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Resumo

Este trabalho visa o estudo das propriedades eletronicas, eldsticas e estruturais de toda uma
classe de sistemas semicondutores denominada de nanoscdpica, a qual abrange sistemas quase
bidimensionais, unidimensionais e zero-dimensionais. Nos sistemas quase bidimensionais se
investigou os efeitos que o strain e a temperatura provocam na estrutura eletronica de pocos
quanticos miltiplos de AlGaAs/GaAs orientados ao longo das dire¢des cristalogréficas [001]
e [113]. A partir de espectros de fotoluminescéncia se obteve a dependéncia da diferenga de
energia entre os estados de buraco pesado e buraco leve em fun¢do da temperatura para as duas
direcdes cristalograficas. Calculando a estrutura de bandas via método k - p foi possivel expli-
car fenomenologicamente os dados experimentais, € mostrar que a estrutura eletronica do pogo
crescido ao longo da diregdo [113] é mais sensivel aos efeitos da temperatura. Estudou-se tam-
bém a resposta magnética de éxcitons neutros em pogos quanticos simples de AIGaAs/GaAs
orientados ao longo da direcéo cristalogréfica [110]. Por meio da fotoluminescéncia com luz
circularmente polarizada se obteve experimentalmente o desdobramento Zeeman e o grau de
polarizacdo circular (DCP). O calculo da estrutura de bandas via k - p mostrou que neste sis-
tema a banda de valéncia se mostra altamente sensivel a hibridizacao dos estados de spin. Para
simular a ocupagdo relativa destes estados hibridizados combinou-se um modelo dinamico de
taxas de relaxagdo de spins com cdlculos de estrutura eletronica. A partir dos resultados ted-
ricos foi possivel explicar de forma satisfatéria o comportamento experimental tanto do des-
dobramento Zeeman quanto do DCP. Ainda nos sistema bidimensionais estudou-se também o
efeito da aplicacdo do campo magnético perpendicular a dire¢do de quantiza¢do na estrutura
eletrénica de pogos quanticos duplos acoplados de AlGaAs/GaAs. Como principal resultado
se obteve a funcdo envelope, necessaria para um cdlculo eficiente da estrutura eletronica via
k- p neste tipo de sistema. No estudo voltado para sistemas unidimensionais foram investigadas
as propriedades estruturais de uma super-rede twinning em um nanofio de InP. O sistema foi
simulado ao longo da dire¢do [111] por dindmica molecular, que forneceu, além da estrutura
atomica do nanofio, os elementos do tensor de stress e as constantes eldsticas a 0 K. A partir
destes resultados obteve-se teoricamente os elementos do tensor de strain e o perfil de potencial
gerado pelo campo de strain. Os calculos mostraram que estes potenciais geram uma modula-
cdo na estrutura de bandas do nanofio, criando um perfil de potencial do tipo gerado por uma
super-rede unidimensional. Por fim, em sistemas zero-dimensionais se estudou os efeitos dina-

micos detectados a partir da emissdo resolvida no tempo de um ensemble de pontos quanticos
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de InAs. Para explicar o comportamento experimental do tempo de decaimento 6ptico, em fun-
cdo da energia de emissdo do sistema, foram feitos cédlculos tedéricos do tempo de decaimento
levando-se em conta a interacao elétron-fonon, por meio do Hamiltoniano de Frohlich, e uma
dindmica de portadores, a qual inclui efeitos ndo lineares como o desbalanco de cargas. Os re-
sultados mostraram que quando o sistema se apresenta como um ensemble os efeitos coletivos
predominam, fazendo com que o sistema apresente propriedades diferenciadas com relagdo a
um sistema de pontos quanticos isolados. Por meio dos calculos tedricos foi possivel explicar

de maneira satisfatdria os resultados experimentais.
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Abstract

The present work aims the study of electronic, elastic and structural properties of a whole class
of nanoscopic semiconductors systems, which include quasi-two-dimensional, one-dimensional
and zero-dimensional confined systems. Within two-dimensional systems, the effects caused by
strain and temperature on the electronic structure of AlGaAs/GaAs multiple quantum wells ori-
ented along [001] and [113] crystallographic directions were studied. The energy difference
between light- and heavy-hole states as a function of temperature, for both crystallographic
directions, was obtained from photoluminescence spectra. Using Kk - p calculations, it was pos-
sible to phenomenologically explain experimental data and to show that electronic structure of
quantum wells grown along [113] direction presents higher sensitivity to temperature variation.
A second task in quasi-two-dimensional systems was the study of the magnetic response of
neutral excitons in AlGaAs/GaAs simple quantum wells grown along [110] crystallographic
direction. The Zeeman splitting and the degree of circular polarization (DCP) for the sample
was extracted from circularly polarized photoluminescence spectra. Using k - p calculations, it
was possible to show that the valence band presents a high hybridization of spin states in this
kind of system. To simulate the relative occupation of hybridized states, a dynamic model for
spin relaxation combined with electronic structure calculations was performed. Based on the-
oretical results, the experimental data of the Zeeman splitting and DCP were satisfactorily and
phenomenologically explained. As the last task in quasi-two-dimensional systems, the effect
of in-plane magnetic field in a AIGaAs/GaAs double quantum well system was studied. As
the main result, the envelope functions required for an efficient k - p calculation in this kind of
system was constructed. Concerning one-dimensional confined systems, structural properties
of a twin-plane superlattice in /nP nanowires were studied. The system was simulated along
[111] crystallographic direction by molecular dynamics. The latter provided, besides nanowire
atomic structure, stress tensor elements and elastic constants at 7 = 0 K. Giving the molecular
dynamics results, it was possible to theoretically calculate strain tensor components and the
potential profiles at the valence and conduction energy bands. The calculations showed how
the strain potential profiles modulate the electronic band structure of the nanowire, generating
a one-dimensional superlattice. Finally, within zero-dimensional confined systems, dynamic
effects detected in the time-resolved emission from /nAs quantum dots ensembles were studied.
To explain the experimental behavior of the time decay as a function of quantum dots emis-

sion energy, the electron-phonon interaction, considering Frohlich Hamiltonian model, and a
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carrier dynamics, that takes in account nonlinear effects such as carrier imbalance, were inclu-
ded in theoretically calculations. The theoretical results show that, when the system behaves
like an ensemble, collective effects predominate, and different relaxation processes stand out in
the system, distinguishing it from that one of isolated quantum dots. By means of theoretical

calculations it was possible to satisfactorily explain the experimental data.



SUMARIO

o Introducdo ... ..o Lo
I.1 Motivag@o . . . . . . o o e e e e e e e e e
1.2 Objetivos . . . . . o o o e e e e e e

1.3 EstruturacdodaTese . . . .. .. . . . . ... .. e

. Estrutura Eletronica de Sistemas Semicondutores Nanoscopicos . . . . . . . . . . .
2.1 Aspectos Qualitativos da Estruturade Bandas . . . . . .. ... ... ... ..
22 AAproximacdok-p . . ...
2.3 Aproximacgdo de Massa Efetiva: ModelodeumaBanda . . . . . ... ... ..
24 Aproximacdode Kane . . .. ... ... ... ... o
2.5 O Hamiltoniano 4 x4 de Luttinger . . . . . . . . ... ... ... .. .....

2.6 Aproximagdo de Funcdo Envelope . . . . . .. ... ... ... ... ...

. Estrutura Eletrénica de Sistemas Semicondutores Nanoscopicos Tensionados . . . .
3.1 Propriedades Elasticas de Sistemas Cibicos . . . . .. ... .. ... .....
3.2 Dependéncia Angular das Propriedades Elasticas . . . ... ... ... ....

3.3 Potenciais de Deformacdo e o Hamiltoniano de Strain . . . . . . . . ... ...

. Excitagoes Elasticas Elementares: Foénons . . . . . . . . . . .. .. ... .....

4.1 Fonons em Sistemas do tipo Blendade Zinco . . ... ... ..........

4.2 Foénon Opticos Polares: Interagdo de Frohlich . . . . . . ... ... ......

. Aplicacdo em Sistemas Quase-Bidimensionais: Po¢os Quanticos . . . . . . . . ..
5.1 Pocos Quanticos Tensionados . . . . . . . . . . .. ...
5.2 Estrutura Eletronica com Campo Magnético Externo . . . . . . . .. ... ..

5.3 Campo Magnético Perpendicular a Direcdo de Quantizagdo . . . . . . . . . ..

10
11
12
16
17
20
21



Sumario X

6. Aplicacdo em Sistemas Quase-Unidimensionais: Fios Quanticos . . . . . . . . . . 76

6.1 Estrutura Eletronica para Sistemas com Twin-Planes Tensionados . . . . . . . 76

6.2 Resultadose Discuss@o . . . . . . . . ... L L L 79
7. Aplicacdo em Sistemas Quase Zero-dimensionais: Pontos Quanticos . . . . . . . . 87
8. Consideragbes Finais . . . . . . . . . . . . . .. e 110
Apéndice 113
A. Indicesde Miller . . . . . . . ... .. 114
B. O Tensor de Strain em Direcdo Cristalogrdfica Arbitraria . . . . . . . . . . . ... 115
C. Hamiltoniano de Luttinger e Bir-Pikus em Dire¢ado Cristalografica Arbitraria . . . . 119
D. Campo Magnético Orientado Perpendicularmente a Direcdo de Crescimento . . . . 123

E. Matriz Hamiltoniana de Luttinger na Presenca do Campo Magnético . . . . . . . . 129



1. INTRODUCAO

1.1 Motivagao

Quando soélidos sdo reduzidos a escalas nanométricas as interacdes de cardter fundamen-
talmente eletrostdtico, as quais estdo submetidos os portadores de carga, sdo drasticamente
afetadas. Como consequéncia os estados de energia se rearranjam em novas configuracoes, al-
terando assim as propriedades eletronicas, Opticas e de transporte destes sistemas. Estes efeitos
tém natureza quantica [1, 2], e o estudo e entendimento destas novas propriedades possibilitam
tanto a compreensao microscopica da matéria condensada [3] quanto a utilizacio destas novas
propriedades para aplicagdes tecnoldgicas [4, 5, 6, 7].

As propriedades exibidas por nanoestruturas semicondutoras sdo fortemente dependentes
de elementos estruturais, os quais sao definidos durante o processo de crescimento destes siste-
mas. Dentre estes elementos estruturais se destacam a geometria, as dimensdes e a distribui¢do
espacial dos sistemas nanoscopicos. Outro fator de grande importancia € a direcdo de orienta-
cdo do substrato sobre o qual estas nanoestruturas serdo confeccionadas epitaxialmente. Essa
importancia advém dos efeitos anisotropicos dos campos de strain que surgem nas interfaces.
Além disso, os efeitos de anisotropia também sdo fortemente responsaveis por modificagdes na
estrutura eletronica destes sistemas [8, 9, 10, 11].

Quando, por exemplo, po¢cos quanticos, que sao sistemas que apresentam um regime de
confinamento quase bidimensionais, sdo crescidos em planos ndo convencionais, algumas pro-
priedades sdo profundamente alteradas [12, 13]. Em especial, po¢os quanticos multiplos de
AlGaAs/GaAs crescidos ao longo diregdo [113], quando comparados com amostras andlogas
crescidas ao longo da dire¢do convencional [001], apresentam caracteristicas singulares como,
por exemplo, alta sensibilidade na resposta Optica devido ao strain e a temperatura [13]. Pogos
quanticos de AIGaAs/GaAs orientados ao longo da diregdo [110], e sujeitos a campos mag-
néticos aplicados paralelamente a dire¢cdo de crescimento, tem como principal caracteristica,
quando comparados com sistemas crescidos ao longo da dire¢do [001] [14], tempos de vida de

spins relativamente longos. O grau de polarizagdo circular de complexos excitonicos tem reve-
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lado uma singular dinamica de spins neste tipo de sistema, além de uma forte hibridizacdo dos
estados da banda de valéncia [15]. A compreensao detalhada destes mecanismos abre cami-
nho tanto para o entendimento das interacdes da matéria a nivel quantico como para potenciais
aplicacdes tecnoldgicas na drea da spintronica [16].

Os nanofios semicondutores, por sua vez, que sao sistemas que apresentam um regime de
confinamento quase unidimensional, t€m atraido muito interesse devido a suas potenciais apli-
cacoes como dispositivos optoeletronicos [17]. E, assim como 0s po¢os quanticos, estas nanoes-
truturas também sao altamente influenciados por sua dire¢@o de crescimento [18]. O alto grau de
controle de sua geometria e, consequentemente, dos campos de strain [19, 20, 21, 22] possibilita
a engenharia de bandas em nanofios com politipismo, os quais sdo formados de camadas alterna-
das de planos cristalizados nas formas zinc-blend e wurtzita [23, 24, 25, 26, 27, 28, 29, 30, 31].
Assim, novas descobertas relativas a sintese de nanofios abrem novas frentes de pesquisa tedrica
e, analogamente aos po¢os quanticos, a formagao de interfaces e a modulacdo dos campos de
strain criam condi¢des para o surgimento de efeitos quinticos relevantes, e que serdo explorados
ao longo tese.

Da mesma forma que os pogos quanticos e os nanofios, os pontos quanticos semicondutores,
que sdo nanoestruturas que apresentam um regime de confinamento quase-zero dimensionais,
possuem vasto potencial para aplicagdes tecnoldgicas [32, 6, 7]. Estas nanoestruturas repre-
sentam a linha final no confinamento de portadores e, assim como dtomos, possuem estados
energéticos discretos. Esta forma peculiar dos estados energéticos € significantemente dife-
rente daquelas provenientes de outros sistemas nanoscopicos com maior dimensionalidade, o
que propicia aos portadores de carga propriedades diferenciadas, e ndo presentes em sistemas
menos confinados. Neste contexto, a caracterizagdo da emissao resolvida no tempo de pontos
quanticos surge como uma ferramenta crucial no entendimentos de processos unicos sofridos
por portadores em tais sistemas [33, 34, 35, 36]. Apesar da ampla gama de estudos que em
sistemas de pontos quanticos, foram ressaltadas por nosso grupo questdes fundamentais que
permaneciam em aberto, tais como: por que sob certas condi¢des hd um aumento acentuado no
tempo de decaimento radiativo [37]? Que mecanismos ndo lineares surgem a partir do desba-
lanco na ocupacio de estados por elétrons e buracos, juntamente com acoplamentos eletronicos,
e quais efeitos teriam sobre os processos de recombinacdo [38, 39, 40]? Estas questdes foram
amplamente abordadas no trabalho, e procurou-se elucidd-las de maneira satisfatoria.

Os sistemas nanoscopicos, construidos a partir de materiais semicondutores, mostram um
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vasto potencial tanto do ponto de vista de aplicabilidade tecnolégica como do ponto de vista da
aquisicao de conhecimentos fundamentais sobre a natureza quantica da matéria, constituindo
uma rica fonte de motivacao para pesquisa cientifica em todos os niveis, tanto do ponto de vista
tedrico como experimental. Esta tese combina tanto o campo tedrico como o experimental,
sendo resultado de um trabalho em conjunto com colaboradores experimentais. Em alguns
casos estes forneceram a motivagdo para a formulagdao do problema a ser resolvido e em outros

a teoria serviu como elemento definidor da pauta experimental.

1.2 Objetivos

Diante das motivacdes apresentadas, este trabalho colocou como objetivo principal a investi-
gacdo das propriedades eletrOnicas, eldsticas e estruturais em sistemas semicondutores de baixa
dimensionalidade. Vdrias configuracdes e combinacdes de sistemas foram estudados, visando
a compreensdo mais profunda de suas estruturas eletronicas e das interacdes dos portadores
confinados com campos externos e com aqueles de natureza intrinseca. Para tal, este trabalho

abordou as seguintes linhas de estudo:

1. Efeitos do strain e da temperatura em pogos quinticos maltiplos de AlGaAs/GaAs orien-

tados ao longo das dire¢des cristalograficas [001] e [113].

2. Efeitos da hibridiza¢do do spin em complexos excitonicos neutros X° em pocos simples

de AlGaAs/GaAs orientados ao longo das dire¢des cristalograficas [001] e [110].

3. Efeitos da aplicacdo de um campo magnético no plano em um sistema de po¢os quanticos

duplos acoplados de AlGaAs/GaAs.

4. Efeitos estruturais e de strain em um nanofio twin-plane de InP na modulacao da estrutura

eletrOnica.

5. Efeitos dos mecanismos de relaxacdo de portadores em um ensemble de pontos quanticos

acoplados de InAs.

6. Desenvolvimento de ferramentas matemadticas para a andlise dos sistemas nanoscopicos

e suas propriedades eletrOnicas, eldsticas e estruturais.

O eixo conceitual central foi o desenvolvimento e adaptacdo, para cada nanoestrutura estu-

dada, do método de célculo k - p de estrutura eletronica e a aplicacio de seus resultados para a
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compreensao e elucidacio de efeitos observados experimentalmente.

Os sistemas investigados sdo compostos de po¢os quanticos simples, duplos e multiplos de
AlGaAs/GaAs, fios quanticos de InP e pontos quanticos de InAs. Todos os sistemas foram
construidos utilizando-se semicondutores da familia //1-V, cuja forma de se cristalizarem € a
zinc-blend.

Dos problemas abordados nesta tese resultaram as seguintes publicacdes:

1. Cesar, D. F,; Teodoro, M. D.; Lopez-Richard, V.; Marques, G. E.; Marega Jr., E.; Do-
rogan, V. G.; Mazur, Yu. L.; Salamo, G. J. Carrier transfer in the optical recombination of
quantum dots. Physical Review B 83, 195307 (2011).

2. Tsuzuki, Helio; Cesar, D. F.; Rebello de Sousa Dias, Mariama; Castelano, Leonardo Kle-
ber; Lopez-Richard, Victor; Rino, Jose Pedro; Marques, Gilmar Eugenio. Tailoring Electronic
Transparency of Twin-Plane 1D Superlattices. ACS Nano 5, 5519 (2011).

3. Castelano, Leonardo; Cesar, Daniel; Lopez-Richard, Victor; Marques, Gilmar; Couto,
Odilon; likawa, Fernando; Hey, Rudolf; Santos, Paulo. Zeeman splitting and spin dynamics
tuning by exciton charging in two-dimensional systems. Physical Review B 84, 205332 (2011).

4. Galvao Gobato, Y.; Galeti, H. V. A.; dos Santos, L. F.; Lopez-Richard, V.; Cesar, D. F,;
Marques, G. E.; Brasil, M. J. S. P.; Orlita, M.; Kunc, J.; Maude, D. K ; Henini, M.; Airey, R.
J. Spin injection from two-dimensional electron and hole gases in resonant tunneling diodes.
Applied Physics Letters 99, 233507 (2011).

5. Cesar, D. E.; Teodoro, M. D.; Tsuzuki, H.; Lopez-Richard, V.; Marques, G. E.; Rino, J.
P.; Lourenco, S. A.; Marega, E.; Dias, L. F. L.; Duarte, J. L.; Gonzalez-Borrero, P. P.; Salamo,
G. J. Contrasting LH-HH subband splitting of strained quantum wells grown along [001] and
[113] directions. Physical Review B 81, 233301 (2010).

6. Mazur, Yu. I.; Dorogan, V. G.; Marega, E.; Cesar, D. F.; Lopez-Richard, V.; Marques, G.
E.; Zhuchenko, Z. Ya.; Tarasov, G. G.; Salamo, G. J. Cooperative Effects in the Photolumines-
cence of (In,Ga)As/GaAs Quantum Dot Chain Structures. Nanoscale Research Letters 5, 991
(2010).

7. Mazur, Yu. L; Dorogan, V. G.; Marega Jr., E.; Tarasov, G. G.; Cesar, D. F.; Lopez-
Richard, V.; Marques, G. E.; Salamo, G. J. Mechanisms of interdot coupling in (In,Ga)As/GaAs
quantum dot arrays. Applied Physics Letters 94, 123112 (2009).

A seguir € apresentado a estruturagdo do trabalho.
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1.3 Estruturacao da Tese

No Capitulo 2 é apresentada a fundamentacao tedrica do método k - p, com e sem intera-
cdo spin-6rbita, o qual foi utilizado no cdlculo e investigacdo das propriedades eletronicas dos
sistemas nanoscopicos estudados. Embora se tenha utilizado ao longo deste trabalho apenas
o Hamiltoniano de Luttinger 4 x 4, também sdo discutidos neste capitulo os Hamiltonianos de
Kane8 x 8 e o Hamiltoniano de Luttinger-Kohn 6 x 6, bem como a diferenga entre estes trés mo-
delos. Ainda neste capitulo sdo apresentados outros elementos tedricos, como a aproximagao
de massa efetiva e a aproximacao de func¢do envelope, que, acoplados ao célculo k - p, fornecem
uma descri¢do mais consistente da estrutura eletronica dos sistemas estudados.

No Capitulo 3 é dada uma introducao a elementos da teoria de elasticidade usados nos cal-
culos, introduzindo os tensores de stress, strain e a relacao entre eles. Descreve-se o efeito que
o crescimento orientado ao longo de uma dire¢do cristalogréfica arbitraria [hkl] possui sobre as
propriedades dos sistemas cibicos do tipo blenda de zinco, assim como a dependéncia angular
que os tensores de stress e strain possuem com a direcdo de quantizagdo. Discute-se, também,
a teoria dos potenciais de deformacdo e o Hamiltoniano de Bir-Pikus, que permite introduzir os
efeitos de strain no método k - p.

A propagacdo de excitagdes elementares eldsticas serd também introduzida. Assim, no Ca-
pitulo 4, é feita uma breve descric¢ao, tanto cldssica quanto quantica, dos fénons em sistemas do
tipo blenda de zinco, além de uma discussao da interagdo elétron-fonon via modelo de Frohlich
(fonons 6pticos).

No Capitulo 5 sdo estudadas as propriedades eletronicas e/ou eldsticas em trés sistemas
distintos com confinamento quase-bidimensional: (i) efeitos do strain e da temperatura em
pogos quénticos miltiplos tensionados de AlGaAs/GaAs orientados ao longo das diregdes [001]
e [113]; (ii) dinAmica de spins em um pogo quéntico simples de AIGaAs/GaAs orientado ao
longo da dire¢do de crescimento [110] com campo magnético aplicado paralelamente a dire¢do
de crescimento; (iii) efeitos da orientagdo do campo magnético aplicado in-plane na estrutura
eletronica de pogos quanticos duplos de AlGaAs/GaAs.

No Capitulo 6 sao estudadas as propriedades estruturais, eldsticas e eletronicas de uma
super-rede twinning em um nanofio de /nP. Este capitulo apresenta um diferencial com relagao
aos outros: os cdlculos tedricos referentes aos efeitos de strain no nanofio s6 foram possiveis
gragas ao resultados prévios obtidos via dinamica molecular.

No Capitulo 7 sao estudados os efeitos da relaxacdo de portadores assistido por fénons 6p-
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ticos em um sistema de pontos quanticos acoplados de InAs. Além de considerar a interagao
elétron-fonon no célculo do tempo de decaimento 6ptico, levou-se em conta, também, o desba-
lanco de cargas que pode ocorrer neste tipo de sistema.

No inicio dos Capitulos 5, 6 e 7 € apresentada alguma teoria complementar, especifica de
cada problema apresentado dentro do capitulo. Além disso, a obtencdo de alguns resultados
utilizadas ao longo do texto, assim como alguma teoria complementar, deixou-se para os Apén-
dices. Para cada problema especifico, apresentado nos referidos capitulos, hd uma conclusdo
especifica, pois os problemas sdo, de certa forma, tomados como independentes. Além disso,
no Capitulo 4, onde estudou-se trés sistemas distintos, e as conclusdes também estio separadas
pelas secOes em que os problemas foram expostos, e aparecem subsequentemente as discussdes
dos resultados dos problemas propostos, ao invés de aparecerem todas juntas no fim do capitulo.

Ao fim do trabalho, no Capitulo 8, sdo apresentadas as consideracdes finais gerais, além das
perspectivas futuras sobre o mesmo.

Algumas outras informacdes sdo relevantes para a leitura deste trabalho: (i) algumas pa-
lavras utilizadas ao longo do texto, embora possuam traducdo para o portugués, preferiu-se
deixd-las com a grafia original em inglés, de forma a ndo haver perda de significado, tais pa-
lavras estdo destacadas em itdlico. (ii) em algumas das descri¢des matematicas de elementos
tensoriais utilizou-se muitos indices para rotuld-los. Para ndo precisar descrever e especificar a
cada momento todos os elementos tensoriais presentes em uma equacao, o que tornaria confusa
a leitura do texto, preferiu-se a utilizacao de indices mudos para especificar tais elementos. (iii)
algumas notas de rodapé foram acrescidas ao texto, seja para dar alguma informacao comple-
mentar, seja para indicar algum apéndice. Para especificar as notas foram utilizados nimeros
diminutos. Entretanto, como as referencias estdao dadas entre colchetes, nao ha problemas de

ambiguidade.
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2. ESTRUTURA ELETRONICA DE SISTEMAS SEMICONDUTORES
NANOSCOPICOS

O interesse no estudo de semicondutores de baixa dimensionalidade advém de dois fatores
principais, a saber: (1) a possibilidade de se obter e estudar novos sistemas fisicos com efeitos
quanticos; (ii) possiveis aplicacdes destes novos sistemas em dispositivos opto-eletronicos [1,
2].

Naturalmente o segundo fator emerge como uma consequéncia do primeiro, € ambos estao
diretamente relacionados a quantidade de parametros ajustdveis na constru¢do de um sistema
de baixa dimensionalidade. Com o desenvolvimento de técnicas cada vez mais avangadas de
crescimento e manipulagdo de materiais semicondutores como, por exemplo, a técnica de Epi-
taxia por Feixe Molecular (Molecular Beam Epitaxy—-MBE), a criacdo de sistemas quanticos
formados por estes materiais tem possibilitado uma diversificacdo grande de configuracdes de
confinamento espacial de portadores. Nesse intuito, as propriedades quanticas fundamentais,
reflexo das interacoes coletivas da matéria, se sobressaem, pois, além de criarem condi¢des fa-
voraveis a aplicacao de teorias ja existentes, principalmente relacionadas a mecanica quantica,
também possibilitam o desenvolvimento de novas teorias sobre as interagdes elementares da
matéria condensada, abrindo espago para propostas de aplicabilidade tecnoldgica.

O estudo das propriedades eletronicas descreve o modo como se distribuem energeticamente
os portadores de carga. Estes interagem essencialmente de maneira eletrostatica com o sistema
onde encontram-se confinados. Assim, a geometria da rede cristalina e sua composi¢ao (que
define o tipo de fons que a constitui) tornam-se elementos fundamentais para sua compreensao
e manipulacdo. Para elucidar com acurécia os efeitos oriundos das propriedades eletronicas
de tais sistemas, e a influéncia das variacoes de um grande nimero de parametros, é preciso
desenvolver ferramentas matematicas eficientes. Também, em geral, deve-se implementar tra-
tamentos numérico-computacionais eficazes, uma vez que a obtencdo de solugdes analiticas
para problemas dessa natureza sao menos provaveis a medida que sua complexidade aumenta.

Antes de fazer uma descri¢do quantitativa das propriedades eletronicas de sistemas nanos-
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copicos, bem como das ferramentas matemaéticas utilizadas para descrevé-los, é conveniente
fazer uma descri¢do qualitativa dos materiais semicondutores que constituem tais sistemas. Os
fundamentos tedricos desta andlise serdo a base dos formalismos utilizados para o estudo das
nanoestruturas, e sua introducdo facilitard o entendimento da descri¢do quantitativa dos proble-

mas que serdao expostos ao longo do trabalho.

2.1 Aspectos Qualitativos da Estrutura de Bandas

Neste trabalho foram estudados sistemas nanoscOpicos compostos por materiais semicon-
dutores da familia I7/-V. A forma com que estes materiais cristalizam denomina-se blenda de
zinco. Essa estrutura consiste de duas redes cubicas de face centrada (face-centered cubic—
fcc) interpenetradas e deslocadas de a/4 ao longo da diagonal principal do cubo (Fig.2.1-a).
Neste esquema, uma das redes € composta por um elemento do grupo III, por exemplo, Ga,
enquanto que a outra € composta por um material da familia V, por exemplo, As. Além disso,

esta estrutura € caracterizada por uma tnica constante de rede, a.

(@)

Fig. 2.1: a) Célula unitdria com as principais dire¢des cristalograficas mostradas de uma estrutura crista-

lina do tipo blenda de zinco. b) Primeira zona de Brillouin para uma estrutura fcc [3].

A simetria dos semicondutores da familia ///-V ocorre no grupo .7d. As redes do tipo
blenda de zinco se diferenciam das redes do tipo diamante (estruturas formadas, por exem-
plo, por Si ou Ge) na quebra do centro de simetria de inversdo. A primeira zona de Brillouin
(Fig.2.1-b) € um octaedro truncado, e tem seus principais pontos de simetria convencionalmente
especificados como I', X e L. Em particular, os problemas tratados dentro deste trabalho estdo
relacionados ao comportamento de portadores em estados energéticos proximos ao ponto I'" da

zona de Brillouin, para o qual a versatilidade e flexibilidade do formalismo k- p no célculo da
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estrutura eletronica se impde. A continuagdo introduzir-se-a os fundamentos do método e sua

extensao ao caso dos sistemas nanoestruturados.

2.2 A Aproximagdok-p

O método k - p € uma ferramenta poderosa para explorar com detalhes a estrutura de bandas
de energia de um material semicondutor nas vizinhangas de um ponto arbitrario k9. Dada
sua versatilidade e facil representac@o analitica, este torna-se muito ttil para a simulagcao de
propriedades Opticas e de transporte. Por ser um método de calculo semi-empirico, é necessario
conhecer, de antemdo, um certo nimero de parametros como, por exemplo, as massas efetivas
dos portadores e a energia de gap, os quais podem ser determinados experimentalmente ou por
célculos de primeiros principios.

O procedimento basico de calculo de bandas através do método k- p envolve dois passos
principais, a saber: (i) transformacdo do Hamiltoniano do cristal para uma representa¢do deno-
minada k - p, a qual incorpora detalhes da estrutura de bandas no ponto referéncia k = ky; (ii)
redu¢do a um problema matricial de autovalores, usando como base as func¢des de onda naquele
ponto para expressar formalmente a matriz (em principio infinita) do Hamiltoniano obtido no
passo (i). Apds a constru¢do formal da matriz Hamiltoniana € possivel introduzir aproxima-
coes, que visam a utilizacdo pratica do método. Os passos (i) e (ii) fornecem ao método uma
estrutura matemaética s6lida e consistente, enquanto que as aproximacdes que podem ser feitas
incorporam ao método a realidade fisica dos sistemas em estudo.

O problema a ser abordado € o de um portador de carga movendo-se em uma rede cristalina
sob a influéncia de um potencial de campo médio, U (r), que inclui todas as intera¢des com os
fons e elétrons da rede, e possui a invariancia translacional do cristal: U(r+R) =U(r), sendo r
um vetor da rede e R um vetor da rede de Bravais. A equagdo de autovalores para este problema
¢ dada por:

Ay(r) =ey(r), 2.1)

sendo y(r) a func¢do de onda que descreve o movimento do portador, € sua energia e JZ o
operador Hamiltoniano, dado por:

p2
=2 Ly, (22)

2my

em que p = —iiV € o operador momento e m( a massa do elétron livre.
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Partindo do fato que a periodicidade do potencial da rede cristalina induz a formacgao de
bandas de energia dentro do cristal, definir-se-d4 o indice n como sendo o indexador destas.
Fazendo uso do teorema de Bloch [6], os autoestados ¥ do Hamiltoniano (2.2) podem ser
descritos como o produto de uma onda plana vezes uma fung@o u,k(r), a qual é conhecida

como funcao de Bloch, e possui a periodicidade da rede:

Wk (1) = ™ i (1), (2.3)

Devido a esta propriedade, as autoenergias €,(k) do Hamiltoniano (2.2) serdo periédicas no
espaco-k (espaco reciproco).

O ponto de partida do método k - p, passo (i), consiste em transformar o Hamiltoniano con-
vencional (2.2) para uma representacdo denominada representacdo k- p. Para tal substitui-se

(2.3) em (2.1), obtendo-se:

I (K)uyk (r) = €upk(r), (2.4)
onde 7 (k) passa a ter a forma:
2 21,2
p PR h
H(K)=—+4+U(r)+ —+—k- 2.5
() = 2+ U+ 3o okp. 23)

Escolhendo um dado vetor de onda, por exemplo, k = Ky, tal que o conjunto de fungdes u,

forme uma base completa, tem-se que:

H(Ko)tnk, (r) = €1 (Ko )ik, (T), (2.6)
com ,
2 2
_ P LI
%(ko) 2o +U( )—l— 2o + moko P- 2.7)

A partir de (2.7) pode-se reescrever (2.4) como:
/RPN |
H (ko) + 5 —(k* —kg) + ——(k —ko) - p| unk(r) = €(K)uk (r), (2.8)
my my
A préxima etapa, passo (ii), consiste na redu¢@o para um problema matricial de autovalores,
usando como base as funcdes de onda no ponto de referéncia k = k. Para tal expandir-se-a u,k

em termos de u,k, da seguinte forma:
unk Z Cr/ n n’ko (2.9)

Substituindo-se (2.9) em (2.8) tem -se que:

1 h
; %(ko)—i—z—m(kz—ké)-i—m—o(k—ko)-p Cont (K gy (T an )€t (Kt ().
(2.10)
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Tomando o produto escalar entre u,, () € u,x, (r), e integrando sobre todo o volume da célula

unitaria da rede de Bravais, Q, tem-se:

; { {Sn(ko) + 271—,72;0&2 - k%)} S + m%(k —ko) mmf} Cunt = &n(K)Cpr, (2.11)
em que
P = |t (1)t (). (2.12)
e
H (Ko)utnky (T) = €n(Ko )tk (T)- (2.13)

A Equagdo (2.11) define a representacdo k- p, e relaciona a energia de uma certa banda n em

um determinado ponto k da rede reciproca, a matriz Hamiltoniana efetiva, cujos elementos sao:
P, h
Sn(k()) + Z_(k _kO) 5rm’ + _(k_kO) ’ipnn’- (2.14)

mgo mg

Formalmente poder-se-ia expressar a Eq.(2.11) na forma de uma matriz infinita:

(S?—ank)ﬂLmio(k—ko)"Bn mio(k—ko)'mlz c1(k)
mio(k—ko)"ﬁm (eS—cSnk)+m%<k—ko)-ﬂ322 e X (k) =0
(2.15)
onde
2
€k = (ko) + z_mo<k2 —kp). (2.16)

Essa representacdo € geral, e permite o cdlculo da energia de uma dada banda n em qualquer

ponto k da zona de Brillouin.

Com Acoplamento Spin-Orbita

Até o momento o método k- p foi desenvolvido sem que fosse levado em conta o spin do
portador de carga. Entretanto, a introducao do spin, por meio do acoplamento spin-6rbita,
provoca uma quebra de degenerescéncia dos niveis energéticos dos portadores, fazendo com
que o espectro energético, considerando essa nova interacao, seja muito diferente daquele sem
a mesma.

Para introduzir a contribui¢ao do spin ao Hamiltoniano (2.2) soma-se a este o termo refe-

rente ao acoplamento spin-Orbita, dado por:

h
Hso = Imgc? o xVU(r)]-p, (2.17)
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em que c € a velocidade da luz no véacuo, VU (r) é o gradiente do potencial cristalino U(r) e 6

€ o operador de spin de Pauli, dado por:
O = , Oy = , O;= (2.18)

Com o termo de spin-6rbita sendo considerado o Hamiltoniano do problema assume a seguinte

forma:

p2
H=—+U
2my +Ur) + moc

5[0 xVU(r)]-p. (2.19)

O procedimento utilizado para transforma (2.19) para a representacdo k - p € o mesmo que foi

utilizado para transformar o Hamiltoniano (2.2). Logo, repetindo tal procedimento se obtém:

2 hZ k2 o k2 A
(k) = P +U(r)+—( 0) +—(k—Kko) - p+ Ho1 + Hi02, (2.20)
2m0 2m0 my
onde
hi
Hso1 = 5 [VU(r) xp]- 0, (2.21)
4dmge

representa a interacao do spin com o campo magnético interno, relativo ao movimento orbital

dos elétrons, com momento p, em torno do nicleo atdmico. J& o termo

h
Hin = 555 (k—ko) - [VU(r) x o]. (2.22)
mOC

representa a interacdo do spin com o campo magnético efetivo, produzido pelo movimento do
elétron, com momento 7k, no cristal.

Em 7, o termo p € um operador que, quando atua nas funcdes de Bloch, acopla estados de
diferente sub-bandas, inclusive no extremo da banda K. Ja em .7, o termo Kk ndo tem o carater
de operador, logo, no extremo da banda, anula-se. Por conseguinte, fazendo tal consideragdo,

pode-se reescrever a Eq.(2.11), levando em conta o acoplamento spin-orbita, como:

®oo, h B
; { |:8n(k0) + Z_m()(k - k0>:| ann’ + m_()(k - kO) '(‘Bnn’ +57)nn’} Cnn' = &n (k)cnn’, (223)

em que

‘Bnn/:/Qu;k,ko(r)pun/ko(r)dr. (2.24)

ﬁnn/:/Quj;ko(r)%olun/ko(r)dr. (2.25)

Por meio dos passos (i) e (ii), descritos anteriormente, conclui-se a formulacdo matemética
do método k - p. O passo seguinte € introduzir aproximacdes que incorporem a realidade fisica

do problema.
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2.3 Aproximagdo de Massa Efetiva: Modelo de uma Banda

Quantificar o problema anterior é uma tarefa complexa, tamanho o nimero de interacdes
que o portador de carga sofre ao se deslocar pela rede cristalina. Porém, sob certas condi¢des, é
plausivel e conveniente derivar uma expressao em que todas essas interacdes aparecam embuti-
das em um unico parametro, o qual denomina-se massa efetiva. Nessa aproximacao, incluindo

o acoplamento spin-Orbita, pode-se tratar o Hamiltoniano (2.20) via teoria de perturbacao, tal

que:
A =20 + 2V (k) (2.26)
onde
0 _ ¥ h v 227
H —-5%64—U()‘Fzgg§[0>< U(r)]-p, (2.27)
Pk h
MDKy="~— 4+ " k.7 2.2
% ( ) 2m0 +2m0 & ( 8)
c
h \Y%
T= p+4 7520 % U(r). (2.29)
mg

Supondo que a banda ndo apresente degenerescéncia no ponto de expansio, ko, e que este
seja um extremo de banda, de forma que os termos lineares em k (correcao de primeira ordem)
se anulem, a expansdo das autofungdes e autoenergias em torno de ko, até segunda ordem,

fornece:
h <unko |(k_k0) 'n|un’k0>

un(K) = upk, + — (2.30)
n( ) ko mo ;ﬂ Enky — En'ky
Rk —K2) 12 e | (K — ko) - 7| e )|
60 K) = ey + T KD) | 1 g [ (ko) Fl )| (231

2m0 mO n'#n snk() - gn/k()

Por meio de uma escolha apropriada dos eixos coordenados € possivel expressar a energia como:

hz : kOI)

(k) = €y + Z (2.32)

onde o indice i = 1,2,3 numera as trés dire¢Oes cartesianas x,y,z € m; € a massa efetiva do

portador, dada por:

)
1 1 2 Ki-T

T_1h, 2y ka” | (2.33)
m; my mg n'%n Enky — En'ky

com K; =X,Y,Z, sendo os vetores unitdrios ao longo destas direcoes.
As Expressoes (2.32) e (2.33) definem a aproximagdo parabdlica para a energia € a massa

efetiva, respectivamente. A massa efetiva depende da direcdo em que o portador se movimenta
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dentro do cristal, resultando, portanto, numa grandeza tensorial [7]. Esta aproximacgdo € usada
comumente para descrever a banda de condu¢do de semicondutores de gap largo (wide gap
semiconductors), onde os efeitos do acoplamento com as bandas de valéncia podem ser despre-
zados em primeira ordem. Tal aproximacao serd aplicada a alguns dos problemas tratados neste

trabalho.

2.4 Aproximagio de Kane

As Egs.(2.11) e (2.23) podem ser usadas para calcular as bandas de energia em qualquer
ponto da zona Brillouin, conforme feito por Cardona e Pollak [8]. Entretanto, para tal procedi-
mento, € necessdrio conhecer preliminarmente os parametros de input requeridos pelas mesmas,
ou seja, os elementos de matriz 3,/ € $,,v, € também g, (ko). Além destes pardmetros, supde-se
também que as fungdes u,, (r) sejam conhecidas, ou pelo menos suas propriedades de simetria.

Tomando o ponto de referéncia kg = 0 e desconsiderando, por hora, o acoplamento spin-

orbita, o Hamiltoniano da Eq.(2.23) assume a forma:

2

/] h
|:8ﬂ<0) + 2_n’l()(k2):| 5nn’ + I’I’L_()(k) “Pnn' s (2.34)

onde n e n’ sdo os indices das bandas no ponto de referéncia.

Kane observou que uma escolha adequada de estados u,, simplificaria o problema, de
forma a restringi-lo na busca de solu¢des para uma matriz de dimensdo finita. Dessa forma,
ele tratou o Hamiltoniano (2.34) utilizando a teoria de perturbacdo desenvolvida por Léwdin
[9]. Esta teoria consiste na separacdo do Hamiltoniano que descreve o sistema em duas partes:

(0) (0)

um Hamiltoniano .##° com autovalores €, e autofungdes y, ' conhecidos, e um Hamiltoniano

A, que é tratado como uma perturbagio. Dessa forma:
H =0+ A (2.35)

Na Eq.(2.34) o termo fora da diagonal do Hamiltoniano k - p a ser tratado perturbativamente é:

H' = i(k> “Pan' (2.36)

my
Supor-se-a que o conjunto de autofungdes pode ser dividido em dois subconjuntos, o7 e
. Além disso, supor-se-4, também, que os autoestados pertencentes ao subconjunto .o, por
hipdtese o mais importante, e que contém os autoestados de maior relevancia para a descri¢ao

do problema, interagem fortemente entre si, porém fracamente com os estados do subconjunto
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2. Tendo em mente essa configuracdo, as interacdes entre os dois subconjuntos sdo removidas
por um processo interativo, obtendo-se, dessa forma, as interagdes entre os estados da categoria

o/ renormalizados até segunda ordem:

Z f%ﬁm %nn’

' — _nm T 2.37
=S S (2.37)

sendo que os estados rotulados n e n’ sdo pertencentes 2 categoria <7 enquanto que os estados
rotulados m pertencem a categoria . Dessa forma, selecionando os estados de condugao e va-
1€ncia como pertencentes aos estados do subconjunto o7, referido como subespaco hibridizado
S — P, e utilizando a Eq.(2.37), se obtém a matriz das intera¢des renormalizadas .77

Para completar a descrigdo do modelo de Kane € necessdrio incluir a interagdo spin-Orbita.
Uma forma simplificada de fazer isso é achar uma representacdo na qual a contribui¢cdo dos
elementos de matriz, provenientes desta interacao, sejam diagonais, de forma que entrem como
uma parte ndo renormalizada na teoria de Lowdin. Isso pode ser obtido usando o conjunto de
base |J,m;), com J=L+S8.

As fungdes que descrevem a banda de condugéo (no ponto de alta simetria kg = 0), |S), t€ém
propriedades de simetria de um orbital com momento angular L = 0, enquanto que as funcdes
de estado de spin sdo caracterizadas pelo momento angular intrinseco S = 1/2, logo, obtém-
se dois estados possiveis: |1/2,41/2), os quais pertencem a representacdo I'6. J4 as fungdes
que descrevem as bandas de valéncia (no ponto de alta simetria kg = 0), |X), |Y) e |Z), ttm
propriedades de simetria de um orbital com momento angular L = 1. Logo, combinando-se o
momento angular orbital, L = 1, com o momento angular intrinseco do spin, S = 1/2, obtém-se
seis estados possiveis: |3/2,43/2) (buraco pesado), |3/2,41/2) (buraco leve) e |1/2,£1/2)
(split-off).

A seguir sdo apresentadas as combinagdes lineares, provenientes das oito fungdes perten-
centes a base octodimensional, utilizadas para descrever os estados no topo da banda de valéncia

e no fundo da banda de conducao;

1 1
=gy et = I
M;}é:‘%,—%>—>|ei> = —IS])
3 3 i .
a3ty I = )
3 3 i .
u;,_;:]?—ﬁwhhw ~ —lx-in) 238)
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0= [3rb3) U = —lKH) )+ iz
wy )= %,—%>—>|th> - %|(x—iy)¢>+%\z¢>
g =[5ty ) l0T) = %KXHYNH%BT)
=3z ) ol = HE-N - Tz )

Com a base construida dessa forma a contribui¢do da interacdo spin-6rbita entra como um
termo diagonal na teoria de Lowdin. Procedendo dessa forma Kane obteve em 1956 [10] a
matriz Hamiltoniana (8 x 8), a qual envolve pardmetros ajustdveis que podem ser reduzidos por

consideracdes de simetria.

Fig. 2.2: Representa¢do esquematica da estrutura de bandas dos materiais semicondutores //1-V, que

cristalizam na forma blenda de zinco, ao redor do ponto de alta simetria I" [11].

Um esquema da estrutura de bandas dos materiais da familia ///-V € mostrada na Fig.2.2.
Os ramos a esquerda do eixo da energia representam a configuragdo da estrutura de bandas
quando o acoplamento spin-6rbita é tomado como sendo nulo (Hgp = 0). Ja os ramos a direita
do eixo da energia representam a configura¢do da mesma quando o acoplamento spin-Orbita é
levando em conta (Hsp # 0). O gap fundamental é definido como sendo a diferenga de energia
entre o topo da banda de valéncia e o fundo da banda de conducdo no ponto de alta simetria

I' (k = 0). Materiais cujos extremos das bandas de valéncia e de condu¢do ocorrem no ponto
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de alta simetria I" sdo denominados materiais de gap direto, tais como o GaAs e o InAs [4].
Quando os extremos das bandas de condugdo e valéncia ndo ocorrerem no mesmo ponto k o
material é denominado de gap indireto, tal como o AlAs, cujo extremo da banda de condugdo
ocorre no ponto X da zona de Brillouin, ao invés de I'.

Ainda na Fig.2.2 observa-se que para a banda de valéncia, na auséncia do acoplamento
spin-Orbita, esta possui trés ramos que sao degenerados no ponto k = 0 (I'): buraco pesado,
buraco leve e split-off, nomeados aqui HH, LH e SO, respectivamente. Com a introdugdo do
acoplamento spin-6rbita ocorre uma quebra da degenerescéncia no ponto I', e a banda de split-
off se separa das demais bandas.

A matrix Hamiltoniana de Kane (8 x 8) é adequada para estudar semicondutores de gap
estreito (narrow gap semiconductors), onde os efeitos do acoplamento entre as bandas de va-
léncia e condugdo nio podem ser desprezados. J4 para se estudar semicondutores de gap largo
(wide gap semiconductors), quando tais efeitos podem ser desprezados, € comum a utilizacao
dos modelos de Luttinger-Kohn [12] e Luttinger [13]. O primeiro deles consiste de uma matriz
Hamiltoniana (6 x 6) que descreve apenas os efeitos de acoplamento entre os seis estados da
banda de valéncia: |hh 1), |hh ), [Ih 1), |Ih{),|s0 1) e |so ). O segundo consiste de uma matrix
Hamiltoniana (4 x 4) que descreve apenas os efeitos de acoplamento entre os quatro estados de
buraco: |hh 1), |hh ), |lh 1) e |lh |). Portanto, o modelo de Luttinger é empregado quando
a energia de split-off A é muito grande, diminuindo assim os efeitos de acoplamento entre os
quatro estados de buraco e os dois estados da banda de split-off [Fig.(2.2)].

Nos sistemas estudados neste trabalho o modelo de Luttinger mostrou-se suficiente na des-
cricao da estrutura de bandas e seus efeitos. Logo, € conveniente uma descricdo mais completa

deste modelo.

2.5 O Hamiltoniano 4 x 4 de Luttinger

O Hamiltoniano de Luttinger, na presenca do acoplamento spin-6rbita, leva em conta quatro

33+ els-a)

estados degenerados no ponto de alta simetria I (kg = 0): ]%, +%>,

[13].

Para um semicondutor com simetria .7 d, o Hamiltoniano de um buraco na banda de valéncia
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pode ser escrito na forma de uma matriz 4 x 4, dada por:

Sy, b ¢ 0 12,+3)

Ho=| R ) § f , (2.39)
c* 0 A, —b 15,—3)
0 & —b* Ay, 13,-3)

sendo que os vetores-ket a direita de (2.39) mostram a ordem das autofuncdes, a qual serd

mantida por todo o trabalho. Os termos .77, 7, b € ¢ sdo dados por:

) N2 o0 NtV 0 2
Hh = 2.40
hh 2m0 (pZ) + 2m0 (px ‘f'Py) ) ( )
s NA2% o0 NP 0 0
Hin = o 2.41
th 2m0 (pZ>+ 2m0 (px +py)7 ( )
7 4] A o
b= 3o V31(ByPet Paby) +i(PaPe+ Pebr)] (2.42)
€= 2my 7 (p)zc - Pi) + i3 (PxPy + Pybx)] (2.43)
onde p; = _ihairj’ com j = x,y,z, denota a componente correspondente do operador momento

p. As quantidades 71, 75 e 3 sdo conhecidas como pardmetros de Luttinger e sdo obtidos experi-
mentalmente ou por célculos de primeiros principios, para cada material. Esses parametros sdao
proporcionais a soma dos elementos de matriz do operador momento entre estados de diferentes
bandas, e que ndo entram explicitamente no modelo 4 x 4.

Na presenca de um campo magnético externo, B, € necessdrio substituir o operador mo-
mento P por um operador momento efetivo P, dado por: P = p — ¢A, onde e € a carga do
elétron, ¢ € a velocidade da luz e A € o potencial vetor, o qual se relaciona com o campo mag-

nético B por meio da equacdo: B =V x A.

2.6 Aproximagdo de Fungdo Envelope

Na revisdo tedrica feita até o momento tem-se considerando que o material em estudo con-
siste de um cristal perfeito, portanto infinito e perfeitamente periddico. Tal hipdtese é vidvel
caso se esteja lidando com um semicondutor bulk com alto grau de pureza e auséncia de de-
feitos. Entretanto, o foco deste trabalho esta no estudo de nanoestruturas semicondutoras na
presenca de campos externos e/ou built-in: magnético e tensdes. Todas essas modificacdes
provocam uma quebra na periodicidade do cristal e, por conseguinte, o teorema de Bloch, o

qual € a base da fundamentacdo tedrica apresentada até o momento, perde sua validade. Com
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o propodsito de tratar sistemas dessa natureza, onde ha quebra da periodicidade do cristal, foi

desenvolvida a Aproximag¢ao de Funcao Envelope (Envelope Function Approximation—EFA)).
As hipdteses bésicas para se aplicar essa aproximag¢do em uma nanoestrutura semicondutora

formada, por exemplo, por dois materiais semicondutores A e B, crescidos perfeitamente um

sobre o outro, sao:

1. Supor que as fungdes de onda nos materiais A e B sejam expandidas na forma:
(A, B
=LA w0 o), (2.44)

A,B . o ~ o
onde u,(lko )(r) € a parte periddica da funcido de Bloch no ponto ky da zona de Brillouin,
~ . A.B ~ ~
ao redor do qual os estados da nanoestrutura sdo construidos; ffn( ' )(r) sdo as fungoes
envelope a serem determinadas; a somatdria em n abrange todos os estados considerados

pela aproximagao Kk - p.

2. Supor que a parte periddica da funcdo de Bloch € a mesma nos materiais A e B, consti-

tuintes da nanoestrutura, tal que: uiﬁl (r) = uiﬁl (T) = tpk, (T).

3. Supor que os potenciais gerados pela formagdo da nanoestrutura, ou pela eventual apli-
cacdo de campos externos, variem em uma escala de comprimento muito maior do que
a do parametro de rede do material, podendo ser considerados constantes dentro de cada
células unitaria. Dessa forma, a func¢io de onda l,l/,gﬁ’B) (r), que descreve os estados na na-
noestrutura, € uma soma de produtos de fungdes que variam rapidamente, as funcdes de

Bloch: ufi’oB) (r), com fungdes que variam lentamente, as fungdes envelope: %SA’B) (r).

AAAA

Fig. 2.3: Esquema qualitativo da funcdo de onda l[/n ) na aproximagdo de fungdo envelope[14].

A Figura (2.3) mostra um esquema simplificado da idéia por tras da EFA. A parte inferior da

figura mostra o potencial U (r) do cristal, enquanto que a parte superior mostra a lenta variagdo
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da fun¢@o envelope, ﬁn(A’m (r), modulando a parte periddica das fungdes de Bloch, uﬁi’OB)(r),

a qual varia rapidamente. A fun¢do de onda do portador no sistema seria uma expansao do
produto desses dois tipos de funcdo sobre os n estados envolvidos.

Considerando que a direcdo de crescimento da nanoestrutura seja o eixo Z, denotar-se-4 por
z = zoZ a interface de separacdo entre os materiais A e B. Uma vez que as fungdes u,(r)
formam um conjunto completo, e que Y,k (r) deve ser continua na interface z = zpZ, tem-se
que:

FM(r1,20) =7 (r 1, 20), (2.45)

onde r; € um vetor posi¢do bidimensional. Supondo que a nanoestrutura apresente um casa-
mento de rede perfeito, ela tornar-se-a translacionalmente invariante no plano-xy. Assim sendo,

as fungdes envelope podem ser fatorizadas da seguinte forma:

1
FMB (x| 2) = exp (kL) 1P (), (2.46)

onde S ¢ a drea do plano perpendicular a dire¢do de crescimento e k| = (ky,ky;) é um vetor
bidimensional, o qual se supde que seja 0 mesmo nos materiais A e B, de forma a satisfazer
a condicdo de invaridncia translacional no plano-xy. Desse modo, pode-se reescrever (2.44)

como:

1
vl =Y 2 Ll 0 =Y 5 exp ik r )2 D (1), (2.47)

Escrevendo o Hamiltoniano da nanoestrutura como:
2

A= 2 v, ()Y, + Va(r)Ya, (2.48)
2m0

onde Y4 (Yp) é uma funcdo degrau unitdria se r corresponde ao material A (B). Atuando com

¢ na parte periddica das fungdes de Bloch, u,x, (r), obtém-se:
A
A iy (Y) = (8,§k3YA + e,ﬁﬁi&) iy (T). (2.49)

Atuando novamente com .7, agora na fun¢io de onda nanoestrutura y, k (r) [Eq.(2.47)], mul-
tiplicando por u,, (r)exp (—ik -r| )X, (2) e integrando sobre todo o espago obtém-se que

as fungdes Xk, (z) devem satisfazer o conjunto de equagdes de autovalores [7]:

#0) (z, —ih%) X =¢€x, (2.50)
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onde x é um vetor coluna de dimensdo N e #(©) ¢ uma matriz de dimensdo N x N, sendo N

o nimero de estados considerados na aproximacdo k - p. Os elementos da matriz ¢ 0) ¢ %;1%?)

sao func¢des dos operadores z e %, de forma que:

2 2
o 9\ _ [.& (B) o, K0
S <Z7 3Z> B {gnkOYA+gnk°YB+2mokL_2mo 0z O +
h ih 0
—k, - - = 251
“keu-(nlp|m) — - (nlpelm) 5 @50
onde
(n[p[m) = /Q Uy Py T (2.52)
0

e Qo é o volume da célula unitaria pertencente ao material A ou B, de acordo com a posi¢cao
que vetor r na nanoestrutura.
Comparando as Egs.(2.51) e (2.6), tem-se que a matriz ¢ () nada mais é do que a matriz

k - p para materiais bulk, mas com as seguintes modificag¢des:
e O termo k; foi substituido pelo operador —i d/dz.

e Os extremos de banda, &k, agora apresentam dependéncia com a posi¢do, variando nas

interfaces.

De forma geral, se um potencial externo, ¢(r), o qual obedece a condicéo (3), for superposto
ao potencial da nanoestrutura, a Eq.(2.50) pode ser reescrita como:

[,9%7(0) (r, —ih%) + <p(r)ﬁ1 G =9, (2.53)

onde 1 é a matriz identidade de ordem N x N, ¢ sdo as fungdes envelope do sistema e 0s

elementos da matriz 5#(0) (r, %) , também N X N, sdo dados por:

0 n* ih
Aoy (r, g) - {g}ﬁﬁg +V,(2) - z—movz] S — ;70 (n|p|m) -V (2.54)

onde V,,(z) corresponde ao deslocamento algébrico da energia do extremo da n-ésima banda, e

define-se como: V,(z) =0sez € AouV,(z) = rEB) — 8,(,A)

sez € B.

Esta metodologia serd aplicada a andlise de efeitos estruturais tais como presenca de interfa-
ces, modulacao do potencial de confinamento e da sua geometria. Por sua vez, as interfaces, da
forma como foram introduzidas aqui, induzem também alteracdes na estrutura cristalina, cujos

efeitos (na aproximacao eldstica) serdo discutidos a continuagao.
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3. ESTRUTURA ELETRONICA DE SISTEMAS SEMICONDUTORES
NANOSCOPICOS TENSIONADOS

Durante a preparacdo de uma nanoestrutura, nas mais diversas geometrias, via técnicas de
epitaxia, a intercalacdo de diferentes materiais apresenta-se como uma fonte de strain, uma vez
que diferentes materiais possuem diferentes parametros de rede. O papel do strain em siste-
mas semicondutores € tdo importante que algumas nanoestrutura como, por exemplo, pontos
quanticos [1, 2, 3], tém sua formacdo induzida por estes mecanismos.

Como mencionado anteriormente, a estrutura eletronica esta vinculada as interagdes ele-
tromagnéticas entre os portadores de carga e os fons da rede cristalina, logo, sua disposi¢ao
espacial, como a geometria e a distancia inter-atdmica, ¢ um elemento fundamental para a a
quantificacdo dos seus parametros fundamentais como, por exemplo, a energia de gap.

A Figura (3.1) mostra um grafico do gap de energia versus o pardmetro de rede para dife-
rentes materiais bindrios. Uma caracteristica importante que a Fig.(3.1) ilustra € a modulagao
do gap de energia de uma liga terndria em funcdo da concentragdo dos materiais bindrios que a
compdem. Tomando, como exemplo, um poco de /nAs com barreiras de GaAs, o offset das ban-
das de valéncia e condug¢ao, o qual determina, respectivamente, a profundidade dos potenciais
de confinamento para buracos e elétrons, poderd ser modificado substituindo a barreira de GaAs
por uma barreira de In,Ga;_As. Variando a concentracio x de Indio na liga terndria é possivel
obter diferentes valores para a energia de gap, modulando, dessa forma, o offset do sistema.
Pela figura também fica evidente que a escolha dos materiais na constru¢ao de um sistema na-
noscopico poderd pronunciar os efeitos de strain gerados pelo descasamento do parametro de
rede. Construindo-se, por exemplo, um poco quantico de /nAs com barreiras de GaAs o sistema
apresentard um grande descasamento do parametro de rede na interface entre os dois materiais,
o que fard com que os efeitos de strain nesse sistema sejam proeminentes. Se, por outro lado,
for construido um pogo de GaAs com barreiras de AlAs o descasamento na interface entre os

dois materiais serd muito pequeno, e os efeitos do strain sobre o sistema serdo mais fracos.
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6 FRAIN ' ' ! '
s Blenda de Zinco

or T=0K

Energia de Gap no ponto I" (eV)

Fig. 3.1: Energia de gap no ponto I" versus constante de rede para varios materiais bindrios. As curvas
que conectam dois materiais representam a energia de gap para a liga terndria formada a partir

dos mesmos [4].

3.1 Propriedades Elasticas de Sistemas Cubicos

Antes de se analisar os efeitos do strain sobre a estrutura de bandas € conveniente uma
descricdo prévia de elementos da teoria de elasticidade, como os tensores de stress e strain,
bem como a relacdo entre estes, a qual é dada por meio da lei de Hook dentro da aproximagao
linear.

Como os materiais de interesse neste trabalho sdo aqueles que se cristalizam na forma blenda
de zinco, a descricdo tedrica serd focada neste tipo de sistema cristalino. Uma descri¢do mais
detalhada e completa da teoria de deformacdes em outros sistemas cristalinos pode ser encon-

trada em livros texto [5, 6, 7, 8].

O Tensor de Strain

Como ponto de partida para definir o tensor de strain em um sistema cristalino cubico,
definir-se-4 um conjunto de vetores ortonormais X, ¥ € Z imersos em um sistema cristalino ndo
tensionado. Por meio de uma deformacao uniforme estes vetores sao distorcidos, passando a

assumir, respectivamente, os valores %', §' e 2. A relacdo entre estas duas bases de vetores, isto
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¢, entre a base deformada e a base nao deformada, é dada pela seguinte relacao:

X = (I+en)8+eyd+en2
¥ = &+ (1+¢,)y+e.2
2 = eXteyy+(1+¢€,)2 (3.1)

onde os coeficientes €;; definem a deformacdo do sistema.

a b
ylk
Q
¥ = o) P
¢! D > X n
A X'
X

Fig. 3.2: Esquema simplificado de uma rede cristalina bidimensional (a) sem deformacdo e (b) com

deformacgdo. No caso em que hd a deformagao da rede, esta produz um strain no sistema [9].

A Figura (3.2) mostra um esquema simplificado de uma rede cristalina bidimensional com
e sem deformacdo. E importante ressaltar que as deformagdes que induzem o surgimento de
strain no sistema estao sendo tratadas dentro da aproximacao linear. Isto implica que ao remover
o agente causador da deformagao o sistema tenderd a recuperar seu estado original.

Estabelecida a relagcdo entre as bases dos dois sistemas cristalinos, com e sem strain, por
meio da Eq.(3.1), é possivel identificar qualquer vetor posicdo em um sistema sob efeitos de
strain. Assim, se um ponto do sistema nao tensionado estiver localizado em: r = xX 4 yy + 7Z,
no sistema tensionado esse mesmo ponto serd localizado pelo vetor: ¥ = x&’ +yy +z2/, e o

deslocamento entre as posigdes r e r’ fica definido como:

R=r'-r = x(&-%)+y(F -¥) +2( - 2)

(x€xx+ YEyx + 7€)%
+ (xgxy + yE€yy + Zgzy)y
n A

(xexz + Y€y, + Zgzz) . (3.2)
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De forma geral, o vetor deslocamento R pode ser definido pela introduc¢@o de um vetor u(r), de

forma que:

R(r) = ue(r)X +uy(r)y + u,(r)Z. (3.3)

Expandindo o vetor deslocamento R em série de Taylor até a primeira ordem, tomando

R(0) = 0 e comparando o resultado com a Eq.(3.2) obtém-se a seguinte relacao:

— al/lx J— aux _ (91@6
Ex = Ox gyx - 8_y Ex = 07
duy duy du

du; du, du;

Ee=7r &27 5 &= 5

du;j
Portanto, o deslocamento pode ser expressado como: &;; = 8—)(;, COM Uj = Uy, Uy, U; € X; =
x, y, z. Os coeficientes &;;, denominados coeficientes de strain, sdo adimensionais e definem a

deformacdo da rede cristalina. Jd a matriz 3 x 3

Exx &y & €11 €12 €13
e=1 &x &y & [=| &1 &2 &3 |, (3.5)
Ex &y & &1 &2 &33

define o tensor de strain, o qual € simétrico, isto é, suas componentes se relacionam entre si da
seguinte maneira:

1
Sij:é‘jizi(&j—l—é‘ji). 3.6)

Os termos da diagonal deste tensor, &;;, definem o strain de elongamento, o qual esta re-
lacionado a mudanga relativa no comprimento ao longo da dire¢c@o x; da rede cristalina. Ja
que os termos fora da diagonal, &;; (i # j), representam o strain de cisalhamento, o qual estd

relacionado com distor¢des angulares da rede cristalina.

O Tensor de Stress

O stress pode ser definido como a forca por unidade de area que responde ao strain. A
Figura (3.3) ilustra a for¢a aplicada em um plano infinitesimal de drea A, cuja normal estd ao
longo do eixo x do cubo. Para o caso esquematizado, a forca se decompde em trés componentes:
a componente normal ao plano, Fy,, e as componentes de cisalhamento, Fy, e F,. Portanto, para

o plano mostrado na Fig.(3.3) as componentes do stress sdo definidas como:

F, F,
Txx:%; Tyx:%; sz:%a (3.7)
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8]

yx

A XX

y

X X
Fig. 3.3: Esquema ilustrativo do stress. (a) Forca sendo aplicada em cubo cuja drea da face é A. (b)

Localizag¢do das componentes do tensor de stress nas superficies de um cubo infinitesimal [9].

sendo que as outras componentes siao obtidas fazendo a mesma andlise para as outras faces do
cubo. Dessa forma, o stress em um pequeno elemento de volume pode ser caracterizado por

nove componentes, dando origem ao tensor de stress, definido pela matriz 3 x 3

Tor Toy Taz T Tiz T3
t=1 10 7y T | = 21 ™2 w3 |- (3.8)
Tox Tzy Tz 731 132 133

Da mesma forma que o tensor de strain, o tensor de stress também € simétrico, ou seja, T;; = Tj;,
condicdo que advém do equilibrio estatico do cristal. Por conseguinte, sdo necessdrias apenas

seis componentes: Tyy, Tyy, Tzz, Tyz, Tox € Txy para definir completamente este tensor.

A lei de Hook

Dentro do limite eldstico (aproximacdo linear) ao se retirar a fonte de stress os atomos que
compdem o cristal retornam as suas posi¢des de origem. Dentro deste limite o strain é propor-
cional a magnitude do stress aplicado. A dependéncia entre a magnitude da forca aplicada e a
deformacdo causada pela mesma foi observada, primeiramente, por Robert Hook em 1678 [10],
e a relac@o entre o stress aplicado e o strain é dada pela lei que leva seu nome, e que na sua
forma tensorial pode ser expressa como:

Tii =) CijuEn (i,j,k, 1 =x,9,2), (3.9)
kl
onde 7;; sdo as componentes do tensor de stress, &; sdo as componentes do tensor de strain e

¢jk $40 as componentes do tensor de elasticidade, o qual € um tensor de quarto rank e possui 81
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componentes, as quais sao tnicas para cada material. Devido a simetria dos tensores de stress e

strain, o tensor de elasticidade possui a seguinte propriedade de simetria:
Cijkl = Cjikl = Cijlks (3.10)

a qual reduz as componentes independentes deste tensor de 81 para 36.
Como os tensores de stress, strain e elasticidade possuem simetrias, € possivel expressi-los

de uma forma mais compacta, utilizando o esquema notagdo de Voigt [8]:

Tensor 11 22 33 23 32 13 31 12 21

Matrix 1 2 3 4 4 5 5 6 6

Com isso, € possivel fazer a seguinte representagdo: c;jx; — Cmn, de modo que o tensor de
elasticidade pode ser escrito na forma de uma matriz 6 X 6. Além disso, para materiais que
possuem simetria cubica, como aqueles que se cristalizam na forma blenda de zinco, as com-
ponentes deste tensor se reduzem para apenas trés componentes diferentes de zero: ¢y, cjp €
C44, as quais sdo denominadas de constantes eldsticas do cristal [11]. Portanto, a forma final do

tensor de elasticidade para um sistema ctibico pode ser representada por:

ci1 ¢c12 ¢z 0 0
cr2 ¢ c2 0 0
c c c 0 0

12 C12 €11 3.11)
0 0 0 C44 0
0 0 0 0 cua

0 0 0 0 0 cu

S O o o O

Os tensores de stress e strain sdo representados por matrizes que possuem 9 componentes
cada uma. Utilizando o esquema de reducdo de indices de Voigt € possivel expressar as matrizes

que representam estes tensores por dois vetores de 6 componentes cada um:

T1 &1
(%) &
T3 &
t= ;0 e= . (3.12)
T4 2€&4
Ts 2¢&5

T6 2€&
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O fato da representacdo tensorial ser feita apenas por 6 componentes € ndo 9, como esperado,
advém do fato de seus respectivos tensores serem simétricos, como ja discutido anteriormente.

Portanto, a lei de Hook, Eq.(3.9), pode ser reescrita como:

T cit ci2 ci2 0 0 O €]
(%) cp ci1 cz2 0 0 O &
Bl _ | 2 €2 cn 0 0 O & (3.13)
T4 0O 0 O cyg O O 2¢&4
Ts 0O 0 O O cua O 2¢&5
T6 0O 0 0 0 0 cua 2¢&g

3.2 Dependéncia Angular das Propriedades Eldsticas

E relevante para este trabalho a descri¢io dos tensores de strain, stress e elasticidade em
planos nio convencionais, orientados ao longo de diferentes dire¢des cristalograficas [hki]'.

E importante ressaltar que as propriedades do sistema podem sofrer alteracdes drdsticas de
acordo com a dire¢do de quantizagio, [hkl|, na nanoestrutura. Pois, de acordo com a orientagdo
do substrato, e dos plano cristalino, (hkl), sobre o que se crescerd a nanoestrutura, a confi-
guracdo das ligacdes atdmicas serdo diferentes, logo, as propriedades de interface, entre estas
o strain, serdo totalmente distintas. Neste intuito, € de vital importincia saber descrever cor-
retamente os tensores de strain, stress e elasticidade ao longo de uma diregdo cristalografica
arbitrdria [hkl].

Assim, escolher-se-a4 um sistema cujos eixos x, y e z coincidam, respectivamente, com as
diregdes cristalogréfica [100], [010] e [001]. Ao representar os elementos do referido tensor
em uma direc@o cristalografica arbitrdria [hkl|, o sistema de coordenadas passard de (x,y,z)
para (x',y',7'), e os elementos de matriz dos tensores de strain, stress e elasticidade passardo,
respectivamente, de &;; para 8{ j» Tij para T € Cqpij para Cixﬁij‘ Dessa forma, reescrevendo a lei

de Hook, Eq.(3.9), neste novo sistema de eixos tem-se que:
T =Y Ciuth (i, j. k1 =x,,2) (3.14)
kl

O sistema em andlise agora € aquele descrito pelas coordenadas (x',y’,7), cujo plano de
crescimento € ortogonal ao eixo 7/, a qual coincide com a direcio de quantiza¢io da nanoestru-

tura. Este sistema se relaciona com o sistema cristalografico primitivo do substrato, (x,y,z), por

! Vide apéndice A para notacdo dos indices de Miller.
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uma rotagao descrita pela matriz %/, dado por:

cos@cosO sing cos@sinb
U = | singcosO® cos@ sin@sinf |. (3.15)
—sin 6 0 cos 0
onde @ e O sdo, respectivamente, os angulos azimutal e polar (Fig.3.4). A partir da figura é

possivel definir os angulos ¢ e 6 em funcao dos indices de Miller 4, k e [:

!
6 = arccos| —————
(\/h2+k2+l2)
(3.16)

(P = arccos <\/h+w>
P (3.17)

[001]

Fig. 3.4: Representacdo esquematica dos Angulos polar e azimutal, por meio dos quais ¢ possivel relaci-

onar os sistemas cristalogréficos (x',y’,7') e (x,y,2).

A regra geral para transformar os tensores de stress, strain e elasticidade entre os sistemas

referenciais (x,y,z) e (x',)’,7') é dada, respectivamente, por:

Top = Uikl jp Tij
8&/3 = uiaujﬁsij (318)

/ f— . . ..

Cyski = UayUpsUikUjiCaBij>
onde u,,, sdo os elementos da matriz de rotagao %/. Uma vez feita a conexdo entre os dois
sistemas coordenados por meio da matriz de rotagdo, basta inverter a Eq.(3.14) para obter os

elementos do tensor de strain na nova direcao cristalografica.
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Para obter os elementos do tensor de strain em uma dire¢@o arbitrria [hkl] é necessdrio
conhecer, de antemao, os elementos do tensor de stress. Assim sendo, a utilizacdo de sime-
trias pode ajudar muito nessa tarefa. Entretanto, quando o problema abordado ndo € favordvel
simetricamente, a utilizacdo de outras ferramentas como, por exemplo, a dinamica molecular,
podem ser muito valiosas. Neste trabalho utilizou-se tanto argumentos de simetrias, quando o
problema mostrou-se favoravel, quanto a dinamica molecular para obter os elementos do tensor
de stress e, com isso, calcular o tensor de strain.

Dependendo do sistema que se almeja estudar, a utilizacdo de simetrias sempre ¢ um ponto
interessante a ser explorado, podendo facilitar a obten¢ao de resultados. No Apéndice B € discu-
tido detalhadamente um procedimento para a obtencio dos elementos do tensor de strain para
um caso particular de sistema, cujas simetrias reduziram de forma significativa o tratamento
matemadtico, e os resultados foram utilizados na obtencdo da estrutura eletronicas de alguns

sistemas.

3.3 Potenciais de Deformacgao e o Hamiltoniano de Strain

A teoria dos potenciais de deformacdo foi proposta por Bardeen e Shockley [12], dentro
da aproximac¢do de massa efetiva, e tinha o propdsito investigar a interacdo de elétrons com
fonons actsticos. Dentro desta teoria os modos actsticos de oscilagdo geram uma deformagao
local que induz uma modulagdo espacial do deslocamento das bandas de energia, acoplando,
por conseguinte, elétrons e fonons. O deslocamento das bandas causado pelo strain homogé-
neo pode ser descrito usando a mesma teoria dos potenciais de deformacao. Basicamente, o

deslocamento de energia de uma banda e o strain estdo relacionados pela expressao:
AED =y 20¢, (3.19)
L j i .
ij

onde AE' é o deslocamento em energia da banda /, a partir do seu extremo, e Z é o potencial de

deformacgdo. A simetria do tensor de strain se reflete no potencial de deformagao da seguinte
=) _ =)

forma: &; ;=g Assim, o nimero miximo de componentes independentes deste tensor €
6. Em sistemas semicondutores com simetria ctibica os extremos das bandas de condugado e
valéncia estdo localizados em linhas de alta simetria, o que torna possivel a descricdo de um
estado particular em termos de dois ou trés potenciais de deformacdo [13, 7].

O Hamiltoniano atribuido ao strain, 7¢(¢€), pode ser definido em termos do potencial de
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deformacdo, com elementos de matriz tendo a forma:
{A(&) Ymn = ) Entij (3.20)
]
onde &;; sdo as componentes (i) do tensor de strain e =i/ é 0 operador deformagio de potencial,

usualmente escrito como:

zi — (——pl‘f’uv;;a) G21)

mo
sendo V¥ ¢ o potencial do cristal deformado. Os subindices (mn) neste operador denotam os
elementos de matriz do mesmo.
Considerando apenas os estados de buraco pesado e buraco leve, o Hamiltoniano de strain

pode ser escrito como:

(€) €) € 3 .3
Ay A Ao 5,+3)
(€) (€) 3,1
H, = = 0 A3 2,+7) (3.22)
£ € ’ ’
’%i(z) _%(2) |%7_%>
(€) 3 3
=an 5, —3)
onde os elementos de matriz sdo dados por [7]:
= o (8 + &y +€2) — b€ — % (&xx + &yy)]
e — ) (Ert €y +€2) + 6 [€2— 3 (Er T Ey)]
(3.23)

13 =—d (exz - igyz)

As quantidades a,, 6 e 4 sdo os potenciais de deformacgao para a banda de valéncia. Da mesma
forma que ¥, 95 € 3 sdo parametros de entrada para o Hamiltoniano de Luttinger, os potenciais
de deformacdo sdo parametros de entrada para o Hamiltoniano de strain, sendo tabelados para

cada material.
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4. EXCITACOES ELASTICAS ELEMENTARES: FONONS

Como visto no capitulo anterior, além das deformacdes eldsticas estéticas que podem ocorrer
nos sistemas cristalinos, ha deformacdes que podem se propagar pela rede cristalina, sendo
quantificadas em forma de excitacdes elementares denominadas de fonons. Neste capitulo ird
se fazer uma introduc@o sobre os fonons e seus efeitos em materiais semicondutores do tipo
blenda de zinco.

De forma sucinta, pode-se definir os fonons como sendo modos de vibragdo quantizados.
Dentro do panorama da segunda quantizacdo pode-se falar de um gas de fonons composto por
quase-particulas que obedecem a estatistica de Bose-Einstein e possuem energia 7w e quase-
momento p = fiq, sendo ® a frequéncia do modo de vibragdo e q o vetor de onda associado
a sua propagacdo. Portanto, a caracterizacdo do fonon € feita obtendo a relacdo de dispersdo
o(q).

A importancia dos fonons advém de sua ampla manifestacdo nas varias propriedades dos
materiais, a saber: fonons 6ticos e acusticos limitam a condutividade elétrica [1]; fonons Opti-
cos influenciam fortemente as propriedades 6pticas dos semicondutores, enquanto que fonons
acusticos sao predominantemente responsaveis por efeitos térmicos [1].

Dentro deste trabalho serd de interesse apenas o acoplamento de portadores com fonons
6pticos longitudinais por meio da interacdo de Frohlich!. A introdugdo aos conceitos sobre
fonons aqui apresentada serd bdsica, no entanto, em livros texto, tais como: Blakmore [2],
Kittel [3], Singh [4], Stroscio [5] e Mahan [6], o tema em questdo se encontra expandido em
maiores detalhes.

A introdugdo aos fonons, e aos conceitos fundamentais ligados a0 mesmos, serd importante
mais adiante, na anélise de alguns efeitos envolvendo fonons e sua interacao com portadores da

rede cristalina.

! Herbert Frohlich foi o primeiro a dar uma descri¢io formal dessa interagio.
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4.1 Foénons em Sistemas do tipo Blenda de Zinco

Descricao Classica

Um modelo simples para introduzir a propagacdo de oscilagdes elasticas € a rede unidi-

mensional de osciladores harmonicos, como ilustrado na Fig.(4.1). Nessa configuragdo a célula

Fig. 4.1: Representacdo esquemadtica de uma rede cristalina diatdmica unidimensional ligada por molas

[5].

unitdria € constituida de dois 4tomos com massas M e m, localizados ao longo da cadeia uni-
dimensional de molas. Nesta cadeia diatdbmica as massas estdo situadas de forma alternada ao
longo da cadeia, e separadas uma da outra de uma distancia a.

Para este modelo o deslocamento das massas m e M pode ser dado por [5]:

Uy, = Alei(qua—wt)
: @.1)

Unyai ] :Azei[(2r+l)qa7(ot]

onde A e A sdo as amplitudes de oscilagdo dos atomos localizados nos sitios 2r e 2r+ 1, g
€ o vetor de onda do fonon e @ € sua frequéncia de oscilacdo. Na aproximacio de primeiros

vizinhos o deslocamento dos dois 4tomos da base satisfaz o seguinte conjunto de equagdes:

m;%uzr = (U1 + u2r—1 — 2uzy)
4.2)
M- i1 = 0 (uzrin + o — 2ty 41)
onde o € constante de mola do sistema. Portanto, por meio das Egs. (4.1) e (4.2) obtém-se a
relac@o de dispersdo para o sistema diatdomico:
_ 1/2
wi:a(%JrAi/I)ia <%+A14)2—481::# : (4.3)

A partir da solucdo (4.3) é possivel analisar os deslocamentos uy, € u,+1. Assim, para g = 0,
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se obtém a seguinte relacdo:

Uy < —U2p11 Para Wy
(4.4)

Upr o< Uzr41  para @-.
A solugdo para @, € conhecida como modo Optico, enquanto a solu¢do @_ € conhecida como
modo actstico. Como apenas o deslocamento longitudinal foi modelado, estas solu¢des sdao
conhecidas como longitudinais-6pticas (LO) e longitudinais-acusticas (LA). Além disso, a so-
lucdo mostra ainda que as oscilagdes sao periddicas, e possuem valores distintos para g apenas
no intervalo [—7/2a,7/2a]. A parte das oscilagdes longitudinais, um sistema tridimensional
apresentaria oscilagdes transversais, o que daria origem aos fonons transversais 6pticos (TO)
e acusticos (TA). Entretanto, estes tltimos ndo serdo considerados nas discussdes ao longo do

trabalho. A Figura (4.2) mostra um esquema simplificado dos modos de vibracdo acustico e
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Fig. 4.2: Na situacdo (a) tem-se os dtomos da base em situacdo de equilibrio. Na situagdo (b) tem-se

os atomos vibrando no mesmo sentido, caracterizando o modo actstico. J4 na situagdo (c) os

atomos vibram em sentidos opostos, caracterizando o modo éptico [4].

optico . No modo 6ptico os dtomos da base vibram em sentidos opostos, enquanto que no modo
acustico os atomos da base vibram no mesmo sentido.

A seguir dar-se-4 uma descri¢do quantica dos fonons.

Descri¢dao Quantica

Na descri¢do quantica dos fonons as varidveis de posicdo e momento sdo substituidas pelo
operadores de criagdo e aniquilacdo. Dessa forma, a descri¢do quantica dos fonons é tratada

dentro do panorama da segunda quantizacdo. Nesse panorama os fonons sdo descritos como
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particulas, e o Hamiltoniano que as descrever pode ser escrito como [6]:

A2
> Pg 1 55 jia 1
fﬁ]:ﬁ+§quuq:hwq (aj]aq—l—i , 4.5)

onde @, € a frequéncia do fonon com vetor de onda g, e os operadores de criacdo d; e aniquila-

¢d0 dg sdo definidos por [6]:

At mw, 1 A
ay =\ S5ty —i Yhmay Pa
(4.6)
~ mamy, . 1 A
g = \/ 725 g + i\ | 2, P
Para o Hamiltoniano (4.5) as autoenergias serao dadas por [6]:
1
(g}nq — hwq nq + E 9 (4'7)

onde n, representa o nimero de fonons com vetor de onda g, ou seja, o nimero de fonons que
oscilam com frequéncia @j,.

Um foénon com vetor de onda q, cujo momento € 7q, ird interagir com portadores de carga
como, por exemplo, elétrons, cujo momento ao se deslocar pela rede cristalina € ik, e alterar
este valor. Quando h4 a interacao entre elétron e fonons reais as leis de conservagdo de momento
e energia devem ser mantidas:

hk; = hky +hq
(4.8)

&f = Si £ hay,
onde 7iKk; e 7iK s sdo, respectivamente, os momenta inicial e final do elétron, e 7iq € 0 momento
do fonon. &; e & sdo, respectivamente, as energias inicial e final do elétron e 71wy € a energia

do modo do fonon. A Figura (4.3) mostra um esquema da emissdo e absor¢do de fonons via

/ % /‘f
o——>0 (o] —k> (@]
ki i x\lL‘j\
) q
(@) (b)

Fig. 4.3: a) Esquema diagramatico da absor¢ao (a) e emissao (b) de fonons via interacao elétron-fénon.

interacao elétron-fonon. Os fonons correspondentes ao modo Sptico interagem com os elétrons

por meio da interacdo de Frohlich. Tal interacao serd discutida a seguir.
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4.2 Fénon Opticos Polares: Interagdo de Frohlich

A interacdo do elétron com fonons da rede, a qual ird ser considerada neste trabalho, foi
descrita originalmente por Frohlich [7]. O Hamiltoniano proposto por ele para descrever a

interacao elétron-fonon pode ser escrito como [6]:

Mo qT
ji”——+a)02a aq+2v1/(; e‘q| (aq+a ) 4.9)

onde r e p s@o as coordenadas de posi¢cdo e momento para o elétron, q € o vetor de onda do
fonon, v € o volume do sistema e .# € definido como:

4mou(hay)3/?
(2m0) 1z 7

onde mp € a massa do elétron, @y € a frequéncia do fonon e o € a constante que quantifica o

ME = (4.10)

acoplamento elétron-fonon, sendo definida como 2,

e? ([ my 12 7 1
_e 2 4.11
“ (Zha)o) (eoo £0>’ 10

onde e € a carga do elétron, &) e €. s@o0 as constantes dielétricas para baixas e altas frequéncias,
respectivamente.

Voltando ao Hamiltoniano apresentado em (4.9), tem-se que: o primeiro termo descreve
o movimento de um elétron livre de massa mygp; o segundo termo descreve um conjunto de
osciladores harmdnicos que possuem vetor de onda g e oscilam todos com frequéncia @y; o
terceiro termo descreve a interacao entre o elétron e o fonon.

Em semicondutores polares, como, por exemplo, GaAs, um dos fons da base estd carregado
positivamente, enquanto que o outro estd carregado negativamente. Como visto pela Fig.(4.2)
os fonons dpticos sdo caracterizados pela oscilagdo fora de fase entre os d&tomos da base. Assim,
quando os fons oscilam em sentidos opostos, hd a criacdo de um campo de polarizacdo local.
Este produz um campo elétrico, que € o responsdavel pelo espalhamento dos portadores de carga.
Este tipo de interagdo também € denominado acoplamento polar [8].

Dentro deste quadro, quando um portador de carga € colocado em um meio polarizado ele
¢ blindado. A teoria dielétrica descreve esse fendmeno pela indugdo de polarizagdo ao redor
do portador, e esta inducdo ird acompanhé-lo quando este se movimentar pelo meio cristalino.
O conjunto portador de carga mais polarizagdo induzida pode ser tratado como uma tnica

entidade a qual denomina-se polaron [9].

2 Embora se tenha usado a letra grega o para definir a constante de mola no sistema cldssico, nesta se¢do sua

definicao ¢é diferente.
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5. APLICACAO EM SISTEMAS QUASE-BIDIMENSIONAIS: POCOS
QUANTICOS

Neste capitulo serdo descritas as aplicacdes dos calculos de estrutura eletronica, introduzi-
dos anteriormente, a problemas especificos em sistemas quase-bidimensionais de confinamento
de portadores, em particular em sistemas de pogos quanticos simples e pogos quanticos duplos.

Foram desenvolvidas trés linhas principais de investigacio de propriedades eletronicas e es-
truturais, a saber: (i) Estudou-se os efeitos da orientacdo cristalografica sobre a estrutura eletro-
nica de pogos quanticos. Em particular, investigou-se um sistema de pogos quanticos multiplos
de AlGaAs/GaAs orientados ao longo das dire¢des cristalograficas [100] e [113]. Utilizando
o método k - p foi possivel incluir efeitos de strain e da temperatura no célculo da estrutura
eletrOnica dos pocos quanticos €, assim, fazer uma comparacio entre as duas diferentes ori-
entagdes cristalogréficas consideradas. (ii) Estudou-se a dindmica de relaxacdo de spin em
um pog¢o quantico simples de AlGaAs/GaAs orientado ao longo da dire¢do [110] submetidos
a campo magnético aplicado paralelamente a direcao de crescimento do pogco. A partir desta
dindmica foi possivel obter, teoricamente, o grau de polarizacdo circular em fun¢do do campo
magnético. (iii) Estudou-se os efeitos sobre a estrutura eletronica da aplicacdo de um campo
magnético orientado perpendicularmente a dire¢do de crescimento de pogos quanticos simples
e duplos infinitos de AlGaAs/GaAs. Foram desenvolvidas ferramentas tedricas para a analise

das modifica¢cdes da estrutura eletronica.

5.1 Pogos Quanticos Tensionados

Como descrito no Capitulo 3, um filme epitaxial que apresenta um descasamento de rede

com seu substrato sofrerd uma deformacdo biaxial uniforme &, = €,, = g definida como:

g ==-1, (5.1)
l

onde ay e a; sao, respectivamente, os parametros de rede do substrato e do filme epitaxial depo-

sitado sobre o mesmo. Com o avango das técnicas de crescimento por epitaxia as nanoestruturas
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semicondutoras passaram a ser crescidas ndo apenas sob substratos orientados ao longo do plano
convencional {100}, mas em planos cristalinos com altos indices de Miller como, por exemplo,
o plano (113). Dessa forma, a obtenc@o do tensor de strain nestes planos torna-se crucial na
investigacdo dos sistemas em estudo.

Para as direcdes de interesse, [100] e [113], os elementos do tensor de strain sio dados por':

Direcéo [100]:

8” 0 0
€= 0 g 0 (5.2)
_2012
0 0 -8
onde se pode definir: €, = &, = —ZCC—IIIZSH.
Direcéo [113]:
/
SH 0 &,
€= 0 g 0 (5.3)
!/ !/
g, 0 g,
onde
e —g — _198c%1—45c11c12—374CIIC44—153c%2+124CIZC44—44c§48
2z CL 11(9¢3,+9¢11¢12+9¢1 1caa— 1863, —3hcrpcas+acd,) I
(5.4)
8/ o 8/ . _12\/§ 11(,‘%1+2611(212—22611044—136%2—266126‘44
xz T Cmx T %13 T

11 (96‘%1+9C11612+9CIIC44—]8C%2—34C12644+4Ci4) Il

Portanto, os elementos do tensor de strain ficam definidos, exclusivamente, pelas componentes
do tensor de elasticidade c11, c12 € c44, proprias de cada material, e pela componente no plano,
g do tensor de strain, definida pela Eq.(5.1).

As Equacdes (5.2) e (5.3) mostram, de forma clara, a complexidade assumida pelos dois
elementos do tensor de strain conforme os indices de Miller assumem valores ndo convencio-
nais. Outro fator importante que também pode ser usado para modular o valor das componentes
do strain é a concentra¢do dos materiais bindrios que compdem uma liga terndria. Se o material
depositado sob o substrato for do tipo: A;_,B,C, onde x € a porcentagem do material B na liga,
este se torna um novo parametro de ajuste. Como visto na Fig.(3.1), o valor de x interfere na
constante de rede da liga terndria, que por sua vez modula o valor de g, alterando as outras
componentes do tensor.

Da mesma forma que o tensor de strain depende da direcao cristalografica (direcao de quan-

tizacdo), o Hamiltoniano de Luttinger e o Hamiltoniano de Bir-Pikus também o dependerio,

! Para detalhes do célculo vide apéndice B.
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uma vez que a banda de valéncia apresenta auto grau de anisotropia com a dire¢do cristalo-
grafica. Logo, antes de proceder com o cdlculo da estrutura de bandas, é necessario obter os
elementos das matrizes destes dois Hamiltonianos nas dire¢des [001] e [113]. Reescrevendo

estes dois Hamiltonianos na forma:

P+ 2 -7 Ay, 0
Hy — P — 21 0 48 5.5)
PL-2. S
DL+ 2L
Ppp + Zpp —7Bp Epp 0
. Ppp — Ppp 0 Kpp 7 (5.6)
Ppp— Zpp IBP
Ppp + Zpp

onde os indices “L” e “BP” apenas rotulam os elementos das duas matrizes.
Para as dire¢des de interesse, [001] e [113], os elementos das matrizes de Luttinger, na
representacio k, e Bir-Pikus sdo dados por?:

Dire¢ao [100]:

Luttinger
P2 =5nFep)k+in+ Yz)kﬁ,
S =V3pk_k, (5.7)
T = -2 — Lyskd,
Bir-Pikus

Ppp+ Dpp = %[ﬁl (26‘” —I—SL)] zl:ﬁz(SH — SL),
Fgp =0, (5.8)

%BP =0.

2 Para detalhes do cilculo vide apéndice C.
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Diregao [113]:

Luttinger

P2, =5n+ 2Y57:64)kﬁ + 310 F ¥57:64) K2 £ S5 Vs [— 6V 2hkiky + (K2 — K2)],
1=V 3Wsask_k, + 51— 12V2(kE — 42 +K2)] = 32k 1k, +21V/2K3, (5.9)

L=~ posik: + 22 v (120 2k k — 4(k2 +2K2 — 2172k 1k, — 24k2)),

Bir-Pikus
Pyp+ Dpp = §(26)+ € )B1 £ (g — &) Bsrea F 452 Bsel5,
Sap = 3Psrsaels — B4 (e — )P, (5.10)
Xpp = —2\/§[9\/§813 + S(SH — 8i)]ﬁ5
onde
=k k2, K =k+ky, ke =keEiky, k=—iV, (5.11)
’}/5 = —Y3EY2’ ’}_/ 3+Y27 ’)/np = —nYZIZYZ 5 (512)

sendo Y1, 7> € 3 os parametros de Luttinger. Para os elementos da matriz de Bir-Pikus tem-se

que:
ﬁ5 - ﬁ3 52 B = ﬁ3—5ﬁ27 n:p — n—ﬁzigﬂz 5 (513)
Bi=2a,, Pr=6 P3s=5 (5.14)

Com as matrizes Hamiltonianas obtidas para as dire¢des [001] e [113], basta agora obter as
autofungdes que descrevam, de modo satisfatério, a banda de valéncia.

O sistema de interesse constitui-se um po¢o quantico multiplos de GaAs com barreiras de
AlGaAs. Pelas barreiras entre os pogos serem espessas, utilizar-se-4 as autofuncdes de um
po¢o quantico infinito para simular a estrutura eletronica dos pogos multiplos, o que é uma
aproximagdo razodvel. Por conseguinte, na aproximac¢ao de funcdo envelope, as autofungdes
sdo obtidas por meio de uma somatdria do produto entre as fungdes de Bloch, u,(r), e funcdes
envelope com diferentes paridades, fl-("), tal que:

PR

(1) = fé(")un(r) — 7 {\/Lizwsin (kzz)} up(r) (5.15)
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onde L,, é a largura do poco quantico, A € a drea da interface do poco e o indice n indexa os
estados da banda de valéncia. No poco infinito supde-se que as fungdes envelope se anulem fora
da regido do poco, o que implica que a componente z do vetor de onda do bulk fique restrita
a valores dados por: k, = ¢r/L,, com ¢ = 1,2,3,.... Portanto, definidas as autofunc¢des do

problemas, basta resolver a equacao de autovalores:

([HL—l—[HBP)l//n(I') :éanl[/n(l‘) (516)

para se obter a estrutura eletrénica dos pocos quénticos orientados ao longo das dire¢oes [001]

e [113].

Resultados e Discussdao

A aplicacido da metodologia descrita acima foi motivada por resultados experimentais dis-
poniveis, que indicavam diferencas importantes da modulacao da estrutura eletronica de pocos
quanticos sob tensdo, segundo diferentes direcdes cristalograficas. O sistema em andlise con-
siste de pogos quanticos mdltiplos de AIGaAs/GaAs crescidos por MBE em um substratos de
GaAs orientados ao longo das dire¢des [001] e [113](A). A nanoestrutura crescida ao longo da
dire¢dio [001] é composta por pogos quénticos de GaAs, com espessura de (55 +2 A), separa-
dos por barreiras de AIGaAs, com espessura de (285 + 11 A), e concentra¢do de aluminio de
(0.361+0.01). Para a dire¢do [113](A) a nanoestrutura é composta de pogos quénticos de GaAs,
com espessura de (52+ 1 A), separados por barreiras de AlGaAs, com espessura de (256+5 A),
e concentrac¢do de aluminio de (0.3340.01). Dada a largura das barreiras é plausivel supor que
0s pocos estejam eletronicamente desacoplados. Assim, justifica-se a aproximagdo de barreiras
infinitas nas simulacdes da estrutura eletronica.

Na Figura (5.1) € mostrado o espectro de fotoluminescéncia (PL) dos dois sistemas de pogos
quanticos para vdrias temperaturas, bem como a diferenca em energia entre os picos de buraco
pesado (HH) e buraco leve (LH) em funcdo da temperatura.

Até 90 K os espectros de PL sdo caracterizados por um unico pico, atribuido a transi¢ao
elétron-buraco pesado. Acima de 90 K aparece um ombro, proveniente da transicao elétron-
buraco leve [1]. A tarefa tedrica proposta para este problema constitui-se em elucidar as razdes
para este comportamentos contrastantes entre as duas curvas da Fig.(5.1-c).

Ainda pela andlise da Fig.(5.1-c) fica evidente que o aumento da temperatura provoca mu-

dangas significativas na estrutura de bandas dos dois conjuntos de amostras, ocorrendo de modo
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Fig. 5.1: Espectro de PL para diferentes temperaturas das amostras de (a) pocos quanticos multiplos de
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)
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AlyGagsAs/GaAs com (5542 A) de espessura crescida ao longo da direcio [001]. (b) Pogos
quénticos multiplos de Al33GagrAs/GaAs com (5242 A) de espessura crescida ao longo da
diregdo [113]. A intensidade de excitagdo do laser foi de 16 W /cm?. (c) Dependéncia com a
temperatura da diferenga absoluta, em energia, dos picos de buraco pesado (HH ) e buraco leve

(LH),

LH HH
El _El

, para as dire¢des [001] e [113].

distinto para as dire¢oes [001] e [113]. Acima de =~ 100 K, temperatura a partir da qual o pico
de buraco leve fica mais evidente, a diferenca |E ILH —-F fl H | para a direcdo [001] permanece pra-
ticamente constante, entretanto, para a dire¢do [113] hd um aumento significativo da diferenga
EF — EHH quando comparado ao caso [001]. Como as duas amostras possuem caracterfsti-
cas semelhantes, tal como largura do poco e concentragdo e aluminio, as quais, por si s6, nao
seriam suficientes para justificar a diferenca de comportamento mostrada na Fig.(5.1-c), faz-se
necessdrio a investigacdo de fatores estruturais da amostra, fundamentalmente ligados ao “em-
pilhamento” das camadas atdmicas e suas ligagdes, que sdo diferenciadas para as dire¢des [001]
e [113] [Fig.(5.2)].

Para estudar os efeitos estruturais das duas amostras de pocos multiplos, duas amostras de
pogos quanticos simples de AIAs/GaAs, com as mesmas larguras das amostras reais, foram si-
muladas por colaboradores por meio da dindmica molecular. A Figura (5.2) mostra o esquema
de crescimento dos pogos miiltiplos ao longo das dire¢des de crescimento [001] e [113]. Os pa-

rimetros de rede dos materiais GaAs e AlAs, extrapolados para 0 K, sdo: 5.64162 A e 5.6524 A
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[2], respectivamente. Embora sejam muito préximos, ainda assim, quando hd o crescimento da
nanoestrutura, ocorre o descasamento de rede na interface do poco quantico, fazendo com que

apareca stress nas interfaces entre os materiais A/As e GaAs.

—> [001]

Sad i e d e i so9Cs
‘a SRR (o
(«ﬂ q o g d dldgdiugugs et
‘ R e e e
ChlhlH b adede ':q_d.d‘“ig;d:
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B w*if*’?fbbbbﬁiiifi%%”iiza i ®)

—> [113]

Fig. 5.2: Visualizac¢do da estrutura atdbmica dos pocos quinticos crescidos via dindmica molecular. Os
pontos pretos representam atomos de Al, os pontos brancos dtomos de As e os pontos cinzas
atomos de Ga. (a) Pogo quéntico orientado ao longo da dire¢do [001] com 56.2 Ade espessura.
Os eixos x, y e z estdo orientados paralelamente as diregdes [100], [010] e [001], respectivamente.
(b) Pogo quéntico orientado ao longo da diregdo [113] com (56.0 A) de espessura. Os eixos x,

y € z estdo orientados paralelamente as dire¢des [332], [110] e [113], respectivamente.

Dos resultados provenientes da dindmica molecular foi possivel obter as componentes do
tensor stress nas interfaces do pogo quantico. Para a estrutura mostrada na Fig.(5.3-a), orientada
ao longo da direcdo [001], sdo mostradas as seis componentes do tensor de stress. Por esta figura
fica claro que na regido central do pogo quantico apenas as componentes 71| € Tx> sdo diferentes
de zero (= —0.23 GPa). Ja nas interfaces o stress, para as mesmas componentes, pode chegar a
atingir £3 GPa. A Figura (5.3-b) mostra o mesmo esquema, porém, com a estrutura orientada
ao longo da diregdo [113]. Similarmente a direcdo [001], na regido central do pogo apenas as
componentes Tj| € Ty apresentam valores diferentes de zero: ~ —0.25 GPa e ~ —0.28 GPa,
respectivamente. Ja nas interfaces o stress, para as mesmas componentes, pode chegar a atingir
+4 GPa. Este resultado mostra que o pogo orientado ao longo da diregdo [113] é mais sensivel
ao stress nas interfaces do pogo quantico.

Para analisar os efeitos que o stress gera na estrutura eletronica da nanoestrutura fez-se um
calculo k - p com strain incorporado. Utilizando a equagdo de autovalores (5.16) juntamente

com a fun¢do envelope dada por (5.15), foram simuladas as estruturas eletronicas em fun¢do do
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Fig. 5.3: Visualizagdo das componentes do tensor de stress, T;;, ao longo da dire¢@o de crescimento dos

pogos quanticos: (a) [001] e (b) [113].

strain para pogos quanticos infinitos de GaAs, orientados ao longo das dire¢des [001] e [113].

Os resultados sdao mostrados nas Figs.(5.4-a) e (5.4-b). Os parametros do GaAs, necessdrios

para a simulagdo, foram retirados da Ref.[2].

Energia (meV)

(a) ' | 5] [b) ' ' ~0
_ION /_10
1] 1 r —HH1 1-20

[001] | GaAs | — HHI [113] | GaAs | -- HH2 .30
301 -- HH2 e ~—LHI .49
-.-.LHI1 S <

“A0F ~ 1 Bt SR
_—Q“‘—--,§__ :5_2_%__________-_-—;\"'-60
-50 ; ' ' ' - .70

0,00 003 006 009 000 003 0,06 0,09
g (0)

Fig. 5.4: Dependéncia da estrutura de bandas com a componente in-plane € do strain para as dire¢oes:

(a) [100] com 55 A de espessura e (b) [113] com 52 A de espessura.

Pela figura pode-se inferir que o efeito do strain no poco quantico orientado ao longo da

direcdo [113] é mais pronunciado do que aquele presente no pogo quintico orientado ao longo

da dire¢do [001]. Essa modificagdo drastica que ocorre na estrutura de bandas advém dos ele-

mentos ndo-diagonais do Hamiltoniano de Bir-Pikus. Estes, para a dire¢do [113], Eq.(5.10),

sdo diferentes de zero, enquanto que para a dire¢do [001], sdo nulos, Eq.(5.8). Os termos nio

diagonais sdo responsdveis por acoplar diferentes estados da banda de valéncia, logo, como

evidenciado pela Fig.(5.4), o sistema crescido ao longo da dire¢do [113] apresenta uma grande

sensibilidade a variacdo do strain no plano.
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Outro fator importante a ser considerado é o aparecimento da componente €], nos elementos
Ppp + Zpp do Hamiltoniano orientado ao longo da dire¢do [113]. Esse termo é responsdvel
por afastar ou aproximar, em energia, os estados da banda de valéncia. Quando os estados estdo
mais proximos o acoplamento entre eles torna-se mais efetivo.

Baseado no célculo dos estados da banda de valéncia como funcdo do strain in-plane

[Fig.5.4], foi possivel obter a dependéncia da diferenca ‘ElLH — Ef{H

, para as orientagdes [001]
e [113], em fungdo de €. O resultado € mostrado na Fig.(5.5-a). A caracteristica predominante
nesta figura é o crescimento monotonico da diferenca |EF — Ef"#| para a dirego [113], en-
quanto que para a dire¢do [001] tal a diferenga é praticamente constante. Esse comportamento
contrastante das duas curvas € principalmente devido ao aparecimento do elemento £{; do ten-
sor de strain no termo Pgp + Zpp [Eq.(5.10)]. Ainda na Fig.(5.5-a), observa-se que quando o
valor do strain paralelo é de ~ 0,037% ocorre um cruzamento entre estas duas curvas. Com o
proposito de investigar este ponto de cruzamento, onde os efeitos da tensdo nos dois sistemas
sdo equivalentes, foi feito um célculo da posi¢ao deste ponto de cruzamento, para cada valor de

€|, em fungdo da largura do pogo quantico, Fig.(5.5-b).

e oD T 0,06
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= 50__[113]52/& Q
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= 40+ ~
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Fig. 5.5: (a) Dependéncia da diferenga |EL¥ — Ef | com o g. (b) Dependéncia do ponto de cruzamento

em fungdo da largura do pogo quantico e do g)|.

Como pode ser observado pela Fig.(5.5), a medida que a largura do po¢o diminui o ponto
de cruzamento ocorre para valores de g cada vez maiores. Este comportamento advém do
fato de que, conforme a largura L,, do poco é reduzida, o strain necessario para compensar o
deslocamento dos estados da banda de valéncia deve ser maior. Em contrapartida, conforme
a largura L,, do poco é aumentada, os termos .“gp ¢ Zpp [Eq.(5.10)], responsaveis pelo aco-

plamento dos estados da banda de valéncia, se tornam mais efetivos no acoplamento, e o valor
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de g, necessario para compensar o deslocamento dos estados de buraco, torna-se menor. Por
conseguinte, a Fig.(5.5-b) caracteriza o balango entre a variacdo de g e L,, competindo pela
variacdo da posi¢do relativa dos estados da banda de valéncia.

Comparando as Figuras (5.5-a) e (5.1-c) observa-se comportamentos similares. Portanto, é
de se esperar que haja alguma dependéncia funcional do tipo: g = g (T). Para expressar tal
dependéncia € necessario obter uma relagdo funcional entre a constante de rede dos materiais
AlGaAs e GaAs com a temperatura: a = a(T). Na Fig.(5.6) é mostrada a dependéncia do
parametro de rede do GaAs [3] e do AlGaAs [4] com a temperatura. Para obter a relagdo
funcional a = a(T') foram ajustados dados experimentais utilizando-se um polindémio de grau
trés:

a(T) =ag+a\T +ayT* + a3T3, (5.17)

onde os coeficientes ag, aj, ax € a3, obtidos por meio dos ajustes mostrados na Fig.(5.6), para

os materiais GaAs e AlGaAs, sao mostrados na Tabela 5.1.

5,6554 1 . r r r . , - , - — 5,659
© Dados Exp. o© i
5,6552 Ajuste Pol inomial Ao Pel ingumial 15,658
< 5.6550 () 15,657
S ,
5,6548 1 15,656
GaAs Al ,,Ga As
5,6546 ' 5,655

0 50 100 150 200 250 300 50 100 150 200 250 300

Temperatura (K)

Fig. 5.6: Dependéncia do pardmetro de rede do (a) GaAs e (b) AlGaAs com a temperatura. Os dados

experimentais foram ajustados por um polindmio de terceiro grau.

Uma vez obtida a dependéncia a(T'), basta reescrever a Eq.(5.1) como:

_anGaas(T)

£||(T) = aGgAg(T) —1, (5.18)

onde ap;Gaas(T) € acaas(T) sdo dados pela Eq.(5.17).
Utilizando &(T') como input para o método k - p, foi possivel simular a estrutura eletronica
em funcdo da temperatura para os pogcos quanticos infinitos de GaAs orientados ao longo das

dire¢des [001] e [113]. Os resultados sdo mostrados na Fig.(5.7).
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Tab. 5.1: Coeficientes que descrevem a dependéncia do pardmetro de rede com a temperatura do GaAs

[3] e do AlGaAs [4].

coe ficiente €4l GaAs Aly32Gag 68As
ao(A) 5.65485 5.65574

a;j(1073AK 1) -0.247485 -1.30541

ar(1077AK~2) 0.230188 1.65932

az(10710AK3) -0.309327 1.65932
M @ ® 40
> -15¢ 1 | — HHI {-20
g -20F [001] S5A {1 4 [ [113] 52A HH2 | _3
~ -25¢ HH2 e :_.LHl 40
230 e—elHl | | T
%‘3 350 | GaAs 1 | | GaAs -50
o -40f i -60
4

T e FF U o .9
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Fig. 5.7: Dependéncia da estrutura eletronica dos pogos quanticos com a temperatura para as diregdes:

(a) [001] com 55 A de espessura e (b) [113] com 52 A de espessura.

Comparando a estrutura de bandas para os pogos ao longo das dire¢des [001] e [113] fica
evidente a sensibilidade que a orientac@o [113] apresenta com a temperatura. Tal sensibilidade
nada mais € do que um reflexo do efeito do strain atuando sobre o sistema. Embora a variagao
do parametro de rede com a temperatura seja da ordem de 10734, esta ja é suficiente para
causar modificagOes significativas na estrutura eletronica do sistema. Analisando as Figs.(5.4-
b) e (5.7-b) vé-se que os estados mais sensiveis a temperatura sao o primeiro estado de buraco
pesado (HH 1) o primeiro estado de buraco leve (LH1).

A dependéncia do pardmetro de rede com a temperatura, a(T), faz com que: 0.012% <

EH(T) < 0.058%. Desse modo, uma pequena variagdo no parametro de rede, da ordem de
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1073A, j4 é suficiente para produzir uma varia¢io acentuada no pardmetro €|, 0 qual, por sua
vez, causa mudancgas drésticas na estrutura eletronica do poco quantico de GaAs orientado ao
longo da direcdo [113]. Pela discusséo feita até aqui fica evidente que a validade do cdlculo
da estrutura eletronica em funcdo da temperatura depende da acuricia da relagdo funcional
a = a(T), obtida a partir de dados experimentais para o GaAs e AlGaAs.

A partir da Fig.(5.7) € possivel construir a dependéncia com a temperatura da diferenca

|E{‘H — Efl H | Os resultados sao mostrados na Fig.(5.8). Analisando esta figura € possivel notar
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Fig. 5.8: Em (a), (b) e (c) € mostrado o célculo tedrico da diferencga ElLH — Ef’ H| com a temperatura para

diferentes larguras de pocos quanticos infinitos de GaAs.

que as curvas mostradas possuem comportamento similar as curvas experimentais mostradas na
Fig.(5.1-c). Além disso, o ponto de cruzamento apresenta forte dependéncia com a largura dos
pogos, evidenciando o efeito competitivo entre a largura L, e o strain €| pela posi¢do relativa
dos estados de buraco, ja discutido.

Portanto, € razodvel atribuir o comportamento descrito por ‘E ILH —-F fl H ‘ em func¢do da tem-
peratura, T, para o sistema de pocos quanticos mdltiplos de AlGaAs/GaAs orientados ao longo

da direcéo [113], como sendo, em grande parte, devido ao strain presente no sistema.
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Conclusao

A partir dos cdlculos de estrutura eletronica com diferentes configuragdes foi possivel eluci-
dar a natureza de resultados experimentais de fotoluminescéncia, os quais mostraram um forte
contraste na dependéncia, com a temperatura, da diferenca, em energia, entre o primeiro estado
de buraco leve e primeiro estado de buraco pesado, em sistemas de pogos quanticos multiplos
de AlGaAs/GaAs orientados ao longo das dire¢des cristalograficas [001] e [113].

Cdlculos de dinamica molecular revelaram, por meio do comportamento do tensor de stress,
que estruturalmente os pogos quanticos orientados ao longo da dire¢do [113] sdo mais propensos
a sofrerem stress nas interfaces quando da sua formacao.

Utilizando os Hamiltonianos de Luttinger e Bir-Pikus, foi possivel obter a estrutura ele-
tronica de pogos quanticos infinitos de GaAs ao longo das duas direcdes cristalograficas em
questdo. A partir destes célculos pode-se inferir que o contraste da resposta Optica observado
pelos dados experimentais advém da alta sensibilidade que os pocos quanticos orientados ao
longo da dire¢do [113] apresentam com temperatura e strain.

Este resultado é importante, pois, controlando externamente a diferenca, em energia, entre
os estados de buraco leve e buraco pesado seria, em principio, possivel modulé-la para indu-
zir mecanismos de acoplamento entre os estados, por exemplo via fonons 6pticos (LO). Este
processo pode ser possivel se a diferenca, em energia, entre os estados de buraco leve e buraco
pesado for a energia correspondente a energia do fonon (hwpp ~ 36 meV GaAs). Além disso,
esta andlise pode ser estendida para outros sistemas nanoscépicos [5], dando continuidade a

esta linha de pesquisa, tanto por empenhos tedricos como experimentais.
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5.2 Estrutura Eletrénica com Campo Magnético Externo

Até o momento ndo se discutiram os efeitos oriundos da presenca de campos eletromagné-
ticos externos sobre a estrutura eletronica. Assim, discutir-se-4 o efeito gerado por um campo

magnético externo aplicado a nanoestrutura.

X

A 00 00

v
]

—

L

w

y

Fig. 5.9: Esquema ilustrativo de um pog¢o quantico simples infinito com campo magnético aplicado ao

longo da direcdo de crescimento, z.

Supondo que o campo magnético esteja aplicado ao longo da direcdo z (Fig.5.9), a qual
coincide com a direcdo de crescimento da nanoestrutura, resulta que o efeito exercido por este
sobre os portadores de carga se da apenas no plano-xy, perpendicular a direcao z. Dessa forma,
os potenciais provenientes do campo magnético e do confinamento geométrico da nanoestrutura
s@o independentes, logo o problema € separdvel em dois: um no plano-xy e outro ao longo da
direcdo de crescimento z.

Ao longo da direcdo de crescimento, o potencial de confinamento fica definido pela geome-
tria da nanoestrutura. Sendo o sistema em andlise um pogo quintico simples de AlGaAs/GaAs,
as autofuncodes de um poco infinito, dadas pela Eq.(5.15), descrevem de maneira satisfatoria o
problema. J4 no plano-xy o problema se reduz ao problema de um oscilador harménico [6, 7],
cujas autofungdes sdo bem conhecidas, e podem ser dadas por [8]:

n-m

_r 2
2 cpln—m| r iln—
€ Mbgmin(n,m) (2_612)) el|n m|’ (5.19)

onde . designa as fungdes polinomiais generalizadas de Laguerre e ¢, = \/fic/eB é o compri-

mento magnético.
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Dessa forma, na aproximacao de fun¢do envelope, a base de fun¢des que descreve o sistema
¢ uma combinagdo das fungdes que descrevem os niveis de Landau no plano-xy, expressas em
coordenadas polares (r,0), as fungdes de um pogo quintico infinito ao longo da diregdo de
quantizagdo z e as funcdes de Bloch.

Para introduzir os efeitos do campo magnético externo na aproximacgado Kk - p € necessario

fazer a seguinte substituicao:

A
kK= —iV—sk=— —iV+;— (5.20)
C

onde A € o potencial vetor, o qual relaciona-se com o campo magnético por meio da relacdo B =
V x A. Utilizando o fato do sistema no plano-xy se apresentar como um oscilador harmonico, é

possivel reescrever ky, ky € k; como:[9]

reBNL2 A
ky =1 (£2) / (a—a"), (5.21)
k= —ig,

onde d e d' sdo os operadores de criacio e aniquilagio.

Além das mudangas na estrutura dos elementos da matriz de Luttinger, é preciso considerar
o efeito Zeeman dos portadores. Na presenca do campo magnético hd a quebra da degeneres-
céncia dos estados de spin up e spin down nas bandas de conducao e valéncia. Por ser um termo
diagonal [10], sua inclusdo na matriz Hamiltoniana se torna imediata, de forma que esta passa

ater agora a forma:

PL+21+3 (k+5q)ho. -7 AL 0

b ZQL—QL-I-%(K’-Q-%Q)FLCOC 0 K748
L=

@L*,@L*%Oﬁkiq)hwc S

P1+2.-3 (k+3q)ho,
(5.22)

onde ) + 2;, .7} e % sao dados pela Eq.(5.7), porém com k,, k, e k; dados pela Eq.(5.21) e
ho, é a frequéncia ciclotronica, com @, = eB/(m*c). K e ¢ sdo dois novos pardmetros desco-
bertos por Luttinger [10] e, da mesma forma que 7, 7> € 3 sdo constantes e caracteristicos de
cada material. A forma matricial explicita das matrizes Hamiltonianas na presenca do campo

magnético, utilizadas nessa secdo, estdo reportadas no Apéndice E.
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Dindmica de Spin em Pog¢os Quanticos com Campo Magnético Externo

Devido a modulagdo do desdobramento dos estados de spin com o campo aplicado, a ocu-
pacdo destes também serd afetada. Experimentalmente este efeito pode ser confirmado usando
a emissao de luz circularmente polarizada.

Para simular a ocupacdo relativa dos estados de spin foi implementado o seguinte modelo

dindmico para a relaxagdo de portadores [11, 12], dado por:

AE

Y T TR
P+_’C+TS 7, ¢

: (5.23)
AE

—n-_ny N, RT
P—_r rs+rse

onde P; e P_ sdo as taxas de geragdo de spins, ny e n_ sdo as ocupacoes dos estados de spins
de maior e menor energia, respectivamente, T € Ty S0, respectivamente, os tempos de recom-
binacdo oOptica e de relaxacdo de spin, T € a temperatura e k; € a constante de Boltzmann. O
spin-splitting, AE = E, — E_ > 0, se obtém por meio da diagonalizacdo da Matriz de Luttinger
(5.22).

Em termos da ocupagao relativa dos estados de spin, ny e n, o grau de polarizagao circular

(Degree of Circular Polarization—-DCP) pode ser dado por:

(-%)_(F-7)
DCP="—tL =T 1L (5.24)
(F+%) GF+3)
Considerando as taxas de geracdo de spins iguais, P, = P_, tem-se que:
ey
AEy| e AT —1
DCP = 2
c |AE; | eyl 6:29)

(1+%)+e B
onde AE;| € o desdobramento de Zeeman. Estas equagdes, da forma como foram construidas,
permitem a inversdo do sinal do DCP. Outro fator importante a ser considerado € a hibridizag¢ao
dos estados da banda de valéncia com o campo magnético. Se estd for levada em conta sera
|2

necessdrio fazer a seguinte substituicdo: ny/7 = |C1(B)|"n4/7, uma vez que o estado ndo é

mais puro [8]. Essa consideragdo gera corre¢does no DCP.
Resultados e Discussdo

O sistema em andlise consiste de um pogo quintico de Aly3Gag7As/GaAs crescido por

MBE sobre um substrato de GaAs orientado ao longo da dire¢do [110]. O pogo quéntico de
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GaAs possui espessura nominal de 18.2 nm e as barreiras de Aly3Gagp7As possuem espessura
nominal de 150 nm. Na Figura (5.10) sdo mostrados os espectros de magnetofotoluminescéncia
(MPL) para as emissdes com polarizacdo 6 e 0~. A Figura é caracterizada por dois picos
bem definidos em 15 7', e vao perdendo a definicio conforme o campo vai diminuindo de
intensidade. Estes dois picos foram identificados: (i) pico de menor intensidade atribuido a
emissao de X~ (trion carregado negativamente). (ii) pico de maior intensidade atribuido a
emissio de X (éxciton neutro) [8]. Além disso, para os dois picos, 2 medida que a intensidade
do campo magnético é aumentada, de O 7 para 15 T, os picos se deslocam para regides de maior
energia, como era de se esperar. Neste trabalho serd analisado e discutido apenas o complexo

x°. 0 complexo X~ estd analisado na Ref. [8].
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Fig. 5.10: Espectros de MPL para diferentes valores de campo magnético a 2 K e com poténcia de exci-

tacdo de 5 nW: (a) emissdo com polariza¢io o e (b) emissdo com polariza¢io o~ .

A partir da Fig.(5.10) foi possivel extrair, em fun¢do do campo magnético B, o desdobra-
mento Zeeman, AE; |, que ¢ a diferenca, em energia, entre os picos com emissdo 6+ e 6~ para
cada valor de campo, e DCP, definido como:

I(cT)—1I(c7)

ber= I(ot)+1(c™)’

(5.26)

onde /(oT) e I(c™) sdo as intensidades integradas do complexo excitonico X" para cada valor
de B. Os resultados sao mostrados na Fig. (5.11). Observa-se que tanto para o desdobramento
Zeeman como para o DCP ha uma inversao de sinal com o campo magnético B. No caso do
AE; | ainversdo ocorre em B ~ 10.5 T', ja para o DCP ocorre para B~ 13.5T.

A partir destes resultados, a tarefa tedrica consiste em elucidar as razdes para estas inversoes
de sinal, e por qual motivo os valores de campo onde estas inversdes acontecem diferem para o

DCPeo AETi'
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Fig. 5.11: (a) Zeeman splitting do complexo excitonico X° em funcdo do campo magnético aplicado. (b)

DCP do complexo exciténico X° em funcdio do campo magnético aplicado. Os dados foram

extraidos dos espectros da Fig.(5.10).

Com isso em mente, foi feito um célculo k - p simulando um pog¢o quantico infinito de GaAs
orientado ao longo da direcéo [110] e com campo magnético aplicado ao longo da dire¢do de
crescimento da amostra. Para efeitos de comparacao, foi feito o mesmo calculo para um pogo
similar, porém orientado ao longo da dire¢do [100]. Os resultados sdo mostrados na Fig.(5.12).
Os pocos simulados tém 30 nm, pois, como a base utilizada para expandir os autoestados sdo a
de um poco infinito, as larguras do po¢o nominal e do poco infinito precisaram ser ajustadas, de
forma que o pogos simulado equivale ao pogo e largura nominal 18.2 nm. Pela figura fica bem
evidente que, para os dois pog¢os simulados, o desdobramento Zeeman do buraco € o responsavel
pela inversdo do sinal do desdobramento Zeeman total.

O fato da banda de valéncia ter maior peso no comportamento do desdobramento Zeeman
advém da hibridizacao que os estados sofrem com o campo magnético. Abaixo sdo escritas as

fungdes de estado para o elétron e o buraco [8]:

Vi) ~ It (527)
‘wfh> ~ |hh ) (5.28)
i) CLlI )+ Colih )+ Caih L)+ Calhh ), (5.29)
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Fig. 5.12: Desdobramento Zeeman do estado fundamental para elétron, buraco e o total, o qual corres-

ponde ao complexo X°. As linhas sélidas sio referentes ao poco orientado ao longo da direcdo
[110], j4 as linhas tracejadas-pontilhadas sdo referentes ao pogo orientado ao longo da direcdo

[100]. No célculo ndo se levou em consideragio os efeitos da interagdo de Coulomb.

onde

l[/?( ¢)> e ‘ l//?(h“> sdo as fungdes que denotam o estado fundamental para elétrons e buracos
com spin-up (1) e spin-down (]), e sdo escritas, dentro da aproximacdo de funcio envelope,

comao:
M,n,m> :fg(Z)Q)n’m(r,e) |I/t> (530)

onde fy(z) estd dada em (5.15), @ n(r,0) estd dada em (5.19) e |u) sdo as fungdes usuais de
Bloch: [s 1), [s ), |kh 1), |hh ), |Ih 1), |Ih ]), dadas pela Eq.(2.38).

Assim, de acordo com (5.27), conforme o campo magnético vai ficando mais intenso o
estado ‘w¢h> vai se tornando mais hibridizado e menos puro em seu caréter. Por conseguinte,
os coeficientes C;, que pesam o cardter dos demais estados na fungdo ‘ l//{’h>, passam a apresentar
uma dependéncia com o campo magnético: C; = C;(B).

A partir da obten¢do tedrica do desdobramento Zeeman, AE;|, € possivel obter o DCP
por meio da Eq.(5.25). Entretanto, como discutido anteriormente, a hibridizacdo dos estados
da banda de valéncia com o campo magnético € relevante na descri¢do fenomenoldgica do
problema, e deve ser considerada. L.ogo, para que esta seja incorporada a Eq.(5.25), € necessario
2

fazer a seguinte substituicao: ny /7 = |C;(B)|“n4 /7, uma vez que o estado ndo é mais puro.
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A Figura (5.13) mostra o cdlculo teérico do DCP em funcdo do campo magnético para
vdrios valores de 7;/7. Como pode ser inferido, o efeito da hibridizagdo mostra-se relevante
a medida que o campo magnético aumenta a intensidade. E possivel observar, também, que o
comportamento do DCP ¢ influenciado pelo sinal do desdobramento Zeeman, uma vez que a
inversdo dos estados de spin muda a ocupacao relativa dos estados ‘w?h> e ‘l//fh>

Outro ponto importante a ser considerado é o conjunto de valores 7,/ utilizados. Na Fi-
gura (5.13) ndo houve pretensdo de se fazer um ajuste dos dados experimentais, mas, apenas
elucidar, qualitativamente e ndo quantitativamente, o comportamento dos dados experimentais
e a fenomenologia do problema. Nesse intuito, para uma melhor compreensao do significado

relativo da relagdo 7;/7, foram utilizados vdrios valores para esta relac@o.

30 - . - .
20
10
0

DCP (%)

B (T)

Fig. 5.13: Célculos teéricos do DCP para o complexo excitonico X°, tomando vérios valores de T;/7.

A curva pontilhada denota o cdlculo sem considerar a hibridiza¢do da banda de valéncia, en-

quanto que as curvas s6lidas levam em conta a hibridizagao.

Para uma dada temperatura 7, a natureza predominante dos processos de relaxacao de spins
depende de algumas propriedades do sistema como, por exemplo, densidade efetiva de portado-
res e largura do poco quantico, afetando diretamente o valor de 7;. Se for tomado, por exemplo,
um valor de T = 0.3 ns [13], a relagdo 7,/7, para os valores utilizados na Fig.(5.13) fornece:
T, =3ns, T, =1.5ns, 7, =09 ns, 7, = 0.6 ns e 7, = 0.3 ns. Sob diferentes condi¢des de den-

sidade de elétrons, encontra-se na literatura valores que estdo dentro desta faixa: 7, ~ 0.3 ns
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[14, 15] e 1, = 1.0 ns [16]. Além disso, de acordo com a estrutura morfolégica da amostra e as
condicdes de excitacdo, o tempo de recombinagio Optica pode aumentar para valores préximos
de T~ 1.0 ns [17]. Por conseguinte, os valores (7,/7) =1, (17,/7) =2 e (7;/7) = 3 estdo todos
dentro de uma margem aceitdvel de valores para descrever o sistema, e corroboram o compor-
tamento experimental do DCP. O fato do estado fundamental da banda de valéncia ser hibrido
(|Cy |2 # 1) permite explicar o deslocamento do valor para o qual ocorre a troca de sinal do DCP

para campos maiores.

Conclusao

A partir de espectros de MPL, com polarizacdes 6+ e 6, de um sistema de po¢o quintico
de AlGaAs/GaAs orientado ao longo da direcdo cristalografica [110], foi possivel estudar o
comportamentos do desdobramento Zeeman e do grau de polarizagdo circular (DCP) em fungao
do campo magnético.

Simulando um poco quantico infinito de GaAs, com largura renormalizada, foi possivel, por
meio de um modelo dindmico para o tempo de relaxagdo de spins combinado com um célculo
de estrutura eletronica k - p, determinar teoricamente, tanto o desdobramento Zeeman quanto o
grau de polarizagio circular do sistema para o complexo X°.

Os resultados tedricos apontaram que este sistema € sensivel a hibridizacdao dos estados da
banda de valéncia. As simula¢des mostram que a inversdo do sinal do desdobramento Zeeman
e do DCP estdo diretamente relacionadas com a inversdo dos estados de spin-splitting, |hh 1) e
|hh |), e que o DCP é diretamente afetado pela hibridizacdo dos estados da banda de valéncia.

Além disso, sob determinadas circunstancias estruturais, o DCP do complexo excitonico
pode ser efetivamente modulado pelo campo magnético externo e de acordo com a intensidade

do campo o cardter do estado fundamental de spin pode ser invertido.
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5.3 Campo Magnético Perpendicular a Direcao de Quantizagao

Nesta secao se estudard o efeito que o campo magnético exerce sobre os portadores de carga
confinados em um sistema de pogos quénticos duplos acoplados de AlGaAs/GaAs. Diferente
do que foi discutido na secdo 5.2, aqui o campo magnético € aplicado perpendicularmente a
direcdo de crescimento na nanoestrutura, tomada como z.

Assim sendo, o problema a ser abordado consiste de um pogo quantico duplo infinito com
uma barreira interna de altura V{y entre os pocos. O campo magnético € aplicado ao longo da

direcdo y, perpendicular a direcdo de quantizacao (Fig.5.14), tomada aqui como sendo ao longo

da direcdo z.

A
v
A
v
v
[\

y

Fig. 5.14: Esquema ilustrativo de um poco quantico duplo infinito com campo magnético aplicado per-

pendicularmente a dire¢do de crescimento, z.

O ponto de partida sera a aproximagdo parabdlica introduzida no Capitulo 2. O Hamiltoni-

ano do problema € descrito por:

2
= o <p+ §A> V(@) 631

onde m* é a massa efetiva do portador, e a carga do elétron, ¢ a velocidade da luz, p o operador

momento, A o potencial vetor e V(z) o potencial de confinamento, dado por:

(

0 se —%<z<%

V=] " <<% (5.32)
0 se Z<z<h
o se 2| > L

\

O potencial vetor A para esse problema serd definido através do seguinte gauge: A = (Bz,0,0),

de forma que V x A = BzJ.
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A partir da defini¢ao do potencial do sistema, V (z), e do gauge para o potencial vetor A, o

Hamiltoniano (5.31) toma a seguinte forma>:

o(d2\ mta} > nk?
=——— - 1% > 5.33
H py (dz2> +— (z+20)"+V(z)+ oy (5.33)

onde ky, € a componente 7 do vetor de onda k. A frequéncia ciclotrénica ax e o centro da érbita

Zo sdo definido, respectivamente, como:

eB
m*c

Wy = (5.34)

20 = ks, (5.35)

onde k, € a componente i do vetor de onda k e £ denomina-se comprimento magnético, definido

fic
Oy =1/ B (5.36)

sendo B a intensidade do campo magnético aplicado.

como:

A funcdo de onda que descreve o sistema pode ser escrita na forma:

v(r) =exp (k. -r1)Q(z) (5.37)

Novamente, a simetria do problema permite que este seja tratado de forma independente no
plano-xy e ao longo dire¢do de confinamento z. Portanto, a equagdo de autovalores que descreve

o problema pode ser dada por:

m* o

2 2 * 2
%@(Z):E¢(z):>{—%(;?)+ 5 (z+zo)2+v(z)] 0(z) =E0(z),  (5.38)

onde & é definido como: & = E — hzkg /2m*.

Fazendo sucessivas mudancas de varidvel é possivel reescrever a Eq.(5.38) como®:

( %y(w)— <WT2—|—a1>y(w) se \/§<—2L—g;—l—€bkx> <w< \/§<—2LT’; -l-fbkx)

L) = (% +a2)yw) se V2(=3p+0k) Sw<VZ(FhH0k)  (5.39)

2 2
ﬁ)’(W)— <wf+a1>y(w) se \/§<2L_£7+gbkx> <w<\/§(§_é;+£bkx>

\

3 Para detalhes do cilculo vide apéndice D
4 Para detalhes do célculo vide apéndice D



5. Aplicacdo em Sistemas Quase-Bidimensionais: Pocos Quanticos 66

onde a; e a, ficam definidos como:

( alz—%=% se \/E(—ZL_E;‘ngkx)gWg\/E(—zL—[bb—ngkx)
m=-%=50 se VI(—H+tk) <w<VI(E+0k) (5.40)
| a=-4 =35 se \/§<2L—;;+€bkx><W<\/§<L”+€bk>

O conjunto de equacdes (5.39) possui a forma geral:

d2 2
dyvgv) - (WT +a> y(w), (5.41)

cuja solugdes, pares e impares, sdo bem conhecidas, e recebem o nome de Fungées Cilindricas
Parabolicas [18]:
yw)=e"T.H (% + % ‘%} %) solucdes pares
(5.42)
W2
yw)=e Tw.d (‘7’ 43 |%‘ %) solugdes fmpares

em que .Z é a Fun¢do Hipergeométrica Confluente [18]. Portanto, as solugdes para o conjunto

(5.39) podem ser reescritas como uma combinagao linear das solugdes pares e impares:

(0= % [t (252 415) o (52315
wOn) =9 ) =% [ (53] 5) + st (5213]5) (5.43)
o) =% [t (S 5) e (221315

onde yy, yir € yyr sao as solugdes para as regides I, I1 e 111 mostras na Fig.(5.15). Fixando o
centro da Orbita ciclotronica, zp, na origem do sistema (para tal toma-se k, = 0) o problema se
reduz ao caso em que o potencial total do sistema € simétrico com relacdo a origem, logo, € pos-
sivel separar as autofunc¢des em dois subespacos distintos: par e impar. A partir das condi¢des
de contorno para a fungdo de onda, isto é, continuidade desta e do fluxo de particulas através das
interfaces do sistema [Fig.(5.15)], € possivel mostrar que as equagdes transcendentais, as quais
fornecem os autovalores para estados dos subespacos par e impar, sao dadas, respectivamente,
5

por:

m’l‘%pgfzp = mﬁ%ngﬂp, ngliyZi = mﬁgzlgﬂi (5-44)

3 Para detalhes do calculo vide apéndice D
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Fig. 5.15: Esquema ilustrativo das regides do poco duplo na varidvel w, onde se definem as fungdes

yi(w), yir(w) e yir(w). Nesta varidvel, as posi¢des da interface sdo dadas na escala do com-

primento magnético £p,.

onde

Giplap) = e %(

=
<
_|_
—
| =
|
S
N———
|
=

4 2] 2

wL

2 4 2 Wi, 4 |2
2
wp ajp+5(3|wp, B ajp+3 (3| wy
b 1 bl 20 Y o sl e
2 2
7 aip 75| wj
+ 6 (a1p+3),/// 1 ‘2 >

SN

4 |2

r 2

2

. 2 .
Frilay) = e\%M{_M%[_Jg<ﬁliiwai>+ﬁfﬁﬂg(ﬁ%F§’
wL

(52 9)
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. 2 , 2
"2 (ayi+ 1) <w’§‘@> B V, (@‘i‘&)

2 4 21 2 wr 4 21 2
2 2
o~ —w2/4 W% ari+313 W%
Failaz) = eI ) A\ 152
2 2
“b(ayi+1 —| =2 4

onde a wy, € wy, sdo as posicOes da barreira central e da interface do pogo na variavel w, e sao

dados por: wy, = \/2L;,/(2¢) e wy, = v/2L,,/(2¢). O parametro 3, dado por:

101w
///<a14 2 %)
B= PR (5.46)
///< =13 TL)
advém da condigdo de contorno ) (w= —(+)wr) = 0. Além disso, as varidveis a; e ay

possuem a seguinte relacio: a» = a; — V. E importante apontar também que, da forma como o
parametro a; se relaciona com os autovalores &, as equagdes construidas acima sé serdo validas
quando a; < 0.

A partir da equagio de autovalores e da relaciio entre os coeficientes é possivel® mostrar que

as funcdes de onda assumem a forma:

[ valn) = e [ (S )+ e (2235
yip(w) = W (w) Zﬂlg%ie*%z///c%-i-ﬂ%‘ %2> (5.47)
[ V3 (w) :/‘lee_wTz [/// <a14+1 |%’ WTZ) - WELW/// <a14+3 |% WTZ)} .

para estados pares, e:

( w3 (w) :ﬂle*sz [/// <al4+1 H WTZ) +Lwat <u14_+3 2 %2)]

\rV2 a w
W3i(w) = 9 Yan(w) = A fie” T w.dl (72+% H 72> (5.48)

2
_ - aj+1 1| w? B ar+3 (3] w2
| wsm(n) = 210 | (S8 135 )+ fowet (42315 |
para estados impares. O coeficiente 4;, tanto para estados pares como para estados fmpares

pode ser determinado via normaliza¢do das autofungdes: [ l;/;p(i) Y3pi)dw = 1.

6 Para detalhes do calculo vide Apéndice D
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Fig. 5.16: Esquema ilustrativo do pogo infinito na varidvel w. A largura wy possui a mesma definicdo do

caso anterior.

No limite em que a espessura da barreira de separagdo entre os pogos vai a zero (w, — 0)
o poco duplo infinito se reduz a um poco infinito de largura 2L,, [Fig.(5.16)], e as equagdes

transcendentais para os autovalores, (5.44), se reduzem as equagdes:

2
4 (allfl ‘%‘ %) =0 (solugdes pares)
, (5.49)

2
YA (% |%‘ %) =0  (solugdes impares)

com autofun¢des dadas por:

~ 2 arppn+ 111 w? arpi +3 3| w?
Yo (w) = AT {/// (%H%)WELW// <%H%)} (5.50)

€e_L% (13444
1

onde os subindices “p” e “1” diferenciam os valores de a; para estados dos dois subespacos, e
4 é uma constante a ser determinada via normalizac¢do da fung@o de onda: [ l//;(l.) Yy dw=1.

As solugdes (5.44) e (5.49) sdo dependentes do campo magnético B por meio do parametro
ai, o qual fornece os autovalores do sistema, e possui a seguinte dependéncia com o campo
magnético: aj o< 1 /B. Logo, torna-se conveniente analisar o comportamento assimptético das
solu¢des em funcao de B.

Como as solugdes (5.44) e (5.49) dependem explicitamente da funcdo .# (a;|b|w), bastar-
se-a fixar b e w, e analisar apenas o comportamento assimptético do pardmetro aj .

Segundo Abramowitz & Stegun [18] .# (a;|b|w) apresenta comportamentos assimptGéticos

bem definidos:

(i) a é muito grande (b e w fixos). Essa situacao ocorre quando B — 0 e, consequentemente,
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a; — oo; de forma que .# (a;|b|w) pode ser expressada como:

1

w (b 4 b
%(allb‘W) = F(b)€7 (—W —611W) n_%cos (‘ /2bw_4alw_ _ﬂ + E)

2 2 "4

eoflt-o )]

e, conforme a — —oo, para b fixo, w torna-se real.

IS

X

Para o problema do poco simples infinito, a partir de (5.51), com b = 1/2 para estados pares
e b =3/2 para estados fmpares, e w = w% /2, chega-se a expressdes analiticas para o pardmetro
a, dadas por:

2
—a), = ﬁ (n+3) % —1 (estados pares)

(n=0,1,2...). (5.52)

—ay; = ﬁ (n+1)m2— ?T (estados pares)

Ainda para o problema do pogo simples infinito, a partir de (5.51), com b = 1/2; a; =
(1 —A)/4 para estados pares, e b =3/2; a; = (3 — 1) /4 para estados impares, € trivial mostrar
que os autovalores do sistema se reduzem as expressoes:

2.-2%2

T estados pares

(n=0,1,2,...). (5.53)

_ (2n)?m*R?
n = 2m L

estados impares

Como era de se esperar, as Eqs.(5.53) sdo as expressoes para os autovalores de um poco infinito
sem campo magnético. A obtengdo de (5.53) a partir de (5.49) quando B — 0 demonstra a
validade das solu¢des construidas até o momento para o pogo simples infinito.

Outro ponto importante a ser abordado € referente ao dominio de validade da expressao
(5.51) com o campo magnético. Um método simples para determinar até que valor de campo
tal aproximacdo € valida consiste em definir o range de campo a ser explorado, por exemplo,
B € [Bpin, Bins]- A partir de tal range, se obtém os valores de a; p € ai;, por meio da Eq.(5.52)
comec¢ando com valores de B proximos ao valor de B,,;,. Em contrapartida, se obtém os valores
de ayp € ay; pela Eq.(5.49) comegando com valores de B proximos ao valor de Bj,;. Em algum
valor de campo, por exemplo, By (Bin < B1 < Bijy:), 0s valores obtidos pelas Eq.(5.50) e (5.52)
convergirdo (dentro de um 6B que estipulard a precisdo desejada). Logo, esse valor de campo
marcard a regido de transi¢do entre os dois conjuntos de solugdes. Por conseguinte, em B = 0,
utiliza-se a solugdo analitica (5.53); para B €]0, B;,] utiliza-se a solucdo (5.52) e para B > B

utiliza-se a solugdo (5.49).
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(i1) a; € muito pequeno (b e w fixos). Essa situacdo ocorre quando B — o e, consequente-

mente, a; — 0; na situagdo a — 0, .# (a;|b|w) pode ser aproximada por [18]:
M (ay|blw) ~ 1. (5.54)

Impondo essa condig¢do, € trivial mostrar que os autovalores da Eq.(5.50) passam a ser determi-

nados por:
1
én = hay (n + 5) (5.55)

que, como era de se esperar, sao os niveis de Landau. Novamente a obten¢do de (5.55) a partir
de (5.49) comprova a validade das solugdes construidas até o momento para o poco simples
infinito.

Para determinar o range de validade do conjunto de solugdes (5.50) na situagdo de B —
oo, adota-se procedimento semelhante ao adotado no caso anterior, s6 que agora o range de
trabalho do campo magnético deve ser definido como B € [By, Bx]. Assim, obter-se-d4 um B,
(B1 < By < Bpax), que marcard a regido de transic@o entre o campo intermedidrio B € o campo
maximo B,y

Olhando de forma mais qualitativa para o sistema, tem-se trés regides distintas de campo:
0 < B < Bi,B; <B<Bje By <B < B, Naprimeira regido o potencial gerado pelo campo
magnético é apenas uma perturbacgio ao potencial V (z); na segunda regido estes dois potenciais
sdo competitivos; na terceira regido o potencial magnético supera o potencial V(z). Essa com-
peti¢do entre os potenciais pode ser entendida analisando o comprimento magnético ¢, o qual,
de acordo com a intensidade do campo magnético, controla o raio da 6rbita ciclotronica dos
portadores, fazendo com que estes “enxerguem’” de modo mais ou menos efetivo a barreira de

potencial criada por V(z).

Resultados e Discussoes

Como resultados apresentar-se-4 simulacdes feitas para um pogo quantico infinito de GaAs
com largura de 240 A.

A Figura (5.17) mostra uma comparacdo entre o cdlculo analitico, obtido por meio da
Eq.(5.52) e o célculo numérico, obtido por meio da Eq.(5.49). Na figura a;, € ay; sdo, res-
pectivamente, os autovalores do primeiro estado par e do primeiro estado impar do sistema
e wo = (w?/2) = (L2eB/4hc) < B. Como pode ser observado, 2 medida que 1/wy diminui

(B aumenta), e a curva tedrica diverge da curva analitica. Para o sistema em questdo, com
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L,, =240 A, este valor ocorre para B= B; ~ 0.8 T. Este valor de campo magnético marca o a
transicao entre o regime em que o campo deixa de ser considerado perturbativo e o regime em
0 campo passa a competir com o potencial V(z). E interessante notar também que a divergéncia

se torna mais efetiva conforme a energia do sistema vai aumentando.

5 T T T T T T T T
GaAs 2404 |

~<2_

S |
1_
0r FoT o 4
_1 1 1 1 1

1/w0

Fig. 5.17: Comparacdo entre os resultados obtidos pela Eq.(5.52)(pontos circunscritos) e a Eq.(5.49)

(linha continua).

Tomando por base os dois métodos de célculos discutidos na Fig.(5.17), foram calculados
os primeiros dois niveis de energia para elétron, buraco pesado e buraco leve. Os resultados sao
mostrados na Fig.(5.18). Na € mostrado o cdlculo dos niveis de energia, tanto analitico como
numérico, para os dois primeiros estados de elétron, buraco pesado e buraco leve. A figura
reflete a discussao da Fig.(5.17), isto é: para baixos campos os valores obtidos pelos dois tipos
de cdlculo, analitico e numérico, se aproximam; entretanto, conforme o campo vai se tornando
mais intenso, os resultados divergem. Além disso, para cada portador a divergéncia, entre os
resultados analitico e numérico, ocorre para um valor de campo diferente, pois, quanto mais

energético o estado do portador, menor o campo magnético em que ocorre a divergéncia.
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14 X T L T ¥ T L T T T L X T % T 4 T ¥ T ¥ T L2 50
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& cburacoleve _—— .. 130
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g R e s s
= 6F - - GaAs 240A | 120
5 Gas 2404
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Fig. 5.18: Niveis de energia para elétron, buraco pesado e buraco leve calculados utilizando-se as
Eq.(5.52) (linha pontilhado) e a Eq.(5.49) (linha continua). Em (a) ¢ feito o cdlculo para o
primeiro estado de paridade par, e em (b) € feito o calculo para o primeiro estado de paridade

fmpar.

Concluséo

Estudou-se um sistema de pogo quantico simples infinito de GaAs e um sistema de pogos
quanticos duplos de AlGaAs/GaAs, orientado ao longo da dire¢do [001] com campo magnético
in-plane.

Simulando um pogo quéntico infinito de GaAs com 240 A foi possivel comparar os resulta-
dos obtidos por meio da expressa analitica e da expressdo numérica para aj, € ay;. Os cdlculos
mostram que o limite em que o sistema passa de um regime em que o potencial magnético €
considerado perturbativo, para um regime em que ele compete com o potencial V (z) varia de
portador para portador. Além disso, quanto mais energético for o estado do portador, menor
serd o campo necessdrio para ocorrer a transi¢ao entre os dois regimes.

Com as funcdes envelope e o intervalo de validade da mesma com o campo magnético

obtidos, tornar-se-4 possivel obter o cdlculo da estrutura de bandas via método k - p.
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6. APLICACAO EM SISTEMAS QUASE-UNIDIMENSIONAIS: FIOS
QUANTICOS

Sistemas com interfaces nao se limitam apenas a duas dimensdes. Ver-se-4 como € possivel
aplicar com sucesso as técnicas descritas nos capitulos anteriores a outros tipos de nanoestrutu-
ras. Nesse capitulo serd feito um estudo das propriedades do strain sobre a estrutura eletronica
de uma super-rede twinning em nanofios de /nP. Este trabalho contou com o suporte funda-
mental de resultados prévios de dinamica molecular, obtidos a partir de colaboradores.

A vantagem de se utilizar um método de calculo de estrutura eletronica multibandas aco-
plado a dindmica molecular, advém do fato de que esta tltima consegue extrair propriedades
mecanicas da nanoestrutura como, por exemplo, o tensor de stress, necessdrio para obter o ten-
sor de strain, que, por sua vez, é um parametro de entrada para o método k - p, como descrito
no Capitulo 3.

Tendo como motivacido descobertas experimentais recentes, sobre o controle da sintese de
nanofios e de seus parametros estruturais, tentou-se responder questdes fundamentais sobre sua
estrutura eletronica, em particular, sobre o perfil de potencial para elétrons e buracos, pesados
e leves, devido ao campo de strain presente no nanofio quando aparecem os chamados twin-

planes.

6.1 Estrutura EletrOnica para Sistemas com Twin-Planes Tensionados

A construcdo de nanofios, assim como de outras nanoestruturas, exige um elevado grau de
controle da estrutura cristalina. Nanofios construidos a partir de materiais da familia //1-V fre-
quentemente apresentam twin-planes, os quais sdo distribuidos randomicamente ao longo do
mesmo [1]. A diregdo de crescimento [111], que é a mais frequente para crescimento dos nano-
fios, apresenta uma alta densidade de rwin-planes perpendiculares a direcao de crescimento, o
que pode comprometer as propriedades da nanoestrutura [3, 4, 5]. Contudo, o controle seletivo

destes pode ser vantajoso. Assim, quando se consegue ter um controle sobre a formacao dos
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mesmos, € estes apresentam um espacamento constante dentro do nanofio, ha a formacao de
uma super-rede twinning (twinning superlattice—TSL), o que leva a modificacdes na estrutura
de bandas do nanofio [6, 7, 8]. As questdes fundamentais a serem abordadas sdo: de que ma-
neira a modulacdo estrutural do nanofio afeta o perfil de potencial enxergado pelos portadores
ao longo da dire¢do de crescimento da nanoestrutura? A estrutura eletronica resultante poderia
simular uma super-rede?

A Figura (6.1) mostra um esquema da formacao dos “twin-planes”. Em nanofios que cris-
talizam na forma blenda de zinco o desalinhamento de uma tnica camada dupla, composta por
um par de dtomos da familia /71 e um par de d&tomos da familia V, cria um twin-plane, definido
como um plano espelhado entre dois segmentos rotacionados de 60° um do outro. Devido a
propria natureza desta nanoestrutura, é de esperar que os campos de strain presentes no nanofio

sejam de crucial importancia para a estrutura eletronica do mesmo.

<111> 4

<110>

Fig. 6.1: Esquema de crescimento de um nanofio twin-plane. Na figura (a) tem-se dois planos cristalinos
com diferentes orientagdes que, quando crescidos sequencialmente, originam os twin-planes.
Em (b) tem-se um detalhamento da ligacdo entre os dois planos cristalinos. Os twin-planes
se formam quando a sequéncia natural de camadas atdmicas ABCABC € quebrada, dando ori-
gem a sequéncia ABCACBA. Em (c) tem-se o resultado estrutural oriundo desta quebra no

sequenciamento [9].

Como visto no Capitulo 3 os tensores de stress € strain se relacionam por meio da equagao
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matricial:
7| ¢hy ¢ ¢ 00 0 €|
) ¢l ¢y ¢ 00 0 &
7 _ ¢y ¢ ¢;;p 00 0 & 7 ©.1)
7} 0 0 0 ¢ 0 0 2¢]
7l 0 0 0 0 ¢, 0 2¢!,
7 0 0 0 0 0 cy/\2¢

onde ”L'i/ ; sdo os elementos do tensor de stress, sl-’ i sdo os elementos do tensor de strain e cﬁj oS

elementos do tensor de elasticidade. Uma vez obtidos os elementos 7', via dinAmica molecular,

ijo

bastar-se-4 resolver a Eq.(6.1) para os elementos €/;, uma vez que as constantes eldsticas ¢}, ¢/,

ij’
e ¢}, sdo tabeladas para cada material. Assim procedendo tem-se que:

/ / / / / / / / / /
e — Tien—Ho+T 2 e = —De1+Te+T 2 I _ Tax—Te—hen+hen
! 2 terer 1 T2 (eri—e2)(er1+2e2)? 3 =2, +ernan
(6.2)
/ / /
g =15 g 1% g — 1%
4 2 cq4) 5 2 ca4? 6 2 cyq

Como o nanofio foi crescido ao longo da direcéo [111], é preciso obter corretamente o tensor
de elasticidade ao longo desta direcdo, uma vez que as constantes eldsticas ¢y, 12 € €44 S0
dadas para sistemas crescidos ao longo de dire¢des convencionais (100). Tal procedimento estd
descrito no Apéndice B.

A dinamica molecular fornece, também, o stress ao longo da posicao de crescimento do na-
nofio, logo, tem-se que: 7/ = T/ i (z), e o conjunto de Eqs.(6.2) assume a forma: €/ = g j(z), tor-
nando possivel construir o perfil de potencial de cada componente do tensor de strain ao longo
da direcdo de crescimento da nanoestrutura. Como consequéncia imediata, havendo variagao
destes elementos com a posi¢cdo do nanofio, € de se supor que esta variacdo das componentes
do tensor de strain se reflita na estrutura eletronica do material, ou pelo menos, que esta seja
modulada pela energia provenientes dos campos de strain com a posi¢ao.

Como discorrido no Capitulo 3, o efeito gerado pelo strain sobre as bandas de condugao e
valéncia € descrito em termos dos potenciais de deformacdo: a, 6 e 4. Pelo fato da banda de
condugdo ser isotropica, o efeito sobre esta € mais simples de ser obtido, e pode ser determinado
pela expressao [10]:

HE = a.(g]] + &5+ £33). (6.3)

onde 4. € o potencial de deformagdo da banda de condugdo €], &), e €} sdo as componentes

do tensor de strain. Em contrapartida, na banda de valéncia tal efeito ndo € trivial, uma vez
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que essa banda € anisotrépica com a direcdo de crescimento. Estando o nanofio foi orientado
ao longo da dire¢do [111], é necessdrio fazer uma rotagdo no Hamiltoniano de strain (3.22)
para descrever corretamente a banda de valéncia ao longo da diregdo [111]. Seguindo o mesmo
procedimento descrito no Capitulo 5, assim como no Apéndice C, o efeito do campo de strain
sobre os estados de buraco pesado e leve, ao longo da diregdo cristalogréfica [111], podem ser

dados, respectivamente pelas expressoes:

= — (€] +Ent &) - \%(8{1 +en &)
(6.4)

d

onde a, e 4 sdo os potenciais de deformagdo da banda de valéncia, €], €}, e €5 sdo as compo-
nentes do tensor de strain.
Dessa forma, por meio das Eqs.(6.3) e (6.4) € possivel calcular o efeito que o campo de

strain exerce sobre a estrutura eletronica do nanofio.

6.2 Resultados e Discussao

[211]

Fig. 6.2: Nanofio de InP crescido na diregdo [111] por dindmica molecular. A se¢do cruzada do nanofio
possui 30973.4 Ale segmento periddico 2L, = 122.364A. Os pontos cinza (verde) representam

atomos de In (P).

O sistema simulado € um nanofio de /nP e possui a mesma forma dos nanofios reportados
nas Refs.[1] e [2]. A Figura (6.2) mostra a configuracdo geométrica do nanofio simulado via di-
namica molecular. Como pode ser observado pela na figura o nanofio permanece coeso mesmo

apos ter sido submetido a processos de relaxagdo e termalizacdo, o que confirma a estabili-
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dade desta nanoestrutura. Outros detalhes sobre o crescimento da nanoestrutura por dindmica
molecular sdo dados na Ref.[11].

A partir da simulagdo computacional da estrutura atdmica do nanofio foi possivel a obtencao
das constantes eldsticas em 7' = 0 K (Tabela 6.1). Em geral, os valores encontrados na literatura

sdo referentes apenas a temperatura ambiente [12].

Tab. 6.1: Constantes elasticas c;;, ci2 € c44, dadasem GPaeem T = 0K.

Material \_Cte. Eldstica i 12 c44
InP 107.68 60.65 41.10

[211] o [011]

! +1.5 GPa

-1.5 GPa

0 GPa

i -1.0 GPa

(a) (b)

Fig. 6.3: Visualiza¢do das componentes diagonais do tensor de stress do nanofio para dois cortes distin-

tos: (a) no plano (211) e (b) no plano (011).

A Figura (6.3) mostra a distribui¢ao do stress ao longo da direcao de crescimento do nanofio,
[111], para dois cortes laterais distintos. J4 a figura (6.4) mostra a distribui¢do do stress no plano
perpendicular a direcdo de crescimento, com cortes feitos em L, (twin-plane), e L;/2 (meio
do segmento) [Fig.(6.2)]. Das nove componentes do tensor de stress apenas as componentes
diagonais, 7],, T}, e T}; sdo mostradas, pois sdo as Unicas que contribuem efetivamente para
este tensor, sendo as outras componentes despreziveis e tomadas como zero.

Fica evidente nas figuras que o stress se concentra na superficie do nanofio, apresentando
valores de contracdo e expansao bem acentuados nessas regides. Ja o centro do nanofio € ca-

racterizado por um stress homogéneo e menos intenso. Na regido entre os twin-planes o stress
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(b)

y ‘ g

-1.5 GPa 1.5 GPa -1.0 GPa 0.0 GPa

Fig. 6.4: Visualiza¢do das componentes diagonais do tensor de stress no plano perpendicular a direcdo
de crescimento do nanofio. Em (a) o corte foi feito exatamente no twin-plane (L;). Em (b) o

corte foi feito no meio do segmento (L,/2).

apresenta forte dependéncia com o tamanho da secdo cruzada do nanofio. Um aumento desta
secdo faz com que os efeitos de superficie se tornem menos efetivos [11]. Como pode ser obser-
vado pelas Figs.(6.3) e (6.4), a dinamica molecular fornece o stress com a posi¢do, permitindo
sua caracteriza¢do ao longo da nanoestrutura: T = T/ j(z). Logo, o conjunto de Eqs.(6.2) as-
sume a forma: €/ = gl i (z), tornando possivel construir o perfil de cada componente do tensor de
strain ao longo da dire¢do [111] do nanofio. Como consequéncia imediata, se havendo varia¢do
dos elementos &/ i (z) com a posig¢do, é de se esperar que este efeito se propague para a estrutura
eletronica do material, a qual serd modulada pelos potenciais gerados pelos campos de strain.
A partir dos valores de T’ j(z) foi possivel, por meio das Eqgs.(6.2), obter a dependéncia
gl j(z) para T = 0 K. Na Figura (6.5) € mostrada a distribuicio das componentes diagonais
do strain ao longo da diregdo [111]. Como apenas as componentes Tj, T, € T3 predominam,
consequentemente, apenas as componentes £, €/, ¢ €/, predominardo, sendo as outras tomadas
como nulas. Duas caracteristicas ficam bem evidenciadas na Fig.(6.5): (i) o valor positivo
das trés componentes de strain (platds) na regido dos nucleos, (ii) uma variagdo brusca na
regido da interface twin-plane. Este resultado j4 era previsto, pois, como visto anteriormente,
nas interfaces o valor das componentes do tensor de stress adquirem valores acentuados. Pela
figura ainda fica claro que a componente €}, apresenta uma flutuagdo maior do que para as

componentes €[, € €,, as quais apresentam flutuagdes da mesma ordem por evidentes critérios

de simetria.
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Fig. 6.5: Perfil das componentes diagonais do strain: (a) €, e &,, (b) €5 ao longo da diregdo de cres-
cimento [111] do nanofio, o qual ndo estd sujeito a deformagdes externas. Em (c) é mostrado
o nanofio com dois nicleos e a interface twin-plane entre eles. A orientacdo do nanofio € a

mesma da Fig.(6.2).

Para investigar o efeito gerado por um campo externo de deformacdo foram aplicadas as
seguintes tensdes externas: compressido e expansdo de +1% ao longo da direcdo de cresci-
mento do nanofio. Os resultados sdo mostrados na Fig.(6.6). Analisando a figura nota-se que os
campos de strain sofrem deslocamentos com aplicagdes de tensdes externas: (1) na compressao,
Fig.(6.6-a), as componentes £/, e €},, quando comparadas com o caso sem tensdo externa, apre-
sentam um leve deslocamento para valores positivos, enquanto que a componente €45 sofre um
deslocamento acentuado para valores negativos. (ii) na expansao, Fig.(6.6-b), as componentes
€], e €, apresentam um deslocamento para valores negativos, enquanto que a componente €55
se desloca para valores positivos.

Tanto a compressao quanto a expansao sao mecanismos uteis, e que podem ser utilizados
para modular as componentes do tensor de strain. Na aproximagdo eldstica o campo de strain

gerado pela componente €55 atua de forma contrastante com os campos gerados pelas compo-
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Fig. 6.6: Perfil das componentes diagonais do strain €], €, ¢ €;; com deformagdes externas: (a) com-

pressdo de 1% e (b) expansio de 1%.

nentes £{, € &,.

A partir dos valores das componentes £/, €, e €5, € possivel obter, por meio das Egs.(6.3) e
(6.4) os potenciais gerados pelos campos de strain. A Figura (6.7-a) mostra o perfil de potencial
enxergado por elétrons na banda de conducdo, enquanto que a figura (6.7-b) mostra o perfil
enxergado pelos buracos, pesado e leve, na banda de valéncia. Como era esperado, o perfil de
potencial induzido pelo campo de strain ¢ um reflexo do comportamento das componentes do
tensor de strain; assim, ha regides com platos, correspondentes aos niicleos do nanofio, onde o
strain € homogéneo, e regides com mudangas abruptas, correspondentes a regido da interface
twin-plane, onde o strain se evidencia de forma mais proeminente. A flutuagdo do potencial,
tanto para elétrons como para buracos, pode ser modelado por um potencial do tipo de super-

rede semicondutora unidimensional, com um sequenciamento alternado de barreiras e pocos.

Diferente da banda de conducdo, onde ha apenas um tipo de portador, a banda de valén-
cia apresenta comportamento distinto para os dois tipos de portadores. O perfil de potencial a
que fica submetido buraco pesado € similar aquele enxergado por elétrons, ou seja, segue uma
sequéncia de pocos quanticos separados por barreiras nas interfaces. Em contrapartida, o perfil
de potencial a que fica submetido o buraco leve constitui-se de pocos quanticos nas interfaces,
separado por barreiras nos nicleos do nanofio. Assim, para a banda de valéncia ha duas pos-
sibilidades de confinamento para os portadores, enquanto que para a banda de condug¢do a ha
apenas uma.

Como discutido anteriormente, as tensdes externas constituem mecanismos pelos quais as
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Fig. 6.7: Perfil de potencial induzido pelos campos de strain ao longo da direcdo de crescimento [111] do
nanofio sem aplicagdo de tensdes externas. Em (a) é mostrado o perfil de potencial enxergado
por elétrons. Em (b) € mostrado o perfil de potencial enxergado pelos buracos. As linhas sélidas
descrever o potencial para o buraco pesado e as linhas pontilhadas descrevem o potencial para

o buraco leve.

componentes do tensor de strain podem ser moduladas. Na Figura (6.8) é mostrado o perfil de
potencial, para elétrons e buracos, com a aplicacdo de campos de compressao e expansdo de
+1% ao longo da direcdo de crescimento da nanoestrutura. Como se pode observar, os meca-
nismos de compressao e expansdo sao responsavel por provocar um deslocamento do fundo das
bandas de conducdo e valéncia. Na Figura (6.8-a) € mostrado o efeito provocado pela compres-
s@o e expansao na banda de condu¢do. Na compressao, o fundo da banda, em relagio ao caso
sem tensdo externa, sofre um deslocamento positivo de ~ 25.5 meV, enquanto que na situacao
de expansdo o fundo da banda se desloca negativamente em ~ —32.5meV.

Para a banda de valéncia o efeito provocado pelas tensdes externas mostra-se mais interes-
sante, pois, uma vez que ha dois perfis de potencial, o efeito das tensdes externas se torna mais
drastico. Na Figura (6.8-b) sdo mostrados os perfis de potencial para os dois tipos de portadores,
buraco pesado e buraco leve. Observa-se que o estado fundamental da banda de valéncia pode
ser modulado de acordo com a aplicac@o de tensdes externas. O estado fundamental referente
a expansdo de +1% possui o cardter de buraco pesado do estado fundamental [Fig.(6.7-b)].
Em contrapartida, quando a tensdo externa € de —1% o estado fundamental possui o carater de

buraco leve [Fig.(6.7-b)].
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Fig. 6.8: Perfil de potencial gerado pelo strain ao longo da direcdo de crescimento [111] do nanofio, o
qual estd submetido a stress externo. Em (a) é mostrado o perfil de potencial enxergado por
elétrons quando o nanofio na configuracdo de compressdo e expansao, jd em (b) é mostrado o
perfil de potencial enxergado pelo buraco pesado (linha s6lida) e buraco leve (linha pontilhada)

nas configuracdes de compressao e expansio de +1%.

Conclusao

Estudou-se os efeitos eletronicos, eldsticos e estruturais em uma rede fwinning em um na-
nofio de InP. A partir de combinacao de simula¢des de dinamica molecular com cdlculo mul-
tibandas mostrou-se que os potenciais devido aos campos de strain podem modular o potencial
eletronico do sistema, produzindo um potencial do tipo super-rede unidimensional, que pode
ser facilmente manipulado por mecanismos de compressdo e contracdo externos.

A aplicacdo de stress externo tem a capacidade de deslocar o fundo das bandas de ener-
gia. Em contraste com a banda de condug¢do, que tem apenas um tipo de portador de carga, na
banda de valéncia o stress externo se mostrou mais drastico, uma vez que existem dois tipos
de portadores de carga. Nesta banda os mecanismos de strain possibilitam confinamentos dife-
rentes para buraco pesado e buraco leve e, além disso, de acordo com o tipo do stress externo,
compressao ou expansao, € possivel alterar o carater do estado fundamental.

Como ja discutido no capitulo precedente, dentre os mecanismos que podem induzir e alterar
o perfil de strain, a temperatura mostra-se como um importante fator [13] podendo, para o caso
dos nanofios, apresentar-se, também, como um mecanismo eficiente de modulacdo da estrutura
de bandas, abrindo possibilidades para aplicacdo das super-redes twin-plane como parte ativa

em nanocircuitos [11].
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7. APLICACAO EM SISTEMAS QUASE ZERO-DIMENSIONAIS:
PONTOS QUANTICOS

As metodologias desenvolvidas até aqui, as quais consistem na caracterizagdo de sistemas
confinados com acoplamento lateral, dindmica de portadores e efeitos de acoplamento com
perturbacdes eldsticas da rede serdo combinadas neste capitulo. Tratar-se-4 aqui de aplicacdes
desenvolvidas em sistemas quase zero-dimensionais para o estudo dos efeitos dinamicos exis-
tentes entre pontos quanticos acoplados. Para o estudo dessa dinamica foram tomadas duas
linhas principais, a saber: (i) acoplamento entre pontos quanticos via interagc@o elétron-fonon e
(i1) dinamica de portadores nos processos de relaxagao.

Dentro da primeira linha investigou-se os efeitos que a separacdo entre os pontos quanticos
tém sobre seu acoplamento, o qual foi suposto ser mediado pela interagdo elétron-fonon. Essa
interagdo, e por conseguinte seus efeitos, foi incluida no célculo do tempo de decaimento de
portadores no sistema em questao.

Dentro da segunda linha, que complementa a primeira, investigou-se os efeitos do desba-
lanco de carga no sistema. Elétrons e buracos, em um sistema que estd sofrendo relaxacao,
podem ser encontrados fora do equilibrio térmico, assim, um desbalanco local de cargas deve
ser levado em conta na anélise da dinAmica da recombinagdo dptica resolvida no tempo. Para in-
cluir este efeito sobre a o tempo de recombinagdo Optica utilizou-se uma simulacdo da dindmica
de portadores, baseada em um sistema de equagdes de taxas.

Antes de entrar propriamente nas duas linhas de estudo mencionadas acima, convém dar

uma breve descri¢cao dos pontos quanticos e sua estrutura eletronica.

Estrutura Eletronica

Nanoestruturas semicondutoras quase zero-dimensionais, tais como pontos quanticos, tém
como caracteristica fundamental o confinamento espacial de portadores de carga ao longo das

trés direcOes espaciais. Na aproximacao de banda parabdlica, o Hamiltoniano que descreve o
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problema pode ser escrito da seguinte forma:

2
= [ P +v<r>] w(r) = Ey(r) a1

2m*

onde m* é a massa efetiva do portador, p é o seu momento, V (r) é o potencial de confinamento,
e & € o autovalor do sistema.

Supor-se-d que o potencial de confinamento efetivo, V(r), possa ser dividido em duas partes:
(i) confinamento no plano-xy, o qual é perpendicular a dire¢do de crescimento, (ii) confinamento
ao longo da direcdo de crescimento, z. Portanto, estd se supondo que o potencial efetivo do
sistema possa ser escrito na forma: V(r) = V(x,y) +V(z). O potencial de confinamento dos
pontos quanticos depende fortemente da sua geometria, assim sendo, neste trabalho considerar-
se-4 que V(x,y) é parabdlico, ou seja, pode ser descrito por um potencial do tipo oscilador
harmonico [1]:

V() =V (ey) = 3m' Q2 +17), (1.2

onde Q € um parametro que tem relacdo com o didmetro efetivo do ponto quantico D, [14]:

41>

Q=——
m*DZ’

(7.3)

Ja o potencial V(z), o qual responde pelo confinamento ao longo da dire¢do de crescimento,

tem a forma de um potencial do tipo poco quantico:

0 se —LTW <z< LTW
V(z) = (7.4)
Vo se 2| > Lo
onde a largura L,, do poco quantico representa a altura do ponto quantico. a escolha deste perfil
de potencial ficara claro mais adiante.
Como esta se supondo que o potencial efetivo no plano-xy € independente daquele ao longo
da direcdo de crescimento z, € razodvel supor também que as autofuncdes e os autovalores sejam

independentes. Logo, é plausivel supor que:

V(r) = Wy (x,y) v (2), (7.5)

& =8yt 6, (7.6)
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Por conseguinte, o Hamiltoniano geral do problema, Eq.(7.1), pode ser desacoplado e escrito

na forma:
2

Aoy = [ B+ 3 02 (2 +97) | W (5,9) = Gy Y (1,3)

(7.7)

2
A= | e+ Vo| we(2) = E(2).
O problema descrito pelo Hamiltoniano 7, € o de um oscilador harmoénico bidimensional,

e possui autofungdes e autovalores dados, respectivamente, por [2]:

x2+V2

Yy (1,y) = p e B2 0 (F) o (3)

(7.8)

Eyy =hQ(n+m+1),

onde n,m =0,1,2,... sdo nimeros inteiros, .77;, (%) e oy, (%) sdo os polindmios de Hermite,
A% =1/(m*Q) e Q é a frequéncia angular correspondente & do oscilador cldssico.

J& o problema descrito pelo Hamiltoniano 7, ¢ o de um poco quantico simples, e tam-
bém possui solucdo bem conhecida. Na aproximacgao de barreiras infinitas, isto €, Vj = oo, as

autofungdes e autovalores serdo dados por:

WZ(JF) =, /Llwcos (f—’iz) (k=1,3,5,...,2k+1) estados pares

lyz(_) = L% sin (%z) (k=2,4,6,...,2k)  estados impares
n*mk?
= 7.10
< 2m*L,’ ( )

onde L,, é a largura do poco quantico e k = 1,2,3,... € um nimero inteiro e, de acordo com

seu valor, define a paridade do estado: l//z(+) ou l/é_)

. Se o potencial de confinamento for
finito, entdo as autofungdes e que descrevem o movimento do portador na regido do pogo e das

barreiras sao dadas por [3]:

L2431 :Mekbz < —=

V.(2) =\ Yo = dhsin(kez) + Bacos(kyz) —Lr<z< B, (7.11)

— —k L
V3 = ahe >3
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e as autoenergias, para estados pares e impares, sdo dadas, respectivamente, por! [3]:

my ky, = myk,, tan <kw%> estados pares
(7.12)

—my kj, = myk,, cot (kw%> estados fmpares,

onde os o7's e os A's sdo coeficientes a serem determinados?, L,, é a largura do pogo quantico,
. .~ . . . .
my,, € my sdo, respectivamente, as massas efetivas do portador na regido do pogo e das barreiras,

k., e kp sdo, respectivamente, os vetores onda na regido do pogo e das barreiras, e sdo dados

por3 [3]:
[2m, &,
kw = n;g

2m; (Vo—&7)
h2 9

onde &, é a autoenergia e V| a altura, em energia, do poco de potencial. As Equagoes (7.12) sao

(7.13)
kp =

equacgdes transcendentais, e s6 podem ser resolvidas numericamente.
Para o caso de pontos quanticos acoplados, modificar-se-4 apenas o potencial ao longo da
direcdo de crescimento, z. A Figura (7.1) mostra um esquema deste potencial, o qual pode ser

por:
( L
Vo se lz| < 2

V(iz)=< 0 se %” <z < %”—FLW (7.14)

| Vo se %+Lw<|z|<°°

A partir deste perfil de potencial, as autofuncdes que descrevem o movimento do portador ao

! Na referéncia [3] o autor considerou a massa efetiva do portador nas regides das barreiras e do pogo como

sendo as mesmas, o que nao estd sendo suposto aqui.
2 Embora, aqui, as autofungdes tenham sido escritas de forma geral, é sempre possivel usar argumentos de

simetria, assim como fez o referido autor, para reduzir os niimeros de coeficientes a serem determinados via

normalizag@o.
3 Na referéncia [3] o autor tomou o zero da energia no topo do pogo, e aqui o zero da energia foi tomado no

fundo do pocgo.
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Fig. 7.1: Esquema ilustrativo do potencial, ao longo da dire¢do z, gerado por de dois pontos quinticos

acoplados.

longo da direcdo z podem ser dadas por [4]:

V(2)

p

Yo = ) et

Y = @72 sin kWZ + %2

Vo = 93eM07 - Bye ot

Yoy = ysink,,z+ Py

—k,
Yy = alse” bt

\

ool (7.15)

z>%+Lw

onde os .&’s e 0s B's sdo coeficientes a serem determinados?, L,, e L, sdo, respectivamente,

as larguras dos pocos e da barreira de separacdo entre estes (barreira central), k,, € k; s@o, res-

pectivamente, os vetores de onda na regidio do pogo e das barreiras, e sao dados pela Eq.(7.13).

Para esta configuracdo de potencial as autoenergias, para os estados pares e impares, sdo dadas,

4 Embora, aqui, as autofungdes tenham sido escritas de forma geral, é sempre possivel usar argumentos de

simetria, assim como fez o autor da citada referéncia, para reduzir os nimeros de coeficientes a serem determinados

via normalizagdo.
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respectivamente, por [4]:

K [1 — Ktan (k,L, )] 4 tanh <kb%) [K +tan (k,L,)] =0 (estados pares)

. (1.16)
K + tan (k,L,,) + tanh (k;,%) K [1 — Ktan (k,L,)] =0 (estados impares)
onde X é dado por°:
myky,
— Dot (7.17)
m’ ky,

Uma vez obtido o espectro energético dos portadores em um sistema de pontos quanticos
acoplados, o passo seguinte € introduzir o efeitos que a interagdo elétron-fonon causa sobre este

espectro.

Acoplamento entre Pontos Qudnticos via Interacdo com Foénons

Para calcular o tempo de relaxagio Optica, T,, entre dois estados qunticos, k e K, assistida

por fonons, utilizar-se-4 a regra de ouro de Fermi, a qual é dada por [9, 10, 7]:

1 2

T
== 7 LWl A il i) P8(6 — B £ heoso) (7.18)
q

onde g é o vetor de onda do phonon, &, & sdo, respectivamente, as energias dos estados
envolvidos na transi¢do, e @y € a energia do fonon que assiste a mesma. O sinal (+) denota
um fénon absorvido pelo portador, enquanto que o sinal (—) denota um fonon emitido pelo
portador. A fungdo delta, 8(8; — 8 £ hwyp), que assegura a conservagdo de energia, serd
substituida por uma fun¢ao do tipo [11, 12, 13]:

1 I'ro

= — 7.19
p T ((g}k — <57</ — hCOLo)2 -+ 1—%0 ( )

onde I';7p depende de cada material [29] e responde pelo alargamento energético dos estados.
Por conseguinte, se a diferenga em energia, &), — &)/, entre os estados Y e Yy for exatamente
hopo, entdo: p = 1/(xl'p).

Voltando a Eq.(7.18), o elemento de matriz na mesma é dado por:

2
1Al = T3 7 )P (1.20)

5 Como se estd considerando o mesmo potencial de confinamento em todas as barreiras, um dnico parametro,
definido aqui como X, € suficiente para descrever a solucdo, ao invés de dois parametros, S; e S, como descrito

na citada referéncia.
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onde B € definido por,

oo 2 2
P! :/0 dq;| T (q2)| {—6’5657' (-%) }, (7.21)

2
onde &; (—%) ¢ a funcao exponencial integral [8], g, € o vetor de onda do phonon ao longo da
direcdo z e [ € dado por:
b= | _dep@e i), (7.22)
onde k e k' sdo os indices que rotulam os estados do pogo quantico e My € definido como

4ro(happ)®?
2 LO
= 7.23
% (2]’1’1*) 1/2 ( )
Aqui, m* é a massa do elétron e « € a constante de Frohlich.

Transformando ), — # [ d3q, é possivel mostrar que o tempo de relaxagio, Ty, pode ser
dado por [14]:

1 2r V2 (m

2
— == hopo)* B 7.24
tho) (h@ro)” Pk (7.24)

= o
0, n P
Dindmica de Portadores

Descrever-se-4 a dinamica de portadores por meio de trés processos, a saber: (i) a excitacao,
a qual € feita por um pulso 6ptico de curta duracdo, o qual promove portadores de um estado
fundamental para um estado excitado. Neste processo o sistema € tirado do equilibrio; (ii) a
relaxacdo de portadores, que € o processo pelo qual os portadores relaxam para o estado de
menor energia antes da recombinacdo Optica; (iii) recombinagdo dptica entre o par elétron-
buraco.

A dindmica fica assim resumida: a partir de uma excitacdo ultra rdpida, oriunda de um
pulso 6ptico de curta duragdo, portadores sdo removidos da banda de valéncia e promovidos
para estados da banda de condugdo, os quais se tornam “instantaneamente” ocupados com uma
densidade inicial de portadores 8" no tempo ¢t = 0. Posteriormente, os portadores relaxam
para um estado opticamente ativo, caracterizado por um tempo de relaxagio X e uma densidade
de ocupagdo n(). Por dltimo, ocorre a emissdo Optica, a qual é caracterizada por um tempo
de emissao Optica 7g. Essa dindmica pode ser modelada pelo seguintes conjunto de equagdes

acopladas:

(7.25)
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com as condigdes iniciais: #*(0) = &N\ e n(0) = 0, cuja solugdo é dada por:

n(r) = ?9\5 = e /%0 o7t/ TR] . (7.26)
To

O modelo descrito pelo conjunto de Eqs.(7.25) € referido como um modelo linear, uma vez que

ele ndo considera os efeitos do desbalango de cargas que podem ocorrer no sistema.
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Fig. 7.2: Diagrama que ilustra os processos envolvidos na dindmica de portadores. No sistema apresen-

tado € considerando apenas um nivel na banda de condu¢@o e um nivel na banda de valéncia.

Um modelo mais realista, representado pela Figura (7.2), que incorpora esse desbalancgo de

carga, € dado pelo seguinte conjunto de equacdes acopladas:

dng (1) e (1)

dt TR
dne(t) _ (1) o e (1) fu (tn)
dt - 1,'5 T
(7.27)
dmy(t) _ my(1)  my(t) fe(me)
dt r}lf Ty
dn; (1) i (t)
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com a condi¢@o n,(;) < 1 e distribui¢do de ocupacdo f,(z,), sendo dada por®:

Je(n)(He(n)) = : (7.28)

Este sistema tem como condi¢@o inicial: 7,(0) = 1,(0) = 0; n}(0) = dA"*; ;7 (0) = dA;"*. O
Modelo descrito por (7.27) denomina-se modelo ndo linear.

Elétrons e buracos, que estdo sofrendo processos de relaxacao, podem ser encontrados fora
do equilibrio térmico, por conseguinte, um desbalanco de carga, local e temporal, deve ser
levado em conta neste processo, o que justifica a utilizacdo de equacdes acopladas de taxas para
a modelagem do problema. As causas deste desbalanco podem estar ligadas a assimetria dos
processos de relaxacao.

Em sistemas do tipo bulk ou pogos quanticos, o processos de relaxagdo via a emissao de
fonons longitudinais Opticos (LO) pela interagdo de Frohlich sdo muito fortes [15, 16]. En-
tretanto, em pontos quanticos este processo € menos provavel. Tendo em vista que os fonons
opticos longitudinais sdo quase ndo dispersivos, ou seja, possuem uma energia praticamente
constante (hwpp ~ 36 meV para o GaAs e hwpp ~ 30 meV para o InAs), € extremamente dificil
satisfazer a condi¢do ressonante de conservacao de energia em um sistema de estados discretos.
Uma relaxacdo eficiente por fonons s6 pode ser obtida quando a separacdo, em energia, entre
estados discretos do ponto quantico for igual a energia do fonon longitudinal 6ptico, ou estiver

dentro de um pequeno range de energias ao redor deste valor [16].

Resultados e Discussao

Os topicos recém descritos foram usados como base para a anélise de fenomenos “andma-
los”, observados em experimentos de PL resolvida no tempo de amostras de pontos quanticos
sob diferentes combinacdes de parametros estruturais. Na Figura (7.3) € mostrada uma imagem
de Microscopia de Forca Atomica (Atomic Force Microcopy—AFM) para o sistema de pontos
quanticos acoplados. Esta amostra, que serd rotulada Amostra 1, foi crescida por MBE sobre
um substrato de GaAs orientado ao longo da direcdo [100]. A amostra € constituida por 15
periodos (2.5 nm) de Iny4Gagy cAs/(60 monocamadas) GaAs crescidas usando background de

AS4.

6 A condigio ne(ny = 2 € necessdria apenas para fins de cdlculo computacional. Fisicamente ndo tem sentido,
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e wmew

;

Fig. 7.3: Imagem de AFM da Amostra 1, a qual € constituida de pontos quanticos acoplados e em cadeia

de InAs [14, 17].

Os detalhes do crescimento da Amostra 1 encontram-se nas Refs.[17, 18]. A imagem de
AFM revela que as cadeias de pontos quanticos estdo orientadas ao longo da direcdo [011], e o
espacamento entre os pontos quanticos da mesma cadeia é de ~ 45 nm, enquanto que o espaca-
mento entre as cadeias é de ~ 90 nm [17]. Devido ao fato do tamanho lateral do ponto quantico
ser comparavel ao espacamento entre os pontos, espera-se que qualquer acoplamento eletronico
que seja observado no plano serd predominantemente entre pontos quanticos dentro da mesma
cadeia, de forma que o acoplamento entre pontos de cadeias diferentes serdo desprezados [19].

Na Figura (7.4) sdo mostrados os tempos de decaimento em fun¢do da energia de emissao
dos pontos quanticos da Amostra 1. O tempo de decaimento Optico da Amostra 1 € comparado
com resultados andlogos de outras amostras, cujos resultados foram extraidos da literatura. Para
a Amostra 1 o tempo de decaimento foi obtido a partir do procedimento descrito na Ref.[19].

Quando a intensidade de excitag@o Optica € baixa, a interacao dos portadores com a radiacao
pode ser tratada perturbativamente, e o tempo de emissdo optico Ty, em funcdo da energia de

emissdo 7w, poder ser calculado utilizando a regra de ouro de Fermi [22]:

_3hcm0c2 1 /]
42 n |((F| T PE,

To(h) (7.29)

onde 7 é o indice de refragdo do material, %, é a energia de Kane [23], € | (:%,|.%},) |* responde
pelo overlap entre as funcdes de onda do elétron e do buraco. A expressdo (7.29) sugere uma
dependéncia do tipo 1y o< 1/hA®, que, a principio, é monotdnica, como pode ser inferido pelas

linhas solidas da Fig.(7.4-a), para o InGaAs, e da Fig.(7.4-b), para o CdZnSe.

pois viola o principio de exclusio de Pauli.
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Fig. 7.4: Tempo de decaimento em fun¢do da energia de emissdo do ponto quéntico. As linhas sélidas
representam o calculo tedrico, ja os pontos e pontilhados representam dados experimentais. Em
(a) os Dados Exp. 1 e 2 foram retirados da Ref.[20], j4 em (b) os Dados Exp. foram retirados

da Ref.[21].

Fica evidente na Fig.(7.4) um grande contraste entre a curva tedrica, obtida por meio da
expressao (7.29), e os dados experimentais, tanto para os pontos de /nGaAs quanto para os
de CdZnSe. Como pode ser observado, a curva tedrica, que foi construida considerando-se
| (Z.|- 1) |2 = 1, fica mais préxima apenas dos dados denotados como Exp.1, provenientes de
uma amostra de pontos quanticos desacoplados. Para todos os outros dados experimentais a
curva tedrica falha. Logo, desta perspectiva, resulta que os sistemas de pontos quanticos aco-
plados (Amostra 1) e desacoplados (Dados Exp.1) apresentam comportamentos contrastantes.
Portanto, conclui-se que o sistema de pontos quanticos em cadeia (Amostra 1) ndo se comporta
como um sistema de pontos individuais e desacoplados, mas se comporta como um ensemble,
evidenciando assim o comportamento coletivo do sistema de pontos quanticos, efeito este que
nao pode ser desprezado na andlise dos resultados experimentais.

Ainda na Fig.(7.4-a), os dados referentes a Amostra 1 exibem dois comportamentos dis-
tintos: (1) para baixas energias o tempo de decaimento dptico situa-se acima da curva tedrica
predita pela Eq.(7.29), e exibe um comportamento nao-monoténico com a energia. Em con-
trapartida, para altas energias os dados experimentais situam-se abaixo da curva tedrica predita
por (7.29).

Na Ref.[24], a forma de decaimento de 7j € atribuida exclusivamente a modula¢do do pa-
rametro | (%,|.Z;,) |* com as variacdes estruturais dos pontos quanticos, as quais se refletem na
sua energia de emissdo (variagdo do tamanho). Assim o valor da integral de overlap foi usado

como sendo um parametro de ajuste livre, cujos resultados sao mostrados na Fig.(7.5). Porém,
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o tratamento tedrico apresentado a seguir indica claras discrepancias com esta hipdtese.
No intuito de compreender o efeito do overlap entre as fungdes de onda do elétron e do
buraco pesado, fez-se um clculo teérico de | (.Z.|.-%;) |* em fungdo da energia de emissdo do

ponto quantico, e o resultado estd mostrado, também, na Fig.(7.5). Como pode ser percebido

1 ’OO T X T T T T T T T

0,95} Calculo Tedrico
—@— Dados Exp.

0,90 - | / )

0,85+ o—©

0,80

(FIF I

\
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T
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1,04 1,12 1,20 1,28 1,36
Energia de Emissao QD (eV)
Fig. 7.5: Comparacdo entre os dados experimentais e o calculo tedrico do overlap das fun¢des de onda

dos estados de elétron e buraco pesado, 2, versus a energia de emissio do ponto

<§e’j\h>

quantico. Os dados experimentais foram retirados da Ref.[24].

pela figura, o comportamento entre a curva tedrica e os dados obtidos a partir da Ref. [24] sdo
discrepantes, de forma que a dependéncia funcional do tempo de decaimento com a energia de
emissdo dos pontos quanticos ndo pode ser exclusivamente atribuida ao overlap entre as fungdes
de onda do par elétron-buraco pesado.

Para compreender o resultado teérico mostrado na Fig.(7.5), ilustrar-se-a na Fig.(7.6) um
célculo de | (.%,|.%},) |? em fungdo do tamanho lateral do ponto quéntico, L,,. Pela figura é pos-
sivel inferir que, conforme o ponto quantico torna-se menor e, consequentemente, sua energia
de emissao torna-se maior, o valor do overlap diminui. Esse comportamento advém do fato da
massa efetiva do elétron ser relativamente menor a massa do buraco pesado, o que faz com que
as funcdes de onda destes dois portadores penetrem de forma diferente nas barreiras finitas de
potencial a medida que o confinamento aumenta. Enquanto a funcdo de onda do buraco pesado
penetra pouco nas barreiras, ficando mais localizada no centro do pogo de potencial, a fungao
de onda do elétron penetra mais nas barreiras, sendo mais deslocalizada. No sentido oposto,
isto €, a medida que o ponto quantico torna-se maior e, consequentemente, sua energia de amis-
s@o torna-se menor, as fungdes de onda penetram menos nas barreiras de potencial, sendo mais

localizadas na regido do pogo quantico, gerando assim um maior overlap entre as fungdes do
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Fig. 7.6: Célculo tedrico do overlap das funcdes de onda dos estados de elétron e buraco pesado,

[(Z.|.-Z1)|?, versus o tamanho lateral do ponto quéntico, L,,. Na figura também é mostra um

esquema da estrutura de potencial ao longo da direcio z, juntamente com as fungdes de onda

do elétron e do buraco.

par elétron-buraco pesado. Portanto, € incorreta a hipdtese da Ref.[24] de atribuir o comporta-
mento funcional de 7y, com a energia de emissdo do ponto quantico, a variacdo do parametro
de overlap. Mesmo considerando |(.%,|.%,)|? = 1, maximo valor possivel, nio se pode atribuir
a este parametro o decaimento apresentado pelos dados experimentais abaixo da curva tedrica
T0-

Além do overlap, outros fatores, tais como a geometria do ponto quantico e os campos de
strain, criados durante o processo de formacao do ponto, possuem impacto direto na resposta
optica do sistema. No primeiro caso, a geometria anisotropica do ponto quantico pode levar a
hibridizacao dos estados de buraco da banda de valéncia, que poderiam, por sua vez, afetar o
valor do elemento de matriz da transi¢do 6ptica. No segundo caso, a intensidade dos campos
de strain no sistema, que depende da formacao da cadeia de pontos quanticos e da separacdo
entre estes, afetam a taxa de transi¢ao Optica por meio da separacdo que ocorre entre os estados
de buraco pesado e buraco leve, os quais estdo acoplados [25]. As caracteristicas da banda de
valéncia podem ser efetivamente alteradas pela relaxacao dos campos de strain, o que pode ser
conseguido por annealing térmico [26], por exemplo. Porém, todos estes efeitos de hibridizagdo
reduzem efetivamente o valor de |(.%,|.%,)|?, tornando menos eficiente o processo de recombi-
nacdo optica e induzindo um aumento de 7p. Explicar a diminui¢ao do valor deste parametro

para altas energias de emissdo tornou-se assim um desafio.

Quando os pontos quanticos possuem tamanho reduzido e, consequentemente, uma energia
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de emissdo relativamente maior, acontece a ativacao de canais de relaxagc@o nao radiativos [27].
Este processo ocorre por meio da transferéncia de portadores entre pontos quanticos adjacentes
com diferentes tamanhos, onde portadores migram dos pontos quanticos menores (mais ener-
géticos), os pontos quanticos maiores (menos energéticos). A ocorréncia deste processo pode
ser potencializada por meio da emissdo de fonons longitudinais 6pticos (LO) em um ensemble
de pontos quanticos [28].

Utilizando a Eq.(7.24) foi possivel calcular o tempo de relaxa¢do em funcdo da separagao
entre os pontos quanticos, que nada mais € do que a separacdo L; entre dois pocos quanticos

ao longo da direcdo z. Os resultados sao mostrados na Fig.(7.7). A partir do valor do tempo
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Fig. 7.7: Tempo de relaxacdo em funcdo da distancia de separacdo entre pontos quanticos. Em (a) e (b)
sdo mostrados os resultados para elétrons, sem efeito de strain e com efeito de strain, respec-
tivamente, ¢ em (c) € mostrado o efeito para buraco pesado com efeito de strain. No sistema

simulado considerou-se pontos quanticos de InAs.

de vida dos fonons para o InAs, calculou-se o valor de I'zp ~ 0.0409 meV [29]. Além disso, a

constante de Frohlich da forma como foi definida no Capitulo 3:

e? m* 1/2 1 1
_e 1 1 730
*=7 (2th0> (eoo 80) ’ (7.30)

nao incorpora efeitos de confinamento, sendo apropriada para materiais bulk. Como o sistema
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em estudo apresenta confinamento nas trés direcdes espaciais, € interessante utilizar uma cons-
tante de Frohlich renormalizada, oy,,, a qual responda pelo confinamento dos portadores de

carga no sistema, dada por [30]:

2 *
e m
&gor = ] m, (7.31)
onde &' é definido como: ;
1 1—3 1 L
— D~ 4 = (7.32)

g £ & D’
sendo L; é a separacdo entre os pontos quanticos e D é o didmetro médio dos pontos quanticos.
Nos célculos considerou-se D = 20 nm. O efeito relativo a renormalizacdo da interacdo de
Frohlich estd ilustrado em todos os painéis da Fig.(7.7).

Como pode ser observado pela Fig.(7.7), a transferéncia de cargas entre pontos quinticos
assistida por fonons induz a redug@o do tempo decaimento em pontos quanticos menores (mais
energéticos), dado por: 1/7,+1/7). A probabilidade de encontrar uma configuragdo de pontos
menores com um ponto adjacente maior e com um nivel em mais baixa energia, separado de
uma energia igual a hwyp, € elevada. Isto pode ser constatado nos espectros de PL na Fig.(7.4),
cuja morfologia responde a distribui¢cao de tamanhos dos pontos quanticos em cada amostra
caracterizada.

Na Fig. (7.7) é ilustrado também o efeito relativo do strain nos processo de relaxagdo. Nos
pontos quanticos tensionados acontece uma diminuicdo relativa das barreiras, o que contribui
para uma diminui¢do adicional do tempo de relaxacdo, e tal efeito mostra-se mais efetivo para
elétrons, Fig.(7.7-a) e Fig.(7.7-b), do que para buracos, Fig.(7.7-c). Estes valores de tempos de
relaxacao para os pontos quanticos mais energéticos levam necessariamente a uma reducdo do
tempo de decaimento dptico, Ty(E), para valores abaixo da curva tedrica. Assim, para valores
altos de energia de emissdo, o comportamento detectado do tempo de decaimento pode ser
atribuido ao escape de portadores de pontos mais energéticos para pontos menos energéticos
por meio da emissdo de fonons longitudinais 6pticos (LO).

Uma evidéncia adicional importante que pode-se extrair da Fig.(7.7) € a diferenca entre os
tempos de vida de elétrons e buracos, Fig.(7.7-a) e Fig.(7.7-c). Se um sistema estiver sujeito
a esta configuracdo, o processo de relaxacao pode levar a um desbalanco de portadores, local
e temporal, no processo de recombinacdo em pontos quanticos maiores (menos energéticos).
Como sera discutido a seguir, este efeito pode ajudar a explicar o comportamento ndo monoto-

nico andmalo observado para energias de emissdo proximas ao valor maximo de PL.
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Fig. 7.8: Tempo de decaimento calculado de acordo com a Eq.(7.27)

Portadores de carga em um sistema que estd relaxando podem ser encontrados localmente
fora do equilibrio térmico [31], logo, este desbalanco de cargas entre elétrons e buracos deve
ser levado em conta. O modelo que da conta deste efeito estd descrito pela Eq.(7.27). Na
Figura (7.8) sdo mostrados resultados obtidos a partir da referida equacio para vérios valores
da densidade inicial de elétrons. Pela figura fica claro que o efeito liquido do desbalanco de
carga provoca um aumento do tempo de decaimento acima de 7y. Portanto, diferentes regimes
de excitagcdo de cada ponto quintico podem levar a diferentes valores do tempo de decaimento.
Pela Figura (7.8) se observa também que quando as densidades inicias de portadores sdo iguais
o tempo de decaimento atinge um valor maximo. Isso mostra que o sistema € altamente sensivel
as condicoes iniciais.

No intuito de correlacionar os efeitos da condi¢do inicial, vinculados a densidade de porta-
dores nas bandas de conducdo e valéncia, com a energia de emissdo do ponto quantico, supor-
se-d que o nimero total de portadores por ponto quintico, SN"*(E), que representam o nimero
de fotons emitidos com energia E, seja proporcional ao nimero de f6tons absorvidos, Ny, de
forma que: SN (E) = Nups/Nyor(E). A distribui¢do dos pontos quinticos por tamanho im-
plica na distribuic@o de estados por energia, detectado pelo espectro de PL da Fig.(7.4). Dessa
forma, pela Fig.(7.9-b) observa-se que a distribui¢do de pontos quanticos, Ny, segue uma dis-
tribui¢do gaussiana. A distribui¢do de tamanho (energia) dos pontos quanticos determinard a
sequéncia de passos nos processos de relaxacdo e de transferéncia assimétrica de portadores,

que levard ao desbalanco de carga entre elétrons e buracos.
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Fig. 7.9: (a) Esquema tridimensional do tempo de decaimento representado pela Fig.(7.8). (b) Tempo de

decaimento versus energia de emissdo para os dois caminhos hipotéticos mostrados em (a).

Supondo um desbalanco de cargas que leve a condi¢do N,'™(E) > ON;"*(E), implica
que: SNJ'(E) = EON;™*(E), com & < 1. Logo, por construgio, SN;"*(E) o< Nyps /Ny (E),
e o numero total de portadores iniciais por ponto quantico, conforme a energia aumenta, segue
um padrdo andlogo aqueles rotulado por A ou B mostrado [Fig.(7.9-a)]. O reflexo das dife-
rentes condicdes iniciais no tempo de decaimento € mostrado na Fig.(7.9-b). Como pode ser
observado, ha regides de energia que o tempo de decaimento exibe um comportamento nao mo-
notdnico, assim como os dados experimentais da Fig.(7.4). Isso evidencia a alta sensibilidade
apresentada por este tipo de sistema as condicdes iniciais.

Tais previsdes tedricas criaram a pauta para novos experimentos que foram executados por
colaboradores. Para testar os efeitos da condi¢do inicial do sistema de pontos quanticos com re-
lacdo a densidade de portadores, foram estudadas adicionalmente duas amostras de pontos quan-
ticos, rotuladas Amostra 2 e Amostra 3. As amostras sdo de pontos quantico de Ing4Gag ¢As, €
ambas estdo descritas estruturalmente na Ref.[25]. Enquanto na Amostra 2 os pontos quanticos
estdo quase alinhados (ao longo da diregdo [110]), na Amostra 3 a distribui¢fo é mais aleatéria
e dispersa, Fig.(7.10).

Para energias de excitacdo distantes da condicao ressoante, Figs.(7.10-a) e (7.10-b), o tempo
de decaimento, perto da regido onde a PL € maxima, € diferente para cada amostra. Devido a
distribui¢do distinta dos pontos quénticos nas duas amostras, a transferéncia de portadores dos
pontos mais energéticos para os menos energéticos ocorre de forma diferente nos dois siste-
mas, afetando a populacdo de portadores dos pontos quanticos predominantes, € que emitem
préoximos a posi¢ao do maximo da PL. O processo de transferéncia de cargas pode ocorrer de

forma assimétrica para elétrons e buracos, como mostrado na Fig(7.7), criando, dessa forma,
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Fig. 7.10: Imagem de AFM das Amostras 2 e 3 sdo mostradas na parte superior da figura. Em (a), (b)

e (c¢) sdo mostrados os tempos de decaimento em fun¢do da energia de emissdo dos pontos

quanticos, para as Amostras 2 e 3, com diferentes energias de excitacdo, Eex.

um desbalanco de cargas que, por sua vez, gera uma queda no tempo de decaimento Optico,
como visto na Fig(7.7). Assim, espera-se que na Amostra 2 este efeito seja mais pronunciado,
devido ao forte acoplamento que esta amostra exibe entre os pontos, do que na Amostra 3, onde
os pontos se apresentam distribuidos aleatoriamente. De fato, como se observa na Figs.(7.10-a)
e (7.10-b), a Amostra 2 apresenta menor tempo de decaimento do que a amostra 3. Conforme a
energia de excitagcdo se aproxima do valor do maximo de PL, os tempos de decaimento das duas
amostras se tornam equivalentes, mostrando que, na condic¢ao de ressonéncia, o efeito de trans-
feréncia de carga se torna menos efetivo, levando assim a um aumento do tempo de decaimento
da Amostra 2.

Sob a condicdo de excitagdo quase-ressonante, quando a interferéncia dos pontos quanticos
mais energéticos € inibida, a Amostra 2 apresenta um comportamento peculiar, mostrado pelos
pontos experimentais da Fig.(7.11-a). Uma curva aparece a uma distancia, em energia, de um
fonon (hwyp) do méximo da PL. Na Figura (7.11-b) € mostrado o calculo tedrico levando-se em
conta o tempo de decaimento Optico, com e sem a contribui¢do da emissdo de fonons dpticos
LO [28], para uma distribui¢do de pontos quanticos que segue o padrdo gaussiano do espectro

de emissdo da PL. Essa figura mostra a importancia da inclusdo dos processos de fonons na
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Fig. 7.11: (a) Tempo de decaimento da Amostra 2 com excitacdo quase-ressonante. (b) Valores calcula-
dos do tempo de decaimento Optico durante a transferéncia de cargas entre pontos quanticos

assistida pela emissdo de fonons.

transferéncia de portadores de cargas em sistemas de pontos quénticos acoplados.

Conclusao

Foram investigados processos dinamicos em um sistema de pontos quanticos acoplados de
InAs. Por meio de medidas de PL resolvida no tempo foi possivel extrair o tempo de decaimento
em funcdo da energia de emissdo do sistema de pontos acoplados. Os dados experimentais
mostraram um comportamento peculiar do tempo de decaimento em funcdo da energia. Para
energias superiores a energia do pico central de PL o tempo de decaimento mostrou-se abaixo
da curva tedrica, a qual foi obtida via regra de ouro de Fermi. Em contrapartida, para energias
inferiores a energia do pico de PL, o tempo de decaimento mostrou-se acima da curva tedrica.

Para explicar esses dois comportamentos contrastantes do tempo de decaimento com a ener-
gia de emissdo do sistema de pontos quanticos, foram feitos célculos do tempo de decaimento
considerando-se a influéncia do acoplamento elétron-fonon. Os cédlculos mostram que a trans-
feréncia de cargas induzida por emissdo de fonon Opticos (LO) induz a redugdo do tempo de
decaimento em pontos quanticos mais energéticos. Além disso, o strain mostrou-se como um

mecanismo que pode ocasionar uma queda adicional no valor deste tempo.
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Os calculos provenientes da interacdo elétron-fonon em sistemas de pontos quanticos tensi-
onados mostram que € possivel haver certas configuragdes da estrutura eletronica que propiciem
tempos de relaxacdo diferentes para elétrons e buracos, criando assim condi¢des propicias para
que haja um desbalanco de cargas no sistema. Nesse sentido, fez-se uma dinamica de porta-
dores que incorporou este efeito. Os resultados mostraram que diferentes condicdes iniciais de
densidades de portadores nos pontos quanticos podem levar a valores diferentes do tempo de de-
caimento Optico. O calculo tedrico é corroborado por dados experimentais provenientes de duas
amostras de pontos quanticos que apresentam caracteristicas e condi¢des iniciais diferentes.

Com isso, foi possivel explicar de maneira satisfatéria o comportamento experimental do
tempo de decaimento 6ptico em funcdo da energia de emissao de um sistema de pontos quanti-
cos acoplados. Outro fator importante que ficou caracterizado foi o efeito que o comportamento
coletivo tem sobre o sistema, evidenciando novos mecanismos nao presentes para pontos quan-

ticos isolados.
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8. CONSIDERACOES FINAIS

Diante dos objetivos propostos para este trabalho cabe, ao fim do mesmo, destacar algumas
consideragdes gerais e perspectivas futuras.

Diferentemente de trabalhos que se fixam dentro de um unico problema especifico, este
trabalho apresentou como diferencial a nao fixagdo em uma linha exclusiva de investigagao,
e abrangeu varios temas complementares dentro do topico da estrutura eletronica de sistemas
nanoscopicos.

Flexibilizar o horizonte de metas a serem atingidas permitiu a familiarizacdo com variadas
ferramentas tedricas e desafiantes problemas praticos como, por exemplo, fendmenos induzidos
pelo strain e stress externo, efeitos estruturais relacionados a distribui¢io espacial das nanoes-
truturas, efeitos de temperatura, acoplamento com phonons, dindmica de portadores e dindmica
de spins sob campos magnéticos.

Outra caracteristica atraente deste trabalho foi a utilizacdo de ferramentas andlogas na in-
vestigacdo dos diversos tipos de nanoestruturas como, por exemplo, pog¢os quanticos simples,
duplos e multiplos com orientac@o de crescimento tanto convencionais como nao convencionais,
fios quanticos twin-planes e pontos quanticos crescidos em cadeias. Embora sejam sistemas que
aparentemente apresentem configuracoes diferenciadas, e que por si s6 dariam material sufici-
ente para uma tese, o estudo dos sistemas nanoscopicos com interfaces e acoplados propiciou
uma visao mais ampla do efeito do confinamento sobre a estrutura eletronica de portadores,
bem como da atuagdo de certos mecanismos nestes sistemas, como, por exemplo o strain, que
sdo extremamente Uteis na modulagdo da estrutura de bandas. A modulagdo destes parametros
propicia uma ‘“‘sintonia fina” para a engenharia da estrutura eletronica, o que sempre resulta de
interesse do ponto de vista de potenciais aplica¢des tecnoldgicas destas estruturas.

Outro fator que merece uma consideragdo relevante € referente as ferramentas matemdticas
expostas ao longo do trabalho. Embora ndo se tenha proposto nenhuma descricdo matematica
nova e revoluciondria, o trabalho teve méritos em utilizar ferramentas ja existentes, porém com

modificacOes e adequacdes proprias para cada sistema em particular, € mostraram-se gerais,
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sendo possivel sua aplicagc@o no estudo de sistemas tanto quase-2D, 1D e 0D.

A colaboragdo inter-disciplinar foi um fator determinante para conseguir atingir objetivos
tdo ambiciosos. Dentre as ferramentas complementares utilizadas, uma que se mostrou extre-
mamente poderosa e importante no estudo de sistemas nanoscépicos foi a dinamica molecular.
Embora baseada em conceitos semi-classicos de interacdes atdmicas, mostrou-se muito util
na descricdo mecanica de alguns sistemas estudados, fornecendo uma visdo diferenciada do
problema em si, corroborando para uma conclusdo mais sélida da fenomenologia estudada e
complementando com os parametros necessarios para os cdlculos de estrutura eletronica. A
complementacao experimental dos resultados tedricos apresentados foi, também, sem dudvidas,
um elemento que agregou um valor inestimével ao trabalho, validando muitas hipéteses pro-
postas teoricamente.

Parte destes topicos terdo sua continuidade garantida a partir de novos desafios que aparece-
ram durante o processo de elaboracio desta tese. Outros ndo foram ainda executados comple-

tamente pelo tempo limitado disponivel. Assim, como perspectivas futuras pode-se destacar:

— Cdlculo da estrutura eletronica, com campo magnético in-plane, de sistemas de pogos

quanticos simples e duplos de AlGaAs/GaAs via método Kk - p.

— Caracterizacdo e compreensao do nano-magnetismo e do diamagnetismo andmalo detec-

tado na emissdo de fotoluminescéncia pontos quanticos acoplados verticalmente.

— Caracterizag@o e compreensao do nano-magnetismo e do diamagnetismo andmalo detec-

tado na emissdo de fotoluminescéncia de anéis quanticos acoplados verticalmente.

— Efeitos da incorporacao de ions de Mn na dinamica da fotoluminescéncia de pontos quan-

ticos de CdSe resolvida no tempo.

— Caracterizagdo do processo de carga e descarga de pontos quanticos acoplados eletroni-

camente a um gés de elétrons bi-dimensional.
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A. INDICES DE MILLER
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Fig. A.1: Figura esquemadtica representando planos e direcdes e cristalograficas por meio dos indices de

Miller.

Os indices de Miller podem ser usados para especificar direcdes e planos em um cristal [1]
(Fig.A.1). Para definir os indices de Miller é necessdrio definir previamente trés vetores, 0s
quais, para sistemas cristalinos cibicos, coincidem com os eixos principais da célula unitdria
do cristal. Dessa forma, qualquer plano cristalino interceptard pelo menos um desses vetores
em um determinado ponto. Assim, define-se os indices de Miller como sendo trés nimeros
inteiros: h, k e [, obtidos tomando-se o inverso dos interceptos fracionais que o plano faz com
os trés vetores. Se o valor do indice de Miller for O significa que o plano em questdo é paralelo
ao respectivo eixo cristalografico. Indices negativos sdo, em geral, representados por uma barra
horizontal sobre o nimero. Se os indices de Miller estiverem representados entre parenteses,
tal como: (hkl), representardo um plano cristalografico. Se estiverem representados entre col-
chetes, tal como: [hkl], representardo uma direcdo cristalogréfica. Se estiverem apresentados
entre chaves, tal como: {hkl}, representardo planos equivalentes ao plano (hkl). E se estiverem

representados por (hkl) representardo dire¢des que sao equivalentes a direcdo [hkl].



B. O TENSOR DE STRAIN EM DIRECAO CRISTALOGRAFICA
ARBITRARIA

Ao representar os elementos do tensor strain em uma dire¢do cristalografica arbitréria [hkl],
o sistema de coordenadas passard de (x,y,z) para (x',y',7'), e os elementos de matriz dos tenso-

res de strain, stress e elasticidade passardo, respectivamente, de &;; para 81-/ i

Tij para T;; € Copjj
para c, Bij
Considerando um filme epitaxial, o qual ndo esta perfeitamente casado com o substrato, este
estard, no plano da interface entre os materiais constituintes do substrato e do filme, sob uma
contragdo biaxial uniforme (&) < 0) ou sob uma dilatagéo biaxial uniforme (& > 0). O strain
no plano € definido como [2]:
dg

€H:a——1. (B.1)
l

onde ay e a; sdo, respectivamente, os parametros de rede do material do substrato e do material
do filme epitaxial.

O substrato € suposto ser suficientemente espesso, de modo que seu espacamento de rede
seja mantido constante. Dessa forma, ndo ha distorcdes biaxiais no plano (os angulos entre as
ligacdes dos ifons no plano sdo preservados). Os elementos do tensor strain responsiveis por
essas distor¢des sdo aqueles fora da diagonal principal. Portando , a partir das suposi¢des feitas
pode-se inferir que:

€| =€, =&, (contragdo ou dilatagio biaxial)
(B.2)
€, =¢€,=0 (sem strain de cisalhamento).
Dessa forma, considerando a simetria deste tensor, restam apenas trés componentes a serem
determinadas: €5, €5, € €.

Por ser suficientemente espesso para manter o espacamento de rede, o substrato, sobre o qual

o filme esta depositado, aplica um stress uniforme em todo plano-xy, que € o plano da interface

entre os materiais. Este € o tnico stress externo aplicado sobre o filme. Por conseguinte,

T3 =Tp3 = T13 =0 (B.3)
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e, considerando a simetria do tensor de stress, restam apenas trés componentes a serem deter-
minadas: |, T), € T}
- Y1 T2 © -
Utilizando a lei de Hook, dentro da aproximacdo linear, para relacionar os tensores de stress

e strain tem-se que:
3
r ! !
TOCﬁ _anﬁijgij' (B4)
i,J

com (a,fB) = 1,2,3. Da Equagdo (B.3) implica que: quando (af8) = (33), (23) e (13), tem-se
que ‘L'(/x g = 0; portanto, considerando os valores de & e 8 indicados acima, a Eq.(B.4) assume a

forma:
3
Zc;ﬁﬁs{j =0. (B.5)
2¥)

Expandindo a somatéria (B.5), utilizando as simetrias dos tensores de strain e elasticidade,

juntamente com a Eq.(B.2), chega-se a equacao:

cixﬁ33£§3 +2cix[i318§1 = (Cixﬁllcixﬁzz) g (B.6)

Substituindo (o, B)=(3,3), (2,3) and (1,3) é possivel expressar a Eq.(B.6) em uma forma ma-

tricial: ,
(33 3303 Ca33l T . 311+ B
333 o33 o331 & | =~ % h311 T 3 (B.7)
133 iz Caisl & i+ im

O sistema em andlise é aquele descrito pelas coordenadas (x',y',7), cujo plano de cresci-
mento € ortogonal ao eixo 7. Este sistema se relaciona com o sistema cristalografico primitivo

do substrato, (x,y,z), por uma rotagdo descrita pela matriz % , dado por:

cos@cosO sing cos@sinO
U = | singpcos® cos@ sin@sinf |. (B.3)

—sin 6 0 cos O

onde @ e 0 sdo, respectivamente, os angulos azimutal e polar (Fig.3.4). A partir da figura é

possivel definir os angulos ¢ e 6 em funcao dos indices de Miller 4, k e [:

/
0 = arccos| ——
<\/h2—|—k2—|—12)

h
= arcCosS | —F/——=
Y (\/hz + k2>
(B.9)
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A regra geral para transformar os tensores de strain e elasticidade entre os sistemas referen-

ciais (x,y,z) e (x',y,7') é dada, respectivamente, por [2]:

!/ — 4. . ..
(B.10)
o
Cysiy — HoyUpsUikt jiCapBijs

onde u,,, sdo elementos da matriz de rotagdo 7%/. Em sistemas ctibicos o tensor de elasticidade é
determinado por apenas trés elementos independentes: c11, c12 € c44, Os quais sdo tabelados para
cada material. Dessa forma, levando em conta tal simetria, este tensor, no sistema referencial

(x',y',7'), pode ser expresso como[2]:

3

/
Cyskr = €11 Zuay”acS”akual
o=1

3 B-1

T Z Z (”057”065”[3k”ﬁl+”ﬁy”ﬁ6uak”a1)
p=2a=1

3 p-1

+ c44 Z Z (uayuﬁg —|—ulgyua5) X (uakuﬁl—l—uﬁkual) . (B.11)
B=20a=1

Uma vez que os elementos c’yé i foram determinados, basta resolver o sistema de equagdes
(B.7) e determinar os elementos restantes do tensor de strain €], €3 € €3. A partir do que
foi proposto foram determinados os tensores de strain orientados ao longo de algumas direcdes

particulares:

Diregao [100]:

g)lcx 0 0 g 0 0
E=| 0 g, 0 |[=] 0 g O (B.12)
2
00 & 0 0 27
Direcdo [110]:
&, 0 0 g 0 0
2ea—ci -3
00 & 0 0 e 8l
Direcao [111]:
€x 0 0 g 0 0
=1 0 & 0 =0 g 0 (B.14)
0 0 & 0 0 —2eut2en—2cu)

2z c11+2c12+4caq H
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Diregao [112]:

!/
€H 0 gxy
!/ !/
eyx O SZZ
onde
e —g —gl. — 32  Fencin—2ci1ca—2ct, —4cincu €
X2 X 13 2 26%14—136116‘44+2cl1612+Zci4—4c%2—7612644 I
(B.16)
e — 8/ _ _4C%1+4011C1277Cl1C4478C%2+19C12L‘4472Ci4 ‘
2z 33 26‘%1+13611C44+2C11612—0—26’4214—46‘%2—76’12644 |
Direcao [113]:
8” 0 gxz
& 0 &
onde
e — SL —- _ 1986%1—45611(;12—374(‘116’44—1536%24-124(;12644—44642‘4
2 l1(96‘%14-9011C]2—|—9L‘11644—186%2—34612644+4ci4) I
(B.18)

]2\/§ 1lc%l+2€11C12722c’11C44713C%2726012044
11 (96’%1+9C11C12+9611C44—18(‘%2—346126444-464214) Il

EXZZSZ)C:813:_
Portanto, os elementos do tensor de strain ficam definidos, exclusivamente, pelas compo-
nentes do tensor de elasticidade: cj1, c12 € ca4, as quais sdo constantes e proprias de cada

material, e pela componente in-plane do tensor de strain: €|, definida pela Eq.(B.1).



C. HAMILTONIANO DE LUTTINGER E BIR-PIKUS EM DIRECAO
CRISTALOGRAFICA ARBITRARIA

O procedimento aqui descrito, para a obten¢do das matrizes Hamiltonianas de Luttinger e
Bir-Pikus ao longo da dire¢des cristalografica arbitraria [hhk], foi baseado no mesmo procedi-
mento da Ref.[3]. Entretanto, aqui, procurou-se esmiugar o procedimento, de forma a torna-lo
mais simples e direto.

E conveniente, de antemao, fazer as seguintes defini¢oes:

B=k+k+k, k=k+k, ke=kEiky, k=-iV (C.1)
Vs =150 7=13E pyp="01E (C2)

sendo k; (i = x,y,z) os componentes do vetor de onda kK, e y;, 7> e 3 0s parametros ordindrios
de Luttinger.

O Luttinger usual € escrito como:
1 5 2 272
A1[001] = 5 h+ E'}’z k“—mn [kax +c- p} — 3 [keky(Jedy + Iy Jy) + ¢ pl, (C.3)

em que c - p significa permutagao ciclica das componentes x, y e z, as quais estdo definidas
paralelamente as dire¢des [100], [010] e [001], respectivamente.

Para representar o Hamiltoniano de Luttinger em uma direc@o arbitrdria [hhk|, é preciso,
por meio de uma rotagdo, representar o sistema, que estd definido inicialmente no referencial
(x,,2), no novo referencial (x',y’,7'). Assim, se a dire¢do inicial de quantiza¢do do Hamilto-
niano de Luttinger é [001] (eixo0-z), a direg@o arbitrdria [hhk| (eixo-z’) definird o novo eixo de
quantizagdo do sistema.

No desenvolvimento matematico proposto pela Ref.[3] o autor utiliza tensores para expri-
mir a rotagdo do sistema entre as coordenadas (x,y,z) e (x,y’,7'). Assim, o Hamiltoniano de

Luttinger (C.3), expresso na diregdo arbitréria [hhk], assume a seguinte forma:

H4]001) = A+ v,

4
y CMtM] , (C.4)

M=0
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onde ¢y sdo coeficientes que dependem da dire¢do de quantizagdo, e sdo definidos por:

co = £(14+60&*n* —20&%n?)
c1 =2v146n(&2 —n?)(1 - 6£%12)
o =41EN*(1-68n2) (C.5)
3 =2v2En (82 — n?)(1+657n2)
cy =128 +4&702 - 1

onde & =cos(B/2) e n =sin(B/2). o, B, e v sdo os angulos de Euler, os quais podem ser
expressos em termos dos indices de Miller, os quais definem a nova direcdo de quantizacdo
[hhk], como:

a=7%; B =arccos [ﬁ], y=0. (C.6)

A Tabela (C.1) mostra os valores assumidos pelos coeficientes ¢j; para algumas dire¢des. O

Tab. C.1: Valores dos coeficientes ¢js para diferentes dire¢des de quantizacio.

o NP [o01] (1101 [111]  [112]  [113]

¢l 0 0 0 VER ]
2 0 —4 0 g %ﬁ
c3 0 0 3 1 2
c4 ~1 2 0 —5 =

termo 7 € a parte “esférica” do Hamiltoniano, e € invariante sob rotacdo, ou seja, independe
da direcdo de quantizacao:

1
M = §Y1k2+ Yots- (C.7)

Os termos t; e ty7, 0s quais 0s sdo tensores responsdveis por descrever corretamente os ter-
mos “esférico” e “ndo esféricos” do Hamiltoniano de Luttinger no novo sistema coordenado

(x',y,7"), possuem a forma:

pt —s r O
-0 r

- P (C8)
p s
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Tab. C.2: Elementos de matriz p*, —s e r para cada tensor t.

P:t —S T
G (-2 V3k_k, ~L3ke
o ¥3(k-262) 43k _k, L/3k2
b Fhkk & [(F-22)+ 5] 3k k.
2= (k) —2\/3k.kz —5 (i3 -22)
t3 0 /3K —y/3kik;
t 0 0 B2

onde os elementos p+, —s e r para cada tensor t sdo mostrados na Tabela (C.2). Com isso,

pode-se reescrever (C.4) na forma matricial expandida:
1 .
i [hhk] = Eylkzn +Ysts + ¥s (coto + crti + atr + 3tz + ats) (C.9)

onde 1 € a matriz identidade. Dessa forma fica definido o Hamiltoniano de Luttinger para uma
direc@o arbitrdria [hhk].

Seguindo o mesmo procedimento utilizado para obter o Hamiltoniano de Luttinger na dire-
¢do arbitrdria [hhk], serd obtido o Hamiltoniano Bir-Pikus para uma dire¢do arbitraria [hhk].

E conveniente, de antemao, fazer as seguintes defini¢oes:

ﬁS = @7 B - BB;ﬁza n:p — —"ﬁzi£ﬁ27 (Cl())
Blzza’v? ﬁZZEa ﬁ?):% ) (Cll)

onde a,, b e 4 sdo os potenciais de deformacao para a banda de valéncia.

O Hamiltoniano de Bir-Pikus usual € escrito como [4]:

Ty+dy s
Hpp[001]) = —a Y, € —bY, & [} — 177 _\2/_d§ [exy 3 e p

(C.12)

App[001] = 5 (B1+3B2) X €i — B Xi &iidF — B3 [€xy (Judy + Jyx) ¢ p,
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onde g (i, j = x,y,z=1,2,3) sdo os elementos do tensor de strain. Assim como o Hamiltoniano
de Luttinger, o Hamiltoniano de Bir-Pikus apresenta uma parte invariante sob rotagdo, parte
“esférica”, e uma parte que depende da rotacdo dos eixos, parte “ndo esférica”.

Utilizando o mesmo método de rotacdo de eixos, que foi utilizado na construcio de (C.4), é

possivel escrever (C.12) orientado ao longo da dire¢do de quantizagéo [hhk] como:

1
Hp[001] = Eﬁlzeii—FﬁsTs—Fﬁs

4
) CMTM] : (C.13)

M=0
onde ¢ € definido pela Eq.(C.5) e T4 e T) sdo tensores que possuem a mesma forma matricial

definida por (C.8), porém com elementos dados matriciais apresentados pela Tabela(C.3). Com

Tab. C.3: Elementos de matriz para cada tensor T.

pi S T
Ty + (SH —EL) \/§813 0
T9o F6 <8H —SJ_) 4\/5813 0

w0 2l —\/ile—e)
3
T3 0 0 —\/;813

T4 0 0 0

isso, a Eq.(C.13) pode ser escrita na forma matricial expandida:
1 .
App|hhk] = 5[31 (&1 +&n+€33)i+ BT+ Bs (0To+aTi + oo+ a3 +auts) (C.l4)

onde 1 € a matriz identidade. Dessa forma fica definido o Hamiltonianos de Bir-Pikus para uma

direcdo arbitrdria [hhk].



D. CAMPO MAGNETICO ORIENTADO PERPENDICULARMENTE A
DIRECAO DE CRESCIMENTO

O Hamiltoniano de uma particula, sujeita a um potencial V(z) e em um campo magnético

com intensidade B atuando no plano-xz [Fig.(5.14)], pode ser dado por:

N 1 /. ex\2
%:%@H—Eﬂl) 1V (2) D.1)

onde m é a massa do portador, e a carga do elétron e ¢ a velocidade da luz, e o potencial V (z) é

da forma: )
Ly L
0 se —3<z<F
L L
Vo se —2<z<F
V(z) = L L (D.2)

0 se F<z<H

o se g >l

\ Z

O potencial vetor 4, definido pelo gauge 4 = (Bz,0,0), relaciona-se com o campo magnético
B por meio da expressdo: V x 4 = BzJ.
A partir da definicdo do potencial vetor 4, é possivel escrever (D.1) como:
H =L (@2 + 2 Bzp + §Bzz2> +V(2)
(D.3)
7 A~ ~ ~ ~ 2
H = 5= (p,% S R 2Bz, + i—szz2> +V(z)

Definindo a frequéncia ciclotronica @y, o comprimento magnético ¢, e o centro da Orbita ciclo-

tronica zq, respectivamente, como:

=B, =/t zo=lek =2k, (D.4)
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com p; = hk;, a Eq.(D.3) assume a forma:

N ~2 2
K= F ket o (P + L Bok, + SB72) +V(2)

2m

A 22 2 2
H =5+ g2 4 L Rk, + ¢Bz) "+ V(2)

; (D.5)

A

_ P B2 B (B 2
H = g+ awks + 3e (ke +2)"+V ()

2
may,

~ 2 2 2 2
H = =T+ e+ 552 (20+2)* + V()
onde na dltima equagéo foi utilizada a rela¢do: p, = —ifi(d/dz).
Fazendo a mudanca de varidvel: z = /,t, com ty = {;k,, em (D.5) tem-se que:

. WP1d ma?
W= 2 T (g ) LV D.6
2m (2 dr? ol t g oo+ Lt +V (1) D-6)

Invocando a equacio de autovalores: /7 i (1) = & 1 (¢) tem-se:

2 2 mow2
[—%é% + K2+ 30 (Gptg + Op) + V(t)} F(t) = EF (1)
D.7)

m 2
H%%Jr " (Uyto + Lpt)? +V (2) — f] Fi(t) =0

onde defini-se: £ =& — ;‘%kg Rearranjando (D.7):

[éj—:z—i(foﬂ)%rz—m(f—V(t))] Fi(t) =0 (D.8)

Fazendo uma segunda mudanca de varidvel: a =t +1ye Ay = (2/hwy)(E—V (o)) em (D.8)

tem-se que:
d2
(daz _“2+%) Fa(a) =0 (D.9)

Fazendo nova mudanga de varidvel: oo = w/ V2e ap = —Ap/2 em (D.9) tem-se:

2 2
‘ fv(zw) - (WT +ao) F(w)=0 (D.10)
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A Eq.(D.10), da forma como foi escrita, apresenta solucdes pares e impares bem conhecida,

as quais recebem o nome de Funcoes Cilindricas Parabdlicas [5]:

w?
Bw)=e T.H <“7° +113 %) solugdo par
2
F(w)=e Twdl (%°+% 3] %2> solugdo fmpar  (D.11)

w2 2 w2 2
F(w)=Aae =4 (%0 +1 3 %) +Be TwM (%0 +2 |3 %) solugdo geral
em que 4 e B sdo coeficientes e .# é a Funcdo Hipergeométrica Confluente [5].

Assim, de acordo com a Fig(5.15) o sistema apresenta-se com trés regides distintas, de

forma que ap assume os seguintes valores para as regides I, I1 e 111, respectivamente:

( aozalz—%:% S€ \/§< Ly +€bk> W<\/§<_2LTZ+£bkx>

w=a=-%=520 se VI(—f+0k) <w<V2(F+0k) (D.12)

| w=a=-4 =% se V2(E+0k)<w<V2(E+0k).

Portanto, a solucdo geral do problema, para cada regido, pode ser dada por:

;

T =% [ (S35 + s (9213]5)]

B =2 ) =t [ (S35 +mwa (2213]5)] @13

_wd 3 )
| () =e % [0 (221315 + st (25235 |
E importante notar que para as regides (I) e (II), assim como para as regides (II) e (III) as massas

sdo diferentes, o que implica dizer que a frequéncia ciclotronica apresenta a dependéncia: @y =

wo(m*). A partir das funcdes que descrevem o problema, pode-se aplicar as condi¢des de

contorno:
(i) continuidade das fun¢des nas interfaces:
Far(—wr) =0, Bi(—wp) = Bu(—wp), Fuws) = Bur(ws), Fm(we) =0 (D.14)
(i1) continuidade do fluxo de particulas nas interfaces:

1 dF(w) — 1 d7u(w) 1 dFnu(w) _ 1 dBm(w)
mj Tdw | Wb T m} “dw | —Wp m’z‘ “dw ’Wb G —dw |Wb (DlS)
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De imediato tem-se que:

)0 g = 2 )
()= ”I‘VLW_W_LB

(D.16)
; - ()
3”1(WL)_0_>$3__W_LM(?+—M__W_L[3

onde wy = v/2L,,/(2¢p).
Restringindo o problema ao caso em que k, = 0, este terd o potencial simétrico com relacio a
origem do sistema, de forma que a condi¢do: 73(w) = +F3(—w) devera ser satisfeita. Assim:

(i) w € [~wp, wp] com a condigdo F3II(w) = = F31(—w)
VVZ
Pl =e % [t (L}]5) — maet (23] 5)|

(D.17)

w? 2 5
Fulw) =% |2t (S35 )+ st (5213 %)
Para que 73(w) = F3(—w), tem-se que B, = 0. Em contrapartida, para que F3(w) = —F3(—w),

tem-se que 4, = 0. Portando:

H/z
Biuw) = De” * .4 (“72 + i ]%‘ %2> solugdo par
(D.18)
w2
Fi(w) = Be *wl <“2 +3 ] | W72> solucdo fmpar.
(ii) w € [-wr,wr| com a condi¢do Fz;(—w) = £ T (w)
w2 2
Fulow) =% [t (2 13]2) - mowt (252 3]
(D.19)
w2 2 2
Fanw) =% [0t (S 13]5) + 2wt (2235
Para que F3;(—w) = Fy1(w), tem-se que 4; = 43 e B = —Bs. Em contrapartida, para que
Fi(—w) = —F(w), tem-se que 4; = — 43 e B; = B3. Logo, tem-se que:
Fr(w) = - [ﬂl M <‘”+ %’ %) + Byw.M (“‘+3 ‘2| L )] solugdo par
w2
Far(w) =e + [ﬂl,/// (% 3] WTZ) — Biw.A <% 3] WTZ)} solucdo par
(D.20)

W’Z :
Far(w) =e™ 7 [}%/// (% |%‘ %2> + ByowH (“lf’ ‘%| W;)] soluc@o impar

w2

Fr(w) =e” ¥ [ h ///(‘”H 3] % >+QS1WJ// (“1+3 13| % ﬂ solugdo impar
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Portanto, usando as condi¢des de contorno (i) e (ii) I obtém-se o as equagdes transcendentais

[IeS)

que fornecem os autovalores referentes aos estado pares (subscrito “p

(13 ”)

) e impares (subscrito

m’{%pﬁzp = m;gzpﬁlp, ngligzzi = mﬁ%zl-ﬁli (D-22)
onde

2
Wy

Wi\ o Wb aijp+31(3|w,
2) e (523 7)

)

_w2/a wp ajp,+1|1
Fiplary) = e/ {—7 [///( . ‘—

[ 1
glp(alp) _ e—w%/4 %(alpél—f—

| =

USE

[ 1
Dplary) = |l (%1

\S}

4

\S]

" By aip+3 3| wy
2 wrL 4 21 2
+35
+ - (ap+1) = '

z SRl ()

M
2 2
v @p 73| v%

| W

Wp

[\oN|
N@‘

r 2 2 2
7 s we (a1 wR wh o (an+5 3] w2
sz(azp) e 2 M 4 ) + 2 (a2p+ ) A 4 271 2

r 2 2
ooy | (et W, wp  (a1it3]3| W)
Gilaii) © ///( 4 (2|2 +BWL/// 4 |22

- , 2
Drilax) = " \wptt (a2,+1 B %)]

4
2 w ai+1|1]w? w a;i+3|3
T(a) = e W/ M| bt LN Bl i} 2 1i b
F1i(ar) ¢ { 2 { jf( 4 2‘ 2>+ﬁWL///( 4 2 2)}
wp a;;+513 B a;i+3|3
M AP | U r b
+ o lat Ml( 4 ’2’ A e tiiy

2

+ %(a1i+3)/// <

2 2

2 w a+3|3|w

Doy . — —wy, /4 1__19 QT2
Failan) = e K 2)///< 4 ‘2‘ 2)

! Na obtengdo dos resultados utilizou-se a seguinte relagdo de derivada para a fungdo . (a|b|w)):

w

)
ai;+715 wi
%))

4 (2

d a
%L///(cdb\w) = Z///(a—k 1|b+1]w) (D.21)
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2 2
i+5|3
+ —V;b<azi+1)///<“” ]—‘—Vg”)}, (D.23)

4 |2

onde a wj, e wy, sdo dados por: wy, = \/2L,,/(20) e wy = V/2L,,/(2(p), € as varidveis a; e a>
possuem a seguinte relacio: a» = a; — V. E importante apontar também que, da forma como o
parametro a; se relaciona com os autovalores &, as equacgdes construidas acima s6 serdo validas
quando a; < 0.

Além disso, das condi¢des de contorno € possivel obter as seguintes relagdes entre os coefi-

cientes:
ﬂZ—;;iﬂl
(D.24)
By = )ia
Dessa forma, as autofungdes para o problema podem ser escritas como:
( = - Y AR Eu]! w? B (a3
= [ () e (s2119)
7()_ = G1p *ﬁ'// @ 11 w? D.25
3p\W) = T311(W)—ﬂ1%e ! 74_1’2‘7 (D.25)
| ) = e % [ (G 35) ~w (22315
para estados pares, e:
( W2
Far(w) = e« [/// <a14+1 |%|w7> +£ B ///<a1+3 |2‘ ﬂ
Hilw) = Fanlw) = Goe Tt (§+313]5 0.26)
’ su(w) = Agge” TwAl (T +313] 7 :
W2 2
| Bui(w) =Aie© [—,/// (“14“ ‘%|W7)+w% <a1+3 3 )}

para estados impares. O coeficiente 4, tanto para estados pares como para estados impares

pode ser determinado via normaliza¢do das autofungdes: [ 73”;7(1.) Fap(iydw = 1.



E. MATRIZ HAMILTONIANA DE LUTTINGER NA PRESENCA DO

CAMPO MAGNETICO

Abaixo seguem as matrizes Hamiltonianas de Luttinger na presenca de campo magnético.

Estes hamiltonianos possuem contribuicdo da segunda banda, por tal motivo se apresentam

como uma matriz 8 x 8.

Direc¢ao [100]:

hhy v lhit I ) hhy ) hhot lha T lhy | hho |
S iy iz s s e i Hs | TN —2)
Sy My Sy s Hbe Sy s | Fa|AM—1)
My Sy s e Iy g | Tl M)
Hy = Has  His e Hiy  Hig | Fi| A1)
His  Hsg Ay Ay | Fal M —2)
Hee o1 Hes | Fa| M —1)
A s | T2l M)
s | Fa| M +1)

(E.1)
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onde os elementos de matriz J7;; sdo dados por!:

A== (172) &= s {142 (A —2) + 1]+ (e + 39))
o == (252) Z s { (232 A~ 1)+ 1)+ (k4 o) |

Ay == (122) &5 - s{ (152) (A + 1) - § (e + o)}

Hia == (172) fo = s {(A52) R0+ D)+ 1] =3 (c+4)}

s = ("72) f2 = S{OFE) LA -2 41143 (e +50)}

i == (1522) 2 — s { (132) RO~ 1)+ 1]+ 3 (x+10) |
s == (122) & s { (152 A+ 1) -4 (x+ 10) |
Ay == (151) 5 =S {(M52) AL+ D) +11 -3 (x+ 50)}
(E.2)
A3 = V3 () S/ MM~ 1)
Mg =3 (B5L) s/ (A + 1) M
Ao = —iyV/63\/ (M —1)5
Ms = isV/6S\/ (M —1)%
Sy = ipV/65\/ (N +1) 5
Hig = —ipV63\/( N+ 1) %

Mg = V3 (BE) S/ AM(A—T)

s =3 (252 5T D

I Os elementos que ndo aparecerem explicitamente sio nulos.
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onde S € definido como: 3B/ 7., onde B é o campo magnético, 7z = (efi/myc) = 0.115764
meV /T e F, = (h? /mg) = 0.7620 meVA? (A = 100A). Com essa definicdo, os parimetros de
Luttinger 1, %> € 73, K € g sdo dados por: ¥ = ¥iFe, K=KFe € g = qFe.

Direcao [110]:

hhyt Iyt hhy | I o hipt lhat hhy ] Iy |
H Ha s s s e Hr s | F1INL—2)
My Sy Sy Hbs  Ibe My g | FiNL—1)

Sy s s e iy g | F|NL+1)

He = S s Hie Hy s | Fi|Np) (E.3)
Hss  Hsg Mz sy | Fo|NL—2)
Heo o1 Hes | F2INL—1)

M Hg | Fo|NL+1)

Hgs | F2|NL)
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onde os elementos de matriz J7;; sdo dados por?:

Ay == (152) = s {(152) (A~ + 1]+ (x+3a)}
Sy = — <Y1+22731> gj 5{(71 731)[2(%_1)_'_1]_'_%(,(_'_4_1‘6])}
Moy = — (Yl 2}’31) 9% 5{()’14-)’31)[2(%_'_1) 1]_%(,(_'_%61)}

Ay = — (Y1+22Y21> 5922 5{(?’1 731) [2(%)+1]—%(K+%Q)}

%5:_<71 227/%1> 2% 5{(Y1+Y31)[2(¢/V 2) + 1]+%(K+%q>}

g = — <Y1+22731> 5922 5{(71 Y3l>[2(%_1)+1]+%(1{+%q>}

i = — (B0) 25— s {(B5) (A 4+ 1) +1] - 3 (k+ 59) )
A= (B) Fos{(5) b it}
4 = —\/65753
3 = —/185Ys53
Mg = —/65Ys3
Hgr = —/1857s3
Ao = —iV6SU L
35 =i\/§}’ka%

Hig = —iVIBSY 4

Mg = ivVI8S NS

2 Os elementos que ndo aparecerem explicitamente sdo nulos.
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onde %= (B3+%)/2, 31 = Br+1)/4e 31 = (57 +37)/8. Todas as outras defini¢cdes

permanecem idénticas ao caso [100].
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