitados no contato inferior.
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5.2.2 Curvas I(V) com campo magnético (B)

Sabemos que a aplicagdo de um campo magnético na dire¢cdo de crescimento
de um DTR quebra a degenerescéncia dos niveis quantizados no po¢o quéntico em
niveis de Landau e niveis de spin influenciando diretamente a dindmica dos portadores
de carga através da estrutura. A Fig.5.5 representa esquematicamente o perfil de
potencial do fundo da banda de conducéo e topo da banda de valéncia da amostra S1,
submetida a campo magnético aplicado paralelamente a diregdo de crescimento e
para uma voltagem maior que Vg, na qual destacamos a quebra de degenerescéncia
de spin de alguns niveis quantizados tanto no poco quéntico de InGaAs quanto no
poco quantico de GaAs (considerando somente o nivel de Landau fundamental).
Nestas condi¢des, ou seja, na presenca de campo magnético os portadores ocupam 0S
niveis quantizados que sofreram a referida quebra de degenerescéncia de spin devido
ao efeito Zeeman o qual por sua vez é conforme vimos diretamente proporcional ao
Fator-g efetivo de Landé (g) e ao campo magnético (B) aplicado & estrutura. Tais niveis
quantizados podem ser encontrados tanto nos pogos quanticos de InGaAs e GaAs
como nos possiveis po¢os quéanticos triangulares adjacentes as barreiras de AlAs sendo
que a partir destes e, da deformagdo das bandas de valéncia podemos selecionar

através de qual nivel o portador poderé tunelar.
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Figura 5.5: llustracdo do perfil de potencial do fundo da banda de conducéo e topo da banda
de valéncia destacando a quebra de degenerescéncia dos estados quantizados dos pogos
guanticos de InGaAs e GaAs devido a aplicagdo de um campo magnético paralelo a direcdo de
crescimento da amostra e para V>Veg.

Apresentamos na Fig.5.6: (a) as curvas I(V) em funcdo de campos magnéticos
obtidas a T=2K e sem a incidéncia de luz para as amostras SO e (b) para amostra S1.

Podemos notar na Fig.5.6 (a) na curva I(V) obtida na amostra SO além do pico (E1)
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proximo a V=1,92V, j& observado na curva I(V) na auséncia de luz e de campo
magneético, os picos localizados em 1,67V e 1,84V atribuidos, respectivamente, a
primeira ressonancia de buraco pesado (HH1) e & primeira ressondncia de buraco leve
(LH1) por meio de comparagdo com medidas de tunelamento e magnetotunelamento

realizadas em amostra similares [42,43].
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Figura 5.6: Curvas I(V) para diferentes campos magnéticos medidas a T=2K e na auséncia de luz
para as amostras referéncia (a) SO e (b)S1.

Para B=15T conseguimos resolver estes picos ressonantes claramente na curva
I(V) correspondente tanto a amostra ndo magnética quanto a amostra magnética.
Dado que os picos ressonantes de buracos se resolvem & medida que aplicamos o
campo magnético, ndo temos como precisar suas posicdes em funcdo do aumento do
campo magnético aplicado na amostra. Todavia, no caso da ressonancia E1, podemos
notar um deslocamento aproximadamente linear com o aumento do campo magnético
atribuido ao deslocamento diamagnético. No que diz respeito as curvas I(V) em funcdo
do campo magnético extraidas da amostra S1, obtida a 2K, sem a incidéncia de luz
observamos com o aumento do campo magnético, analogamente a curva I(V) extraida

da amostra SO, os picos em torno de 1,92 e 1,96V que podem ser atribuidos,
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respectivamente, a primeira ressonancia de buracos leves (LH1) e & primeira
ressonancia de elétrons (E1). Note, entretanto, que diferentemente da amostra SO o
pico abaixo de LH1, atribuido a primeira ressonancia de buracos pesados (HH1), ndo foi
observado na curva I(V) correspondente a amostra contendo o contato superior tipo-p
constituido por Gai;xMn,As. Como discutimos anteriormente a auséncia de picos
ressonantes de buracos em heteroestruturas do tipo da amostra S1 pode estar
associada a uma descontinuidade no potencial da interface (Gai.xMnxAs/GaAs), devido
ao gap da camada de Ga;.xMn,As ser menor do que o gap da camada de GaAs [44].
Vale lembrar que de acordo com esta referéncia tal descontinuidade impediria de
verificar na curva I(V) tanto a presenca da ressonancia de buraco pesado (HH1) quanto
a de buraco leve (LH1) a B=0T e T=4,2K. Todavia, como podemos observar claramente
na curva I(V) da amostra S1 para T=2K e B>7T conseguimos resolver a ressonancia LH1
com o aumento do campo magnético. Porém observe na Fig.5.6 que embora esta
ressonancia se resolva com o aumento do campo magnético na amostra magnética,
isso ocorre de maneira mais sutil em relacdo & amostra sem a camada magnética. Este
comportamento pode estar relacionada tanto a uma questdo de qualidade da amostra

quanto a uma possivel barreira de potencial entre a interface GaMnAs/GaAs.

Estudos recentes realizados no Ga;xMnyAs mostram que o nivel de Fermi nesse
tipo de material varia desde 200 a 300meV abaixo do topo da banda de valéncia
[45,46] até cerca de 110meV acima deste [47,48]. Além disso, a estrutura da banda de
valéncia do GaAs é mantida, isto é, ndo se mistura com a banda de impureza devido a
incorporagdo do Mn em Gai.xMn,As para x em torno de 6 a 15% [24] sendo que neste
caso 0s buracos se localizariam supostamente na banda de impureza. Porém, esta é
uma questdo ainda muito polémica na literatura. Para baixas concentragbes de
manganés em Ga;«Mn,As, abaixo de aproximadamente x=1%, por exemplo, as
impurezas de Mn poderiam criar estados localizados de aceitadores ao seu redor de
modo a prender e/ou espalhar os portadores de carga (buracos) que movem entre
esses fons magnético sofrendo fortes espalhamentos. Entretanto, para concentracdes
mais elevadas de Mn varios trabalhos mostram o surgimento de estados estendidos
neste material que favorecem o transporte coerente de buracos de maneira similar ao

que ocorre na banda de condugéo. Neste caso, conforme demonstrado por Ohya et al,
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0 transporte de buracos que possuem uma energia acima do nivel de Fermi ocorre
quase que livremente na banda de valéncia do GaAs. Desta forma, voltando &
comparacdo entre nossas medidas (em que observamos nas curvas I(V) na presenca de
campo magnético extraida da amostra S1 contendo um contato superior tipo-p
magnético constituido por Ga;.xMn,As com x=5% tanto a ressonancia E1 quanto a LH1)
com as medidas realizadas por Thomas et.al (em amostras similares também contendo
um contato superior tipo-p magnético constituido por Ga;xMnAs mas com uma
concentragdo menor de Mn (x=3%) (em que n&o foi possivel observar nas curvas I(V)
na auséncia de campo magnético a ressonancia LH1) uma possivel explicacdo para a
diferenca destes resultados é especulada a partir da idéia de buracos localizados na
banda de valéncia e deslocalizados. Uma vez que observamos o primeiro nivel
ressonante de buracos leves LH1 na amostra magnética S1, veja a Fig.5.4 (b), uma
possibilidade seria que para x=5% a densidade de buracos é alta o suficiente para
produzir estados estendidos de buracos no contato superior magnético constituido por
Gap,9sMnosAs 0 que poderia justificar a observacdo do tunelamento ressonante de
buracos através do nivel quantizado LH1 observado na curva I(V) extraida da amostra
S1. Diferentemente, possuindo a amostra estudada por Thomas et.al um contato
superior do tipo-p também constituido por Ga;«Mn,As mas com uma concentracao
menor de Mn (x=3%) os estados de buracos estariam localizado na banda de valéncia
justificando a auséncia na curva I(V) do tunelamento destes portadores através do

nivel quantizado LH1 da banda de valéncia do GaAs.

5.3 Propriedades Oticas

As propriedades oticas dos diodos de tunelamento ressonantes estudados
nesta tese foram investigadas por meio da espectroscopia de luminescéncia. Esta
técnica € uma ferramenta importante no estudo e compreensdo do comportamento
da dindmica dos portadores de carga, uma vez que a intensidade da luminescéncia é
proporcional ao produto das concentragdes de cargas. Enquanto que a corrente no
DTR possui intensidade proporcional @ soma da concentracdo destes portadores. O
que faz da espectroscopia de luminescéncia uma técnica mais sensivel as variacdes de

concentracgdo de carga do que as estudadas nas curvas I(V).
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A seguir apresentaremos 0s espectros de luminescéncia obtidos na amostra
ndo magnética (SO) e magnética (S1) na faixa de energia dos pocos quénticos de
InGaAs e GaAs na auséncia e presenca de campo magnético aplicado paralelamente a
corrente na estrutura bem como na auséncia de luz (eletroluminescéncia) e na

presenca de luz (fotoluminescéncia).

5.3.1 Luminescéncia sem campo magnético (B)

Conforme comentado no inicio desta parte da tese aplicando uma voltagem
maior que a de flat band (V>V) em DTRs do tipo p-i-n portadores de carga sdo
acelerados contra as barreiras de AlAs os quais podem tunelar através dos estados
ressonantes do pogo quéantico de GaAs. Uma vez dentro do pogo quéantico de GaAs, 0s
portadores podem tunelar através da segunda barreira de AlAs contribuindo para a
corrente de elétrons através da heteroestrutura ou relaxarem para estados
fundamentais e recombinarem radiativamente. Ja a eletroluminescéncia do poco
quéntico de InGaAs denominada de EL (i) ocorre devido: a recombinacdo de elétrons
provenientes do contato inferior tipo-n capturados por este po¢o quantico com 0s
buracos provenientes do contato tipo-p que tunelaram as duas barreiras de AlAs. A
Fig.5.7 ilustra os processos de recombinagéo radiativos nos pogos quanticos de InGaAs
e GaAs promovido pela aplicagcdo de uma voltagem maior que a condigéo de flat band,

isto &, V>1,37V para este DTR.

Substrato - Superficie

Figura 5.7: llustracdo do perfil de potencial do fundo da banda de conducéo e topo da banda
de valéncia destacando a eletroluminescéncia do poco quantico de InGaAs e GaAs na amostra
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S1 a baixa temperatura, na auséncia de luz e campo magnético sob uma voltagem maior que a
condicao de flat band: V>Vg.

Na Fig.5.8 apresentamos alguns espectros tipicos de eletroluminescéncia dos
QWs de InGaAs e GaAs obtidos na amostra sem o contato magnético (SO) e com o
contato magnético (S1), na auséncia de campo magnético e luz a T=10K e V=2,0V.
Netas condigbes observamos na amostra referéncia a presenca de uma banda de
emisséo centrada em ~1,434 eV com largura a meia altura de ~10meV e uma banda de
emissdo centrada em ~1,693 eV com largura a meia altura de ~14meV associadas,
respectivamente, ao poc¢o quéantico de InGaAs e GaAs. Enquanto que para a amostra
contendo a camada magnética de GaMnAs, observamos a presenca de uma banda de
emisséo centrada em ~1,392eV para o pogo quantico de InGaAs com largura a meia
altura de ~17meV e para o pogo quantico de GaAs uma banda de emissdo centrada em

~1,688eV com largura a meia altura de ~12meV, veja a figura abaixo.

Energia (eV)
1,38 1,41 144166 168 1,70 1,72
(a) SO - ' ' ]
INnGaAs QW GaAs QW

| B=0T
T=10K

| P=0mW
V=2,0V

- (b) S1
- InGaAs QW GaAs QW

EL Intensidade Normalizada (u.a)

1,38 1,41 144166 168 1,70 1,72
Energia (eV)

Figura 5.8: Espectros tipicos de eletroluminescéncia dos pogos quanticos de InGaAs e GaAs
obtidos na amostra (a) SO e (b) S1 sem a incidéncia de luz a B=0T, T=10K e V=2,0V.

Perceba nesta figura que a banda de emissdo associada ao po¢o quantico de
InGaAs na amostra magnética apresentou uma assimetria e largura a meia altura

maior do que a amostra referéncia sugerindo que esta banda de emissdo € composta
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por bandas de emissdo com origens diferentes. Esta banda de emisséo poderia ser
dividida em duas bandas de emissdo gaussianas separadas por aproximadamente
9meV. Esta separacdo de energia pode estar relacionada a presenca de rugosidades de
interface que ddo origem a ilhas no interior do pogo quantico de InGaAs. Causando
flutuagBes na largura deste poco e, conseqiientemente, recombinacdes em diferentes
regides do pogo quéntico. A formacéo de duas ilhas com espessuras diferentes ja foi
bastante estuda na literatura [49, 50] e ndo constitui no objeto de estudo de nosso

trabalho.

Para uma melhor compreensdo da dindmica de portadores nos dispositivos
estudamos o comportamento da eletroluminescéncia dos pogos quanticos presentes
nos DTRs SO e S1 com relacdo a voltagem. Para tanto levantamos a curva de
intensidade integrada de EL em funcdo da voltagem a partir da area dos espectros de
EL e realizamos a comparacdo desses resultados com a curva I(V) nas mesmas

condigdes de medidas. O resultado desta anélise esta apresentado na Fig.5.9.
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Figura 5.9: Intensidade integrada da eletroluminescéncia dos pogos quanticos de InGaAs e
GaAs para as amostras (a) SO e (b) S1 em funcdo da voltagem a T=10K e B=0T, com suas
correspondentes curvas de corrente-tenséo I(V).
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Conforme discutimos, a primeira ressonancia de buracos pesados (HH1)
somente foi resolvida na curva I(V) com a aplicacdo de campo magnético e apenas
para a amostra referéncia ocorrendo para uma voltagem perto de 1,67V. Ainda nesta
figura podemos notar para ambas as amostras estudadas que a intensidade integrada
de EL do pogo quéntico de InGaAs aumenta abruptamente para voltagens logo acima
da primeira ressonancia de buracos pesados (HH1). Observe nesta figura que a
intensidade integrada de EL do poco quéntico de InGaAs na amostra magnética esta
mais correlacionada com a ressonancia de buracos enquanto que na amostra
referéncia esta mais correlacionada com a ressonancia de elétrons. Quanto a
intensidade integrada de EL dos pogos quénticos de GaAs observamos que a
correlagdo é mais forte com a ressonancia E1 do que com a ressonancias de buracos

para ambas as amostras aqui estudadas.

Na Fig.5.10 apresentamos a dependéncia da posicdo dos picos de
eletroluminescéncia dos pogos quanticos de InGaAs e GaAs, para ambos os DTRs, em
funcédo da voltagem aplicada nas heteroestruturas bem como a correspondente curva

I(V) nas mesmas condi¢des de medidas.
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Figura 5.10: Posicao dos Picos de EL dos pocos quanticos de InGaAs e GaAs para as amostras
(a) SO e (b) S1 em fungdo da voltagem a T=10K e B=0T, com suas correspondentes curvas de
corrente-tensdo I(V).
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Observe nesta figura que a posicdo dos picos de EL dos pocos quanticos de
InGaAs e GaAs ndo sofreu, para ambos os dispositivos, deslocamentos significativos
mediante o aumento da voltagem aplicada. Devido ao efeito StarK, que consiste na
deformacéo do perfil de potencial da estrutura aproximando os niveis quantizados no
poco quéntico e conseqiientemente diminuindo a energia dos fétons emitidos,
esperdvamos observar um deslocamento para baixa energia das bandas de emissdes
com o aumento da voltagem aplicada & estrutura. Entretanto, a Unica banda de
emisséo que apresentou este comportamento foi a banda de emisséo correspondente
a EL do pogo quantico de InGaAs na amostra referéncia. Diferentemente do esperado,
as demais bandas de emissOes apresentaram um ligeiro aumento na posi¢cdo das
bandas de emiss6es & medida que aumentamos a voltagem. Mas este deslocamento
também néo passou de 1meV. De todo modo é interessante salientar que os pequenos
deslocamentos observados ocorreram proximos as voltagens de ressonancia. Nestas
voltagens, a concentracdo de portadores no interior dos pog¢os quanticos altera
significativamente de modo que pode ocorrer a formagdo de complexos excitonicos
tipo trions. Esses podem ser quebrados para voltagens superiores as de ressonancia

explicando as varia¢des da posi¢cdo em energia mostrada na Fig.5.10.

A seguir apresentamos e discutimos as medidas de fotoluminescéncia obtidas
quando iluminamos as amostras. Conforme ilustramos na Fig.5.2 (d), ao iluminarmos o
contato superior geramos pares de buracos e elétrons. Sendo que dependendo da
relagdo entre o comprimento de penetracdo desta luz do laser incidente, a espessura
do contato superior e a energia dos fotons de excitagdo, podemos fotogerar
portadores dentro dos pogos quénticos de InGaAs e GaAs e, até mesmo, no contato
oposto a excitacao Gtica. Neste estudo utilizamos como fonte de excitagcdo um Laser de
Ar+ (488nm ou ~2,5 eV) e realizamos medidas na amostra SO e S1, cuja distancia do
contato superior até o poco quantico de GaAs e até o poco quantico de InGaAs valem,
respectivamente, 751 e 1044 A. Dado que o coeficiente de absorgdo optico do GaAs
para a energia de excitagdo de 2,5 eV é de 8x10” A?, a intensidade de luz no pogo
quéntico de GaAs serd de ~83% e do pogo quéntico de InGaAs de ~60%,
aproximadamente, da intensidade incidente na superficie da amostra. De maneira que

a probabilidade de excitacdo ética diretamente no interior destes pogos quantico é,
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portanto, em ambos 0s casos e até para o contato inferior, relativamente grande. Isso
explica a luminescéncia observada nestas amostras mesmo para voltagens menores ou
iguais a condigao de flat-band. Por conseguinte, devemos considerar a geragdo Otica
de portadores no contato iluminado e nos pocos quanticos de GaAs e InGaAs. Com
uma voltagem positiva os elétrons fotogerados no contato iluminado sdo, entéo,
impelidos contra as barreiras, tendendo a formar também uma camada de acumulacdo
de onde os elétrons podem tunelar para dentro do poco analogamente aos buracos, so
que via o nivel quantizada E1 da banda de condugdo do GaAs. Os buracos fotogerados
seguem um caminho oposto. Dentro do poco, os elétrons fotogerados podem tunelar
através da segunda barreira para fora do poco contribuindo assim com a corrente
através do DTR, ou recombinarem com os buracos fotogerados no contato superior
emitindo fotons (fotoluminescéncia). Como veremos esta inversdo da dinamica de
portadores, agora fotogerados, altera significativamente o grau de polarizagdo abrindo
mais uma possibilidade de investigacdo e manipulagdo do transporte de carga e spin
em nossos dispositivos. Apresentamos na Fig.5.11 os espectros tipicos de
fotoluminescéncia dos pogos quéanticos de InGaAs e GaAs obtidos na amostra
referéncia (SO) e magnética (S1) com a incidéncia de luz.
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- T=10K
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Figura 5.11: Espectros tipicos de fotoluminescéncia dos pogos quanticos de InGaAs e GaAs
obtidos na amostra (a) SO e (b) S1 com a incidéncia de luz a P=30mW, B=0T, T=10K e V=2,0V.
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Na Fig.5.12 apresentamos a intensidade integrada de PL dos pogos quanticos
de InGaAs e GaAs para as amostras SO e S1 em funcdo da voltagem a T=10K, B=0T e
sob a incidéncia de luz no contato superior com poténcia de 30mW juntamente com
suas correspondentes curvas de corrente-tensdo (V) medida nas mesmas condi¢des. A
intensidade integrada de PL obtida no pogo quéantico de GaAs foi multiplicada por 50
apenas para tornar possivel sua comparagdo com a correspondente curva obtida no
poco quantico de InGaAs. Observem nesta figura, que mesmo sem voltagem aplicada
temos sinal de PL dos pocos quanticos de InGaAs e GaAs evidenciando uma
fotogeragdo de portadores diretamente nos pogos quanticos de ambas as amostras.
Além disso, observamos durante as medidas que a eficiéncia da luminescéncia dos
pocos quéanticos de InGaAs é maior que dos pocos quanticos de GaAs para ambas as
amostras ja que esperamos que o sinal do GaAs fosse absorvido por outras camadas da
heteroestrutura. Analisando a intensidade integrada de PL do pogo quantico de GaAs
no caso dos dois DTRs observamos maximos na ressonancia de elétron e nas voltagens

correspondentes a condicédo de flat band.
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Figura 5.12: Intensidade integrada da fotoluminescéncia dos pogos quanticos de InGaAs e
GaAs para as amostras (a) SO e (b) S1 em funcdo da voltagem a T=10K, B=0T e com aplicacdo
de luz P=30mW com suas correspondentes curvas de corrente-tenséo I(V) .

84



5| PROPRIEDADES DE TRANSPORTE E OTICAS DE DTR CONTENDO GaMnAs

Esse comportamento pode ser explicado considerando que na condicéo de flat
band o campo elétrico é nulo de modo que os portadores ficam retidos nos pogos
quénticos contribuindo para o sinal de PL. Quando aplicamos o campo elétrico o
tunelamento dos portadores se inicia reduzindo a densidade para recombinagéo. Por
outro lado, ao atingirmos os niveis de tunelamento no poco quéntico de GaAs temos
conseqiientemente um aumento na densidade de portadores. A intensidade integrada
de PL cai abruptamente logo apds o primeiro nivel ressonante de elétrons E1 do pogo
quantico de GaAs no caso da amostra referéncia. Por outro lado, no caso da amostra
magneética, note que a intensidade integrada de PL do pogo quéntico de GaAs continua
aumentando mesmo para voltagens superiores a E1 o que pode estar associados a
chegada de novos estados de ressonéncia, por exemplo, o HH2. Porém, para verificar a
veracidade dessa hipotese deveriamos ter realizado medidas a voltagens além de 2,1V.
Quanto a intensidade de PL do pogo quantico de InGaAs observe que seu
comportamento em comparagdo com a intensidade de PL pogo quantico de GaAs € o
inverso. Esse comportamento j& era esperado desde que a intensidade de PL do poco
quéntico de InGaAs depende da chegado dos portadores nesta regido que diminui a
medida que esses portadores participam dos processos de recombinagdo no pogo

quéantico de GaAs.

5.3.2 Luminescéncia com campo magnético (B)

Como medidas complementares realizamos medidas de eletroluminescéncia na
presenca de campo magnético na amostra referéncia (SO) e a comparamos com as
medidas realizadas na amostra contendo a camada magnética de GaMnAs (S1). Por
meio destas medidas analisamos o comportamento das polariza¢des circulares a
direita (c') e a esquerda (o¢’), como funcdo da voltagem e do campo magnético
aplicados as heteroestruturas objetivando estudar os efeitos da camada magnética na

injecdo de buracos spin polarizados e na preservagédo de sua polarizacéo.

Na Fig.5.13 apresentamos um esquema de perfil de potencial do fundo da
banda de conducédo e topo da banda de valéncia da amostra S1, sob a aplicacdo de

campo magnético e para uma voltagem maior que a condicdo de flat band onde
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destacamos o0s processos de recombinacdes radiativos os poc¢os quanticos de InGaAs e

GaAs.
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Figura 5.13: Eletroluminescéncia da amostra S1, mostrando a quebra de degenerescéncia dos
niveis quantizados dos pocos quénticos devido a aplicagdo do campo magnético bem como
alguns processos de recombinacdo nos pocos quanticos de InGaAs e GaAs.

Como vimos um campo magnético aplicado paralelamente & corrente no
dispositivo quebra a degenerescéncia de spin dos estados quantizados no pogo
quantico podendo os portadores tunelaram no pogo quéantico e recombinar
obedecendo as referidas regras de sele¢do. Em fun¢do da conservagdo do momento
angular a recombinacdo tém como resultado fétons polarizados circularmente a direita
(") e a esquerda (o), ambas as contribuicdes estdo presentes na luminescéncia
podendo ser analisadas separadamente por meio das medidas de luminescéncia
resolvidas em polarizacdo. A referida quebra de degenerescéncia de alguns niveis
quantizados no pogo quantico e nas camadas de acumulacdo adjacentes as barreiras
estdo ilustradas na Fig.5.13. Além disso, destacamos nesta figura que a EL em ambos
0S po¢os quanticos é resultado basicamente da recombinagdo associada a transi¢do
dos estados de menor energia (E1 e HH1), pois mesmo quando os portadores séo
injetados nos QWs em estados mais energéticos tendem a relaxar para estados menos
energéticos antes de se recombinarem. Alguns dos espectros tipicos de
eletroluminescéncia para as polarizagdes o+ e o- quando as amostras SO e S1 sdo
submetidas a diferentes voltagens sem a incidéncia de luz a temperatura T=2K e

submetida a campo magnético igual B=15T sdo mostrados na Fig.5.14.
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Figura 5.14: Espectros tipicos de eletroluminescéncia normalizados para as polariza¢fes o+ e
o- dos pogos quanticos de InGaAs e GaAs obtidos na amostra SO (a) e S1 (b) quando as
amostras sdo submetidas a diferentes voltagens sem a incidéncia de luz a T=2K e B=15T.

Note na Fig.5.14 (a) correspondente as medidas realizadas na amostra SO que o
poco quantico de InGaAs possui uma banda de emissdo com polarizagdo positiva
centrada em ~1, 445eV enquanto o poco quantico de GaAs apresenta uma banda de
emissdo com polarizagdo negativa centrada em ~1, 700eV. Comparando estas
medidas com as medidas realizadas na amostra S1 fica claro que a banda de emisséo
associada ao poco quantico de InGaAs centrada nesta amostra proxima 1,408eV sofreu
um forte aumento no grau de polarizacdo em relacdo a amostra ndo magnética. Além
disso, observamos nestas medidas obtidas na amostra S1 em V=1,96V que a banda de
emissdo total se resolve em duas bandas de emissdo no caso do po¢o quantico de
GaAs. A origem destas banda separadas aproximadamente por 9meV poderia estar
relacionada a éxciton ligado a impureza, rugosidade de interface ou ainda a
recombinagao envolvendo diferentes niveis de Landau conforme discutiremos adiante.
Contudo, nesta pesquisa ndo tivemos isso como objetivo sendo que para uma

identificacdo da origem destas bandas um estudo mais refinado seria necessario.

Vamos inicialmente discutir os resultados de eletroluminescéncia. Para tanto,

mostramos na Fig.5.15 a intensidade de EL integrada dos pogos quéanticos de InGaAs e
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GaAs juntamente com a curva I(V) obtidas nas amostras SO e S1 quando submetidas a

diferentes voltagens sem a incidéncia de Luz, a T=2K e B=15T.

() SO

B=15T,T=2K, P=O0mW

_0-0_

EL Integrada (u.a)

1,7 1,8 1,9 2,0 2,1
Voltagem (V)

Figura 5.15: Intensidade integrada das eletroluminescéncias dos pogos quéanticos de InGaAs e
GaAs para as amostras (a) SO e (b) S1 em funcao da voltagem sem a incidéncia de luz a T=2K e
B=15T, com suas correspondentes curvas de corrente-tensao I(V).

Como mencionado anteriormente & intensidade integrada de EL depende das
densidades de portadores nos pocos quéanticos a qual por sua vez é sensivel a
voltagem aplicada na estrutura. Observe na Fig.5.15 que as curvas de intensidade
integrada de EL (para as polarizacdes (-=— o* e —0— ") apresentam comportamentos
diferentes no regime de voltagens aplicado. Para voltagens aplicadas até 2,02V,
observamos uma boa correlagdo entre as curvas de intensidade integrada de EL e as
curvas de I(V). Comparando as medidas de eletroluminescéncia entre a amostra SO e
S1 verificamos que na amostra contendo a camada magnética a intensidade integrada
de EL torna-se apreciavel apenas para voltagens maiores que 1,80V tanto no poco
quéntico de InGaAs quanto no pogo quantico de GaAs. Além disso, podemos observar
na Fig.5.15 (b) que além da correlagdo entre a intensidade integrada de EL e a curva
I(V) para o pogo quéntico de GaAs um aparente correlagdo também no caso do pogo
quéantico de InGaAs. Esta correlagdo entre a intensidade integrada de EL e a curva I(V)
ndo era esperada uma vez ndo deve existir nenhuma ressonancia entre os estado do

pogo quantico de InGaAs e GaAs.
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A seguir analisaremos a eletroluminescéncia resolvida em polarizagdo em
funcdo da voltagem. Para tanto, utilizamos o grau de polarizagdo (P) calculado,
conforme vimos, a partir das intensidades integradas de EL para as polariza¢cdes
circulares a direita (I°" ) e esquerda (1), ou seja: P = (I°*- 1”) /(1°*+1°). Admitindo que a
eletroluminescéncia nos DTRs em estudo provenha basicamente da recombinacdo
entre os niveis de menor energia no pogo quantico (E1* e HH1* , onde # significa spin
up e spin down, respectivamente, temos que as transi¢des éticas ocorrem obedecendo
a regras de selecdo semelhantes as validas para o bulk conforme discutimos no item
3.3. Desse modo a analise do grau de polarizacdo circular permite estudar
indiretamente a dindmica dos portadores de carga e spin em nesses sistemas.
Apresentamos na Fig.5.16 as curvas do grau de polarizagéo circular para T=2K, B=15T e
P=0mW obtidos nos pog¢os quantico de InGaAs e GaAs das amostras SO e S1 com suas
respectivas curvas de corrente e tensdo I(V) em fungdo da voltagem aplicada na

estrutura.
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Figura 5.16: Curvas de polarizacdo dos pogos quanticos de InGaAs e GaAs quando a amostra
SO (a) e S1 (b) sdo submetidas a diferentes voltagens sem a incidéncia de luz a T=2K e
B=15T com suas correspondentes curvas de corrente-tensao I(V).

Podemos observar nesta figura tanto para a amostra referéncia como para

amostra contendo a camada de GaMnAs, que o grau de polarizacdo do pogo quéantico
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de InGaAs é positivo apresentando um variagdo em funcdo da voltagem aplicada
menor para a amostra SO em relagdo & amostra S1. Enquanto que o grau de
polarizagdo do pocgo quéntico de GaAs é negativo em ambas as amostras
apresentando-se também mais sensivel a voltagem aplicada no caso da amostra
magnética do que no caso da amostra ndo magnética. Principalmente, na regido de
voltagem proxima a ressonancia de buraco leve perto de 1,86V. O sinal do grau de
polarizagdo depende de uma série de fatores como a separacdo Zeeman, fator-g,
concentragdo de portadores e etc. Ademais, observamos nas medidas de polarizacdo
versus voltagens que ha um significativo aumento em mddulo do grau de polarizagédo
dos pocgos quanticos de InGaAs e GaAs quando se compara o valor absoluto do grau de
polariza¢do obtido na amostra referéncia SO, Fig.5.16 (a), com o valor absoluto do grau
de polarizagdo obtido na amostra magnética, Fig.5.16 (b). Como podemos observar o
grau de polarizagdo do pogo quantico de InGaAs aumento cerca de 31% para V=2,10V
em relagdo a amostra referéncia. Este aumento chegou a 40% para V=1,84V no caso do
poco quantico de GaAs quando comparamos as medidas realizadas na amostra
magneética e ndo-magnética. Esse aumento parece estar associado a presenca de Mn
no contato, no entanto a origem desse efeito ainda esta sendo investigado. Nesta
parte da tese discutiremos os resultados de fotoluminescéncia resolvida em
polarizagdo em funcéo da voltagem. Na Fig.5.19 mostramos alguns espectros tipicos de
fotoluminescéncia para as polarizagcdes o+ e o— dos pogos quanticos de (a) InGaAs e (b)
GaAs obtidos na amostra S1 quando submetidas a duas diferentes voltagens em
funcdo da incidéncia de luz a T=2K e B=15T. Para discutirmos as variagdes de
portadores de carga nos pogos e a variagdo de polarizagdo em funcgéo da incidéncia de
luz no diodo escolhemos mostrar os espectros tipicos de luminescéncia para uma
voltagem em que acreditamos ter uma baixa densidade de portadores e uma voltagem
em que acreditamos ter uma alta densidade de portadores nos pogos quanticos. Esses
valores séo, respectivamente, V=1,56V e V=1,96V para o pogo quantico de InGaAs e
V=1,84V e V=1,96V para 0 pog¢o quantico de GaAs conforme mostra a Fig.5.19 (a) e (b).
Como podemos observar na Fig.5.19 (a), o fato de incidirmos apenas 1mW de poténcia
implicou em uma forte mudanca na polarizagdo do pogo quéntica de InGaAs na regido

de baixa voltagem.
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Figura 5.19: Espectros tipicos de luminescéncia para as polarizagdes o+ e o- dos pogos
guanticos de (a) InGaAs e (b) GaAs obtidos na amostra S1 quando submetidas a duas
diferentes voltagens em funcdo da incidéncia de luz a T=2K e B=15T.

Para a voltagem de 1,56V o grau de polarizagdo do pogo quéntico de InGaAs
vale3, 9% (P=0mW) e44% (P=1mW). Ou seja, para esta voltagem o fato de incidir Imw
de poténcia provocou um aumento de cerca de 40% no grau de polarizagdo da emisséo
deste poco quéntico na amostra contendo a camada magnética. Ja para a voltagem
V=1,96V ndo observamos neste pogo quéntico variacdes considerdveis no grau de
polarizagdo em fungéo do aumento da poténcia de excitacdo do laser. Por outro lado,
analisando o grau de polarizagdo do pogo quantico de GaAs na presenca e auséncia de
luz, Fig.5.19 (b), notamos que a incidéncia de 1ImW de poténcia neste dispositivo
provocou, pelo contrério, uma reducdo de aproximadamente 55% no grau de
polarizagdo para a voltagem de V=1,84V. Sendo que para V=1,96V o grau de
polarizagdo do pogo quantico de GaAs diminui consideravelmente com o aumento da
poténcia de excitagdo do laser. Observe neste caso e para ambas as voltagens
aplicadas que o espectro de emisséo total do pogo quéantico de GaAs € composto por
duas bandas de emissdo separadas por aproximadamente 9meV. Essa separa¢do em

energia esta tanto na regido esperada para transicbes envolvendo Mn intersticial
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qguanto a presenca de rugosidades de interface. Voltaremos a discutir os efeitos da

incidéncia de luz no grau de polarizagdo obtidos em nossas estruturas em seguida.

Na Fig.5.20 mostramos as curvas de polarizagdo dos pogos quanticos de InGaAs
(a) e GaAs (b) quando a amostra S1 é submetida a diferentes voltagens para P=0 e

P=1mW a T=2K e B=15T com suas correspondentes curvas de corrente-tensao I(V).
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Figura 5.20: Curvas de polarizagdo dos pocos quanticos de (a) InGaAs e (b) GaAs quando a
amostra S1 é submetida a diferentes voltagens sem a incidéncia de luz (simbolos
vazios) e com a incidéncia de luz (simbolos cheios) a T=2K e B=15T com suas
correspondentes curvas de corrente-tenséo I(V).

Observe nesta figura na curva de polarizagdo em funcdo da voltagem para o
poco quantico de InGaAs que esta aumenta gradativamente a medida que
aumentamos a voltagem até passar pelas ressondncias de buracos no caso da
eletroluminescéncia (P=O0mW). Assumindo praticamente o mesmo valor das medidas
na presenca de luz (P=1mW) para a voltagem logo apds a ressonéncia de buraco leve
LH1 (V=1,94V), que por sua vez apresentou uma dependéncia menor com a voltagem.
Note na Fig.5.20 (a) que a partir desta voltagem o grau de polarizacdo do pogo
quéantico de InGaAs permanece aproximadamente constante para ambas as condi¢cdes
de medidas, isto &, com e sem luz. Analisando o grau de polarizagdo do pogo quantico
de GaAs na presenca e auséncia de luz, Fig.5.20 (b), é interessante notar que no

intervalo de 1,84 a 1,90V que as curvas de polarizagdo na auséncia (P=0mW) e
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presenca de luz (P=1mW) possuem dependéncia inversa com a voltagem, ou seja,
enquanto o grau de polarizagdo diminuiu com o aumento da voltagem para as medidas
realizadas na presenca de luz, aumenta para as medidas realizadas na auséncia de luz
neste intervalo. Em seguida, no intervalo compreendido entre 1,90 a 1,97V temos a
curva de polarizacdo para P=1mW aumentando de valor e para P=0mW diminuindo a
medida que aumentamos a voltagem aplicada a estrutura. Esta dependéncia inversa
do grau de polarizagdo na presenca e auséncia de luz ocorre até ultrapassar a voltagem
proxima ao nivel de ressonancia do elétron E1. Ponto a partir do qual a dependéncia
do grau de polarizagdo com a voltagem se torna muito parecida na presenca e
auséncia de luz. A titulo de teste realizamos algumas medidas de fotoluminescéncia
resolvida em polarizacdo a alta poténcia de excitacdo P=25mW e para algumas

voltagens tanto na amostra referéncia como na amostra magnética.
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Figura 5.21: Curvas de polarizacdo dos pogos quanticos de InGaAs e GaAs quando a amostra
(@) SO e (b) S1 é submetida a diferentes voltagens a P=OmW e P=25mW a T=2K e
B=15T.

O grau de polarizacdo resultante nesta condicdo e em P=0mW é mostrado na
Fig.5.21. Para voltagem perto de V=2,0V percebemos que aumento da poténcia de

excitagdo do laser provocou conforme o esperado uma diminuigdo no grau de
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polarizagdo dos pogos quanticos de InGaAs e GaAs tanto no caso da amostra ndo-
magnética quanto no caso da amostra magnética. Podemos observar também nesta
figura para P=25mW e as trés voltagens aplicadas que o grau de polarizagdo do pogo
quéantico de InGaAs apresentou uma variagdo menor do que o correspondente valor
obtido no po¢o quéntico de GaAs principalmente no caso da amostra magnética.
Neste caso a curva de polarizagéo variou de -3,5% para V=0,6V para 12% para V=1,32V
assumindo novamente um valor negativo de -16,8% em V=1,96V enquanto que para a
amostra ndo magnética o grau de polarizacdo do GaAs permaneceu negativo para

estas voltagens e para as trés poténcias de excitagao.

Analisaremos a seguir a eletroluminescéncia resolvida em polarizacdo em
fungdo do campo magnético aplicado nas amostras SO e S1 para algumas voltagens
proximas as ressonancias. A Fig.5.22 mostra o0s espectros tipicos de
eletroluminescéncia resolvida em polarizagdo para a regido correspondente ao pogo
quéantico de InGaAs e para a regido correspondente ao po¢o quantico de GaAs para
ambas as amostras em estudo. De modo geral percebemos para as trés voltagens
aplicadas que com o aumento do campo magnético a intensidade da luminescéncia da
componente o+ supera a intensidade da luminescéncia da componente o- no caso do
poco quantico de InGaAs; ocorrendo 0 inverso no caso do pogo quantico de GaAs.
Também de modo geral observamos, para as trés voltagens aplicadas e para ambos 0s
pocos quanticos, uma variacdo da posicao dos picos de EL para maiores energias a
medida que aumentamos o campo magnético. Tal efeito estd associado ao
deslocamento diamagnético que provoca um aumento na energia do sistema na
presenca de um campo magnético aplicado paralelamente & direcdo de crescimento
do DTR [45]. Analisando mais cuidadosamente os espectros de EL na faixa do pogo
quéntico de InGaAs destacamos que ha uma mudanca na largura a meia altura destes
espectros quando variamos o campo magnético de 0 a 5T, para as trés voltagens
aplicadas. O que pode estar relacionada com processos de recombinagdo radiativa
com diferentes origens como, por exemplo, em diferentes niveis de Landau conforme

discutiremos a seguir.
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Figura 5.22: EL das componentes o+ e o- em fun¢do do campo magnético (0, 5, 10 e 15T)
Aplicado paralelamente a corrente na amostra S0, para as voltagens 1,76, 1,88 e 2,10V, a T=2K.

Na Fig.5.23 (a) apresentamos as curvas de Separa¢do Zeeman bem como as
curvas de polarizagéo (b) em funcdo do campo magnético aplicado paralelamente a
corrente no DTR_SO, para as voltagens 1,76, 1,88 e 2,10V para 0s po¢os quéanticos de
InGaAs e GaAs a T=2K sem a incidéncia de luz, P=OmW. Observa nas curvas de
Separagdo Zeeman mostrado na Fig.5.23 (a) que o valor da diferenca de energia para
as componentes circular a direta e a esquerda é relativamente pequena para todas as
voltagens aplicadas. Por outro lado, no que diz respeito a variagdo do grau de
polarizagdo em funcéo do aumento do campo magnético, hotamos no caso do pogo
quéntico de InGaAs que o comportamento foi analogo para as trés voltagens aplicadas,
isto é, o grau de polarizagdo do pogo quéntico de InGaAs, para as trés voltagens, sai do
zero para B=0T atingindo um méaximo de 22% para B=11T. Enquanto que para 0 po¢o
quéntico de GaAs, observamos para as voltagens logo ap0s a ressonéncia de buraco
pesado (V=1,76V) que o aumento do campo magnético provocou o0 aparecimento de

uma segunda banda de emisséo acima desta cerca de 10meV para B=15T.
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Figura 5.23: Curvas de Separagdo Zeeman (Eo+ - Eo-) Separacdo Zeeman (a) e de polarizagdo
(b) em fungdo do campo magnético aplicado paralelamente a corrente no DTR_SO, para as
voltagens 1,76, 1,88 e 2,10V para os pogos quanticos de InGaAs e GaAs a T=2K sem a
incidéncia de luz, P=O0mW.

Esta segunda banda de emissdo, conforme podemos observar na Fig.5.22, para
B=15T e V=1,76V, possui um grau de polariza¢cdo consideravelmente maior que a
banda de emissdo em baixa energia 0 que explica os saltos no grau de polarizagédo
apresentados na Fig.5.23 (a). Para as voltagens de V=1,88V (acima da ressonancia do
buraco leve LH1) e V=2,10V (acima da ressonancia do elétron E1) a dependéncia do
grau de polarizagdo foi praticamente idéntica atingindo um valor minimo de

aproximadamente -39% tanto para V=1,88V como para V=2,10V em B=15T.

A Fig.5.24 mostra as medidas de eletroluminescéncia resolvida em polarizagido
em funcdo do campo magnético para algumas voltagens no caso da amostra contendo
a camada de GaMnAs. Analisando os resultados mostrados nesta figura podemos dizer
de modo geral para as trés voltagens aplicadas e para ambos 0s pogos quanticos que

ocorreu o esperado deslocamento diamagnético das bandas principais de EL com o
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aumento do campo magneético. Analogamente as medidas realizadas na amostra

referéncia.

EL Intensidade Normalizada (u.a)
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Figura 5.24:; EL das componentes o+ e o- em funcdo do campo magnético (0, 5, 10 e 15T)
aplicado paralelamente a corrente na amostra S1, para as voltagens 1,78, 1,96 e 2,10V a T=2K.

Quanto ao valor de deslocamento diamagnético encontramos para 0 pogo
quéantico de GaAs um valor de 2meV e do pogo quéntico de InGaAs de 12meV. Este
deslocamento foi perto de 3meV maior para este mesmo pogo quantico na amostra
referéncia. Ja o valor do deslocamento diamagnético no caso do poco quéantico de
GaAs nesta amostra foi, diferentemente, maior 2meV em rela¢do a amostra referéncia.
Isso para V=2,10V. Ainda de modo geral e para as trés voltagens podemos observar na
Fig.5.24 que com o aumento do campo magnético a intensidade da luminescéncia da
componente o+ supera a intensidade da luminescéncia da componente o- no caso do
poco quéntico de InGaAs; ocorrendo o contrério no caso do pogo quantico de GaAs. De
modo similar ao observado nos resultados obtidos na amostra SO. No que diz respeito
a Separacdo Zeeman e ao grau de polarizagdo observamos nas medidas realizadas na
amostra S1 um aumento de seu valor em relacdo as medidas realizadas na amostra SO.

Compare as curvas de Separagdo Zeeman e polarizagdo obtidas na amostra SO,
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mostradas anteriormente na Fig.5.23, com as curvas da amostra S1 apresentadas na

Fig.5.25.
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Figura 5.25: Curvas de Separagdo Zeeman (Eo+ - Ec-) (a) e de polarizacdo (b) em funcédo do
campo magnético aplicado paralelamente a corrente no DTR_S1, para as voltagens 1,78, 1,96 e
2,10V para os pocos quanticos de InGaAs e GaAs a T=2K sem a incidéncia de luz, P=0mW.

Para a amostra referéncia para trés voltagens aplicadas ndo observamos
separagdo Zeeman superiores a 1 meV, enquanto que para a amostra contendo a
camada magnética observamos no caso do pogo quantico de GaAs e para a voltagem
de 1,78V a méxima separacdo Zeeman encontrada foi de -2,35eV. Enquanto na
amostra S1, no caso do pogo quantico de InGaAs, o grau maximo de polarizacdo foi de
+44% para B=15T na amostra SO o grau maximo de polarizacdo néo ultrapassou +22%.
Ja para poc¢o quéntico de GaAs, verificamos que o grau minimo de polarizagéo foi de -
62% na amostra S1 e de -60% na amostra referéncia. Além disso, verificamos que na
auséncia de luz a polarizagdo em funcdo do campo magnético do poc¢o quéntico de
InGaAs ndo apresentou uma dependéncia significativa com a voltagem para ambas as

amostras, SO e S1. Enquanto que para o0 pogo quantico de GaAs a curva de polarizacido
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em fungdo do campo magnético apresentou uma dependéncia maior com a voltagem
aplicada a amostra S1 (Fig.5.25) em relacdo & amostra referéncia. Esse comportamento
pode estar associado a uma possivel interagdo entre o gas de elétrons e /ou buracos
com o Mn. Entretanto, estes resultados ainda sdo preliminares cabendo um estudo
mais sistemético para confirmacdes neste sentido. Analisando mais detidamente os
espectros de EL na faixa do pogo quantico de InGaAs observamos, para B=5T e para as
trés voltagens aplicadas, a presenca de algumas bandas de emissdo além da banda
principal. Assim como j& havia sido observado nos espectros tipicos de EL obtidos na
amostra SO para B=5T, porém de uma forma bem mais discreta. Acreditamos que estas
bandas de emiss@o podem possuir origem em diferentes niveis de Landau. Por algum
motivo que ndo entendemos muito bem a camada magnética tornou bem mais
evidente a presenga destas bandas de emissdo. Isso € verdade para as trés voltagens
aplicadas, entretanto, ja que o0s possiveis niveis de Landau mostraram-se mais
resolvidos para a voltagem acima das ressonancias de buracos nos limitaremos a
mostrar mais detalhadamente e discutir os possiveis niveis de Landau para V=1,78V. A
Fig.5.26 (a) mostra as medidas de EL na regido do poco quantico de InGaAs em fungéo
do campo magnético (de 0 a 5T com variacdo de 1T) quando submetemos a amostra
S1 aV=1,78V. Note nesta figura que variando o campo magnético de 0 a 2T j& aparece
na banda de emissdo principal uma serie de bandas do lado de maior energia que
podem estar relacionados a processos de recombinacdo radiativa de diferentes niveis
de Landau. Considerando apenas a primeira sub-banda de valéncia correspondente
aos buracos pesados HH1 e a primeira sub-banda de valéncia correspondente aos
elétrons dos niveis de energia quantizado no pogo quanticos de InGaAs a
eletroluminescéncia tomada a campo zero esta associada a transi¢do fundamental E1-
HH1. Banda de emisséo chamada de E1 na Fig.5.26 (a). No espectro obtido a 3T vemos
claramente o desdobramento da referida transicdo fundamental em 4 componentes
de Landau, denominadas E1, E2, E3 e E4. Vale lembrar que cada sub-banda dara
origem a uma familia de niveis de Landau. Sendo que E1 corresponde & transi¢do entre
os niveis de Landau de n=1, originados de E1, e os niveis de Landau de n=1, originados
de HH1. Portanto, E2 corresponde aos niveis de Landau n=2 e E3 aos de n=3, gerados a

partir de E1 e HH1 devido & aplicacdo do campo magnético.
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Figura 5.26: (a) EL das componentes o+ e o- em fun¢do do campo magnético aplicado (0, 1, 2,
3, 4 e 5T) paralelamente a corrente na amostra S1, para a voltagem de 1,78V na faixa do pogo
guantico de InGaAs a T=2K sem a incidéncia de luz, P=OmW. (b) Varia¢édo da posi¢édo dos picos
da banda principal E1 juntamente com as bandas originadas em diferentes niveis de Landau
E2, E3, E4 e E5 para P=0mW, V=1,78V em fung¢do do campo magnético.

Observando a evolugdo destes picos em fungdo do aumento do campo
magnético podemos verificar que a quantidade destes niveis diminui a partir de B=3T.
Voltando a apresentar novamente apenas uma banda de emissédo principal para
campos magnéticos maiores que 8T. Quando o campo € elevado os picos E1, E2, E3 e
E4 se deslocam para altas energias e suas intensidades se modificam. Os picos E2, E3 e
E4 diminuem suas intensidades em relagio a E1. A medida que o campo magnético é

aumentado os niveis de Landau aumentam linearmente em energia, de acordo com

__heB

m*

hw, eq.2.9, de modo que os estados mais energéticos se tornam menos

ocupados a medida que cruzam o nivel de Fermi. Este é basicamente um processo de
transferéncia de portadores dos niveis de Landau de n>1 para o nivel fundamental de
n=1. Em conseqliéncia o pico E1 ganha intensidade devido a desocupacdo dos niveis

acima deste. Esta analise € vélida para os estados gerados a partir de E1, sub-banda j&
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ocupada pelos elétrons provenientes do contato tipo-n capturados e relaxados para
este nivel no poco quanticos de InGaAs. E importante notar também que 0s picos,
principalmente E1, se tornam mais estreitos que € um efeito gerado também pelo
aumento na densidade de estados com o campo. Quanto aos niveis de Landau gerados
a partir de HH1, & medida que os niveis de n>1 aumentam em energia a probabilidade
destes se tornarem ocupados diminui. Deste modo, uma transicdo mais elevada, por
exemplo, E1 (n=2) para HH1(n=2), diminui muito probabilisticamente, devido a
desocupacéo do estado final de transi¢do. Os buracos que sdo capturados pelo pogo
quantico de InGaAs provenientes do contato superior relaxam para o estado
fundamental de valéncia HH1 (n=1). A desocupacdo dos estados inicial e final das
transicOes de energia mais elevada, explica a redugédo na intensidade de E2, E3 e E4,
com o eventual desaparecimento. Por ultimo, mostramos na Fig.5.26 (b) a variacdo da
posi¢do do pico da banda de emissdo principal e dos demais picos em funcdo do
aumento do campo magnético até B=15T. Nesta figura podemos observar o esperado
comportamento linear da posicdo dos picos em funcdo do aumento do campo
magnético além da convergéncia destes para 1, 395ev, ou seja, 0 pico da transi¢do
fundamental em OT. Este comportamento é mais uma assinatura do desdobramento
em niveis de Landau do nivel fundamental E1-HH1 do poco quéntico de InGaAs situado
entre o contato inferior e a barreira de AlAs do poc¢o quantico de GaAs na amostra

contendo GaMnAs.
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6— CONCLUSOES

Neste trabalho, realizamos um estudo sistematico das propriedades éticas e de
transporte de heteroestruturas semicondutoras contendo GaMnAs. Em particular,
realizamos a caracterizagdo Gtica de pocos quéanticos de Ga;xMn,As/GaAs/AlAs (QWS)
com diferentes larguras de QW crescidos em altas temperaturas (450 e 400°C) e com
boa qualidade 6tica. Para amostras de largura de QW mais estreita observamos duas
bandas de emissdo. A banda de menor energia (banda X) foi associada a transi¢do
indireta (r-X) envolvendo elétrons na banda X do AlAs e buracos na banda I do
GaMnAs enquanto que a banda de maior energia (banda P) foi associada a
recombinagdo direta (I-r) de éxcitons livres no poco quéntico de GaMnAs. Além disso,
observamos que os tempos de decaimento da emissdo da banda de menor energia sdo
significativamente maiores do que os tempos de decaimento da banda de maior
energia. Esses resultados sdo consistentes com a nossa interpretacdo de transicdo
indireta (I-X) para banda de menor energia e de transi¢do direta (r-r) para banda de
maior energia. Ademais, observamos a presenca de uma terceira banda de emisséo
bem mais larga que atribuimos a processos de recombinacdo radiativos envolvendo
doadores rasos devido a presenga de Mn intersticial em nossas amostras. Essa banda
foi observada em todas as amostras apesar de ser mais bem definida em amostras
crescidas em menor temperatura de substrato (400°C). Em particular, para pogos
quénticos de maior largura L=6nm observamos somente uma emissdo Otica além da
emissao larga associada a Mn intersticial. Os célculos dos niveis de energia confinados
no poco quantico (Er) e na barreira de AlAs (E,) para este conjunto de amostras
mostram que as bandas de emisséo indireta X e direta P estdo provavelmente
superpostas em energia. Desta forma, essa emissdo foi associada a uma combinagao
de transicOes indireta (r-X) e direta (r-r). Os resultados de fotoluminescéncia resolvida
no tempo mostram que esta emissdo apresenta um tempo longo de decaimento
provavelmente devido a contribuicdo da transicdo indireta (r-X). Adicionalmente
realizamos medidas de fotoluminescéncia resolvida em polarizagdo na presenca de
altos campos magnéticos para diferentes intensidades de excitagdo. Com isso,
observamos o surgimento de uma nova banda de emisséo estreita e de menor energia

separada da emissdo atribuida a éxcitons livres nos pogos quénticos de L=6nm perto

102



6] CONCLUSOES

de 3meV que domina em altas poténcias de excitacdo. Associamos essa banda a
formagdo de complexos excitdnicos (trions) no interior deste poco quéntico devido a
incidéncia de luz. De forma geral, nossos resultados experimentais mostram que
incorporacdo de Mn nestes diferentes pogos quanticos influéncia diretamente suas
propriedades Oticas tais como: eficiéncia de luminescéncia, posi¢do das bandas de

emisséo, grau de polarizagéo e etc.

No que diz respeito ao estudo das propriedades de transporte e Oticas
realizados nos diodos de tunelamento ressonante de dupla barreira (DTR) do tipo p-i-n
AlAs/GaAs/AlAs magnético e ndo magnético observamos em ambas as amostras a
presenca de picos ressonantes de buracos nas curvas caracteristicas 1(V) para 2K e
B=15T. Em particular, verificamos que o aumento do campo magnético torna as
ressonancias de buracos nas curvas I(V) melhor definidas. Além disso, observamos que
os estados LH1 e HH1 ficam bem evidentes no caso da amostra ndo magnética
enquanto que na amostra magnética resolvemos claramente apenas o pico associado a
ressonante LH1 nas curvas I(V) em funcdo do campo magnético. Ademais, as
intensidades de EL e de PL dos pogos quanticos de GaAs e de InGaAs para ambas as
amostras mostram uma clara correlagdo com os picos de ressonancia observados na
curva caracteristica I(V). O grau de polarizagdo dos pogos quanticos de GaAs e InGaAs
atinge maiores valores e é mais sensivel a voltagem aplicada para amostra contendo
GaMnAs. Neste estudo, observamos um grau da polarizagcdo bastante alto (~-80%)
para a emissdo do poco quéntico de GaAs no caso do DTR magnético em 15T e 2K.
Destacadamente, verificamos que ao incidir luz, os buracos criados no lado do contato
ndo magnético sdo injetados ao longo da estrutura modificando de modo significativo

0 grau de polarizagdo dos pogos quanticos de InGaAs e GaAs.

Finalmente, acreditamos que os resultados obtidos nesse trabalho podem
contribuir tanto na compreensdo das propriedades dos Ga;-Mn,As como para o
desenvolvimento de novos dispositivos spintronicos que envolvem a injegdo de
buracos provenientes de camadas ferromagnéticas de Ga;Mn,As. No entanto,
compreendemos que futuros estudos devem ser realizados por nosso grupo de
pesquisa com o objetivo de entender melhor as propriedades Oticas e de transporte

das heteroestrutura semicondutoras contendo GaMnAs aqui investigadas.
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