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Resumo

Neste trabalho, as propriedades de localizacao das excitagoes de uma particula
e das excitagOes sujeitas a um potencial aleatério em ligas AlGaAs:Si e em super-
redes intencionalmente desordenadas GaAs/AlGaAs:Si (SL’s) foram investigadas por
magnetoresisténcia e espalhamento Raman. Como é bem sabido, as flutuagoes do
potencial eletronico, que ocorrem em SL’s e ligas dopadas destroem a invariancia
translacional permitindo o aparecimento de um comprimento de localizagao espacial
das excitacoes elementares e, como consequéncia, causando a relaxagao das regras de
selecao o que provoca a largura e assimetria das linhas Raman. A andlise da forma das
linhas espectrais permite determinar os comprimentos de localizacao das excitacoes
elementares envolvidas no processo Raman e assim, estudar suas propriedades de
localizacao. No caso das ligas AlGaAs:Si, mostrou-se que o amortecimento de Landau
determina os comprimentos de localizagao das excitagoes coletivas tipo plasmon.
Entretanto, nas SL’s intencionalmente desordenadas, as propriedades de localizagao
tanto das excitacoes de uma particula quanto das excitacoes coletivas sao limitadas
pela desordem. Os comprimentos de localizagao das excitagoes tipo plasmon obtidos
por espectroscopia Raman foram comparados com os comprimentos de coeréncia
de fase do elétron medidos por magnetoresisténcia. Verificamos que em superredes
o comprimento de localizagao das excitacoes de uma particula é consideravelmente
maior que o comprimento de localizacao das excitagoes coletivas. Isto sugere que o
efeito da desordem é mais fraco para os elétrons do que para os movimentos coletivos

e que a interagao permite que os efeitos coletivos aumentem a localizagao.
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Abstract

In the present work, the localization properties of the single-particle and collec-
tive excitations subjected to a random potential in the AlGaAsSi alloys and in the
intentionally disordered GaAs/AlGaAs:Si superlattices (SL’s)were investigated by
magnetoresistance and Raman scattering. As it is well known, the fluctuations of
the eletronic potential, which occur in doped SL’s and alloys destroy the transla-
tional invariance giving rise to a spatial coherence length of the elementary excita-
tions and, as consequence, cause the breakdown of the Raman selection rules leading
to the broadening and assymetry of the Raman lines. The analysis of the shape of
the spectral lines allows one to determine the coherence lengths of the elementary
excitations involved in the Raman process and thus, to study their localization prop-
erties. It was shown that the Landau damping determines the localization lengths
of the collective plasmon-like excitations in bulk AlGaAs alloy. Meanwhile the lo-
calization lengths of both,the single-particle and collective excitations are limited
by disorder in the intentionally disordered superlattices. The localization lengths of
the plasmon-like excitations obtained by Raman Spectroscopy was compared with
the phase-breaking lengths measured by Magnetoresistance. We had verified that in
superlattices the localization length of the individual electron was found to be con-
siderably larger than localization length corresponding to the collective excitations.
This suggests that the effect of disorder has weaker influence on the electrons than
on their collective motion and that the interaction, which gives rise to the collective

effects, increase the localization.
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Capitulo 1

Introducao

Os problemas de localizacao num potencial aleatério e a transicao entre esta-
dos localizados e estendidos continua atraindo muito a atencao. De acordo com W.
Kohn [1], a localiza¢ao dos elétrons ocorre no espago de fases e portanto, estéd rela-
cionado mais com a natureza ondulatéria da fungao de onda do elétron do que com a
distribuigao da densidade de cargas eletronicas no espaco real. Consequentemente, o
estado isolante que resulta na condutividade dc zero é determinado pela localizacao
da fungao de onda do elétron no estado fundamental. Portanto, uma medida direta
das propriedades da fungao de onda eletronica é o objeto central do problema de lo-
calizacao. Qualquer excitacao elementar, com origem ondulatéria, revela os mesmos
aspectos qualitativos da localizacao. Entretanto, suas caracteristicas podem resultar
em diferentes propriedades.
Os aspectos gerais da localizacao no caso de elétrons individuais e seus movimen-
tos coletivos (plasmons) foi indicado pela primeira vez na Referéncia [2], onde foram
propostas as super-redes (SL’s) como uma ferramenta para controlar a intensidade da

desordem. A diferenca essencial entre elétrons e plasmons é a polarizacao dindmica,



que determina o movimento eletronico coletivo. Assim, a interacao entre elétrons
determina intrinsecamente as caracteristicas das excitagoes coletivas. Portanto, a
comparacao entre as propriedades de localizacao dos plasmons e dos elétrons pode
esclarecer o problema de como a interacao influencia a localizacao.

As propriedades ondulatérias dos elétrons individuais podem ser medidas por
magnetoresisténcia [3]. Como resultado, o comprimento de coeréncia de fase pode
ser obtido. Como estabelecido em [4], o comprimento de coeréncia de fase deter-
mina a largura minima de um pacote de onda de elétrons e portanto, pode servir
como limite inferior do comprimento de localizacao. Em cristais "bulk", onde a en-
ergia transferida no evento de espalhamento é tipicamente grande, o comprimento
de coeréncia de fase coincide com o comprimento de localizacao. Desta forma, o
comprimento de localizagao associado com a indeterminagao do quase-momento dos
plasmons na presencga de desordem pode ser medido em espalhamento Raman [5].

Como previsto pela teoria [6] pode-se observar que o amortecimento de Landau
limita o quase-momento das excitagoes coletivas em cristais de corpos volumétricos
("bulk") devido ao quase-momento correspondente das excitagbes de uma particula.
Isto impede que se meca o valor correto da desordem induzida pelo comprimento de
correlagao dos plasmons em materiais fortemente desordenados. No caso das SL’s,
entretanto, a sintonia da estrutura de minibandas permite evitar o amortecimento de
Landau no caso em que as energias das excitagoes coletivas se encontram no intervalo
do minigap no espectro de energia de um tinico elétron. Portanto, pode-se medir o
comprimento de localizagao vertical (perpendicular as camadas) nestas estruturas.

O presente trabalho consiste na andlise e comparacao entre as propriedades de
localizagao das excitagoes de uma particula e das excitagoes coletivas do elétron
sujeito a um potencial aleatério nas SL’s de (GaAs),(AlAs),, intencionalmente

desordenadas e nas ligas Al,Ga,_,As.



A potencialidade da espectroscopia Raman para este tipo de andlise é evidente,
uma vez que desordens estruturais e/ou quimicas causam mudancas nas frequéncias
e no tempo de vida dos fonons, levando ao deslocamento e alargamento dos picos
Raman. Assim, esta técnica mostra-se como uma das mais poderosas ferramentas
quando usada no estudo dos modos vibracionais de sélidos, pois apresenta como
principais vantagens o cardater nao destrutivo, a rapidez na aquisicao e andlise de da-
dos, nao exigir preparagao especial de amostras, possibilidade de explorar pequenas
regices da amostra, reprodutibilidade e fornecer resultados qualitativos e quantita-
tivos. O trabalho é dividido na seguinte maneira: a teoria bésica do efeito Raman é
discutido no capitulo 2. O capitulo 3 versard sobre as super-redes e suas excitagoes
coletivas. O capitulo seguinte tratara sobre o transporte eletronico e os efeitos de
localizagao. No capitulo 5 serao descritos os equipamentos utilizados e a anélise dos
resultados das super-redes. Finalmente, no capitulo 6, tém-se as conclusoes deste

trabalho.



Capitulo 2

Espalhamento Raman

2.1 Introducao

Quando a luz incide sobre um material, uma fracao desta é refletida e a outra é
transmitida. No meio material, parte da radiacao pode ser absorvida ou espalhada
enquanto que o resto passa através da amostra. Parte das ondas eletromagnéticas
absorvidas podem ser dissipadas como calor e re-emitidas com freqiiéncia diferente.
As ondas eletromagnéticas podem ser espalhadas por inomogeneidades do meio que
podem ser estaticas ou dindmicas. As inomogeneidades estdticas tais como defeitos,
espalham a luz elasticamente (dito espalhamento Rayleigh), enquanto que as inomo-
geneidades dinamicas tais como flutuagoes da densidade de carga devido a presenca
de excitacoes elementares, podem espalhar a luz inelasticamente.

O espalhamento ineldstico de luz pelas ondas acusticas foi proposto teoricamente
por Brillouin e depois por Mandelstan [7]. Espalhamento ineldstico de luz pelas vi-
bragoes moleculares foi primeiro observado por Raman [8]. Em 1930 Raman obteve o

Prémio Nobel pelo descobrimento do "Espalhamento Raman". Hoje o espalhamento



Raman e o espalhamento Raman Ressonante sao ferramentas espectroscopicas muito
liteis no estudo dos materiais em geral e dos semicondutores em particular. Assim, a
espectroscopia Raman é uma técnica de andlise onde sao estudadas as correlacoes en-
tre as propriedades de um feixe de luz incidente (com frequéncia w;, vetor de onda ?i,
polarizagao e; e intensidade I;) e aquelas do feixe de luz espalhada (wg, ks, eg, Is).
A interpretacao de um experimento de espectroscopia Raman consiste em fazer a
ligacao entre esses varios pardmetros e as propriedades do material como é represen-

tado na Figura 2-1.

1=I(Di’ ﬁki’ ei’ Ii fl(ﬂs, flksv _8:9 Is

Figura 2-1: Representagio das quantidades envolvidas num processo de espalhamento.

No espectro de radiagao espalhada, as novas freqiiéncias sao denominadas linhas
Raman e constituem o espectro Raman. O espalhamento Brillouin é um caso especial
do espalhamento Raman, onde o desvio de fregiiéncia ¢ muito pequeno (0-10 cm™1);

sua analise exige aparatos experimentais diferentes' dos usados em Raman.

IEspectroscopia Raman é convenientemente realizada por instrumentos dispersivos, tais como
prismas e grades de difragao. O espectro Brillouin, por outro lado é melhor medido por
interferémetros.



2.2 Tratamento Classico

No tratamento cldssico, o cristal é representado por um conjunto de atomos
sofrendo vibragoes harmonicas simples na presenca do campo elétrico da luz in-
cidente. Este tratamento nao leva em conta a quantizacao da energia vibracional.
Adotou-se neste trabalho a aproximacao de Born-Oppenheimer? tratando os elétrons
e os nucleos atomicos de forma independente devido a sua diferenga de massa [9].

Quando um feixe de luz monocromética incide sobre um cristal, os elétrons do
cristal deslocam-se em relagao aos seus nicleos. Como resultado do deslocamento
eletronico se produz um momento dipolar oscilante induzido que atua como fonte de
radiacao.

Seja o campo elétrico da luz incidente num ponto do espaco dado por:
= — N LT =
Ei(7r]t) = é;E,; exp [Z(krZ T — wit) (2.0)

onde é; define a polarizacao da luz incidente, E,; é a amplitude, w; é a freqiiéncia e
H/
k é o vetor de onda.

A polarizagao ]3Z gerada por este campo elétrico no meio pode ser descrita como:
H
b =xE; (2.0)

onde x é o tensor polarizabilidade (ou susceptibilidade) da molécula e representa
a facilidade com que a nuvem eletronica pode ser distorcida. Assumindo o meio

isotrépico, x pode ser representado por um escalar.

2Na aproximacdo de Born-Oppenheimer como o movimento dos elétrons ¢ mais rédpido que o
dos nicleos, pode-se considerar o movimento dos elétrons mantendo a posi¢ao dos ntcleos fixa. Do
mesmo modo, durante o movimento dos nicleos, pode-se considerar uma distribuigao média dos
elétrons.



Considerando o caso de vibragoes de rede, temos que o deslocamento atdémico
——> o~ o1, . . . ~
(7", t) em torno da sua posi¢ao de equilibrio e ao longo do eixo de vibragao em um

determinado tempo t pode ser convenientemente descrito na forma

@(7,t) = d,exp[i(q - T — wot)] (2.0)
onde i, é a amplitude do deslocamento, w, a freqiiéncia de vibracio da rede e G o
seu vetor de onda.
As variagoes na configuragao atomica do cristal produzem mudancas em y. Isto
é, x possui dependencia em . Segundo a aproximacdo adiabatica x (u’) pode ser
expandida em serie de Taylor em torno da posicao de equilibrio na forma:
— - aX — 1 82)( —2
u,w;) = kiw)+ | = |u+=|=—=|u +.. 2.0
(T w) = vl + (55) 7+ 5 (58 (20)
onde o segundo termo na equacao 2.2 representa a susceptibilidade oscilante induzida

pela onda da rede (7, ).

Substituindo as equacoes 2.2, 2.2, 2.2 na equagao 2.2 obtem-se:

—

Pi = Xo(lgia wi)Eoi exp [Z(EZ ST = w@t)i| +

(%’) Bty x exp {i | (Fi#7) -7 = (wikwy)t] péi+ ..

O primeiro termo da equagao 2.2 descreve o espalhamento Rayleigh, pois a fre-
qiiéncia da radiacao espalhada é a mesma da radiacao incidente. O segundo termo
caracteriza-se pela emissao de radiacao de frequéncias w; + w, que correspondem ao
espalhamento Raman denominados Stokes (-) e anti-Stokes (4). Os termos seguintes

correspondem ao espalhamento Raman de ordens maiores. Nestes casos, a variagao



de frequéncias ¢ mais acentuada [7].

Portanto, a equacao 2.2 indica que:

(i) A luz serd espalhada com freqiiéncia

w; = espalhamento Rayleigh
w; £ w, = espalhamento Raman Stokes (-) e anti-Stokes(+).

(ii) (%—?) = 0 para que o espalhamento Raman ocorra.
0

Conclui-se de (ii) que o espalhamento Raman de primeira ordem provém da mo-
dulagao da susceptibilidade elétrica pelas excitagoes elementares criadas (processo
Stokes, freqiiéncia w; — w,) ou destruidas (processo anti-Stokes, freqiiéncia w; + w,)

no material.

Podemos definir o tensor Raman E) COmo
= dx —
R ==& 2.0
(7)™ 20

. — N . ~

onde aproximamos ¢ = 0 para espalhamento de um fonon (ver leis de conservagao).
N — —_ . . N . ~ A .

Fazendo () = '/ || o vetor unitario paralelo a dire¢ao do deslocamento atomico,

<
re-definimos o tensor R como

R = (%>0©(w0) (2.0)

2.3 Tratamento Quantico

Na descri¢ao quantica, a radiacao e os osciladores do material sao quantizados.

Um quantum de radiagao incidente é aniquilado e um quantum de radiagao espalhado



é originado através da criagao (processo Stokes) ou aniquilagao (processo anti-Stokes)
de uma excitagao cristalina (por exemplo, fonons).

Assumindo que o 4tomo estd inicialmente em algum estado ligado |a) e o campo
de radiagdo no estado |n;,n¢) com n; fétons de momentum hk; e polarizagio é; e ny
fétons de momento hk; e polarizacao éf, o autovetor do sistema campo-dtomo no
estado inicial serd |a;n;,ns) e a energia €, + n;hw; + nyhw;. Apés o espalhamento,
assume-se que o atomo estd no estado |b) e o campo no estado |n; —1,ny + 1) tal

que a energia final seja ¢, + hw;(n; — 1) + hwy(ny + 1) .

T~
hw, hes, haw, hw,
12
__|a> |a>
—¥ b

Stokes anti-Stokes

Figura 2-2: Espalhamento Raman: a) Stokes e b) anti-Stokes.

A partir dessas hipoteses, pode-se calcular a probabilidade para que tal processo
ocorra e obter a seccao de choque diferencial [10]. A secgdo de choque diferencial é
definida como a probabilidade de transicao por segundo no angulo sélido, por mimero

de fétons por segundo e por unidade de &drea, e é dada por:

do wg
= 0+ ) 1@ p) b

2

(2.0)

wy=w;—[(ep—¢ca)/M]

eZ e'_)a é'_» é'_)a
+ Z{ Por) fpl)+(fpb1)(1p1)}

€1 — €4 + hwy g1 — &, — hw;




onde m e p sao a massa e o momento do elétron respectivamente. I refere-se ao
estado intermedidrio e a somatoria é feita sobre todos os estados I possiveis. O
nimero de fétons n s refere-se ao espalhamento estimulado e o valor 1 ao espalhamento
espontaneo; ry é o raio cldssico do elétron.
No caso do espalhamento Raman, o primeiro termo nao contribui.
Consideramos primeiro o caso em que &, > £,. Se a freqiiéncia incidente é w; e
a freqiiéncia espalhada ws= w; -(g, — €,) /h com wg < w; (esta ¢ a chamada linha

Stokes), entao a secgao de choque diferencial é dada por:

—

do o [ Ws . .
— = — 1) |és - - € 2.
onde o tensor Raman (E é dado por:
- 1 PbIDla ParPly
R = — & 2.0
m;[€]—€a—ﬁwi+€]—€a+hws ( )
e
hwg = hw; — (e, — &,) < hw; (2.0)

No segundo caso, €, > ¢, e a freqiiéncia espalhada w4 é maior que w;. Esta é a

chamada linha anti-Stokes. A seccao de choque, neste caso, é:
(). (0)
ds2 anti—Stokes Wi

hwa = hw; + (e, — €p) > hw; (2.0)

éa- R ¢ (2.0)

onde

e o tensor Raman possui a mesma forma da Equacao 2.3. Observa-se destas equagoes
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que no espalhamento Stokes, onde o fénon é excitado no meio pela radiagao incidente,
a intensidade torna-se proporcional a (n +1), sendo n é o nimero de ocupagao do
fonon dado pela fator estatistico de Bose-Einstein [exp (hw/ksT) — 1]~ onde kg é a
constante de Boltzman e T é a temperatura absoluta. Da mesma forma, a intensidade
anti-Stokes serd proporcional a n e serd nula em baixas temperaturas (pois nao possui
o termo +1 responsavel pela contribuicao da temperatura nula). Por isso, em baixas
temperaturas, é conveniente obter os espectros Raman de fénons tomando o ramo

de freqiiéncias correspondentes ao processo Stokes [7,11].

2.4 Regras de Selecao

As regras de selecao possibilitam prever se o espalhamento Raman para um dado
modo vibracional é permitido. No espalhamento, além da conservacao do vetor de

onda e da energia deve ser imposta a condicao
s+ R -6;,#0 (2.0)

A intensidade Raman da luz espalhada é proporcional ao quadrado do momento do

dipolo induzido e pode ser expressa como:

2
I, o |é, - ‘R . éi| g(w) (2.0)

onde é; (é5) corresponde a polarizagao da luz incidente (espalhada) e g(w) ¢é a forma
da linha (Lorentziana).
Da Equagao 2.4, observa-se que as regras de selecao sao dependentes da geome-

tria de espalhamento. Medindo a dependéncia da intensidade de luz espalhada em

11



funcao das polarizacoes incidente e espalhada, pode-se deduzir as simetrias do tensor
Raman e, portanto, a simetria do fonon Raman ativo correspondente. Desta forma
o espalhamento Raman pode ser usado para determinar tanto a freqiiéncia como a
simetria dos fonons do centro da Zona de Brillouin (ZB).

Utilizaremos neste trabalho a notagao de Porto [12] para descrever a geometria de
espalhamento, que pode ser determinada por quatro vetores: /21 e /58 (s@o as diregoes
de propagacao do féton incidente e espalhado) e é; e é; (a polarizagdo dos féton
incidente e espalhado respectivamente). Estes quatro vetores sdo usualmente repre-
sentados como Ei(éi, éS)ES. A notagao z(y, z)z, por exemplo, indica que a excita¢ao
da luz incidente sobre a amostra estd na diregao z e possui polarizagao ao longo de y,
enquanto que a luz espalhada foi detectada ao longo do eixo z e polarizada ao longo

do eixo x, como mostrado na Figura 2-3.

2.4.1 Regras de Selegao em Semicondutores 111I-V

Em semicondutores tipo blenda do zinco tal como GaAs, as regras de sele¢cao sao
descritas da seguinte forma: o fénon 6ptico do centro da Zona de Brillouin (ZB)
possui simetria I'y (ou equivalentemente I't5). Esta representagao é triplamente de-
generada e seus trés componentes podem ser denotados por X, Y, Z. Neste caso
particular é interessante tratar cada uma das trés componentes como projecoes iguais
aos deslocamentos relativos dos dois dtomos da célula unitdria ao longo dos eixos
cristalogréficos [7,13]. Este tensor possui apenas uma componente linearmente in-
dependente, que denotamos por “d”. As componentes nao nulas do tensor Raman
correspondente sao dependentes do deslocamento causado pelo fénon e sao diferentes
para cada direcao devido ao fato das constantes eldsticas serem diferentes. Para um

fonon 6ptico polarizado ao longo da direcao x, seu tensor R (X) terd apenas duas
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- Feixe
espalhado
E

X
Retroespalhamento

Z(y WIZ Fzly xz

Feixe
incidente

Geometria 90°
Ty ¥)x
E;

Faolarizadaor AMOSTRA

espalhado

Feixe

Figura 2-3: Representagio esquemdtica da geometria de espalhamento usando a notagio
ki(éi, és)ks, onde k; e kg sdo as direcoes do féton incidente e espalhado e, €; e €, sdo as po-

larizagoes dos féton incidente e espalhado, respectivamente.
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componentes nao nulas E)yz(X ) = E)Zy(X ) =d.

Podemos representar R (X)) por uma matriz 3 x 3, tal que

000
R(X)=|00 4 (2.0)
0 d 0

Usando argumentos similares, podemos derivar os tensores Raman para os mesmos

fonos 6pticos polarizados nas diregoes y e z,

00 d 0d o
RY)=|00 0 e R(Z)y=1d 00 (2.0)
d 0 0 000

Em semicondutores polares, tais como o GaAs, os fonons épticos compoem-se de um
modo transversal éptico (TO), duplamente degenerado e de um modo longitudinal
6ptico (LO) para vetores de onda préximos ao centro da ZB. Os elementos do tensor
Raman para estes dois fonons sao diferentes porque além do fato mencionado acima
(constantes de forca diferentes em distintas diregdes), o modo LO pode adicional-
mente espalhar luz via seu campo elétrico longitudinal macroscépico [14]. A notagao
dro e dpo ¢é utilizada, respectivamente, para distinguir os fonons TO e LO.

As regras de selecao para cristais de estrutura blenda do zinco para a geometria

de retroespalhamento sao apresentadas na Tabela 1.
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Geometria de espalhamento

Regras de selecao

lgi(él-, éS)ES modo TO | modo LO

x(y,y)X ; x(z,2)X 0 0

X(72)% ; X(7y)% 0 | ol
x(y',2")X ; x(2",y))X 0 0

x(y', y)x; x (2, 2))% 0 dzol”
y (xx)y’ 0 0
y (2, %)y’ |drol” 0
y'(2,2)y’ |drol’ 0

X" (2,2 )X” 2 \drol? : ol
X (27,y")X” 2 \drol? 0

Tabela 1. Regras de selegao Raman para geometrias de retroespalhamento em cristais tipo
blenda do zinco. d7p e dr,o denotam os elementos nao nulos dos tensores Raman para os modos
TO e LO respectivamente: x, y e z representam os eixos [100], [010] e [001] respectivamente. y’ e

7z’ representam os eixos [011] e [011] , enquanto que x”, y”, z” representam os eixos (mutuamente

perpendiculares) [111], [110] e [112] respectivamente [7].

2.4.2 Leis de conservacao

No espalhamento Raman de primeira ordem somente um foénon participa do

processo, podendo ser criado (Stokes) ou destruido (anti-Stokes).

Quando fétons de luz visiveis sao utilizados para excitar o espalhamento Raman
em um semicondutor, os fétons acoplam-se em geral apenas com os elétrons via

Hamiltoniana de interacao elétron-radiacao. Este processo pode ser descrito pelos

diagramas de Feynman como apresentado na Figura 2-4.
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£ 1] .rr‘ 1 ]
5 / "‘\S C /‘ "“\E
—r4 — —13
w W,
Wi \_/ * wi v ’
v v
Stolces anti-Stokes

Figura 2-4: Diagramas de Feynman para os processos: Stokes e anti-Stokes.

(i) A primeira transi¢do eletronica para um estado intermedidrio elétron-buraco
ocorre com a aniquila¢ao do féton incidente (w;);

(ii) A segunda transicdo para outro estado elétron-buraco ocorre com a criagao
(ou destrui¢ao) de um fonon (wy);

(iii) A terceira transi¢ao ao estado fundamental (recombinacao do par elétron-
buraco) ocorre com a criacao de um féton espalhado (wg).

As leis de conservacao para o processo Raman de primeira ordem sao:
hw, = hw; £+ hwy (2.0)

hky = hk; + hq (2.0)

onde hw; s e ﬁEi,S sao as energias e os momentos dos fétons incidente e espalhado,
sendo que +hwy e £hqg sao as respectivas energias e momentos para os fonons criados
(4+) e aniquilados (-).

O vetor de onda do féton é relacionado com seu comprimento de onda no vécuo

pela expressao:

= —n, (2.0)



onde n; ; é o indice de refragao do meio.
A magnitude do vetor de onda do fénon é determinada pela configuracao ex-

perimental. Da Figura 2-5 observa-se que a norma do vetor de onda do fénon é
- 0
7] = 2kl-sen§ (2.0)
para retroespalhamento (6 = )
|Jmax| ~ 2kz ~ 105 Cmil y (20)

considerando \; =5145 A (comprimento de onda tipico em experimentos Raman).

Figura 2-5: Cinematica de espalhamento ineldstico de luz.

O vetor de onda méaximo dos fénons em sélidos é tipicamente dado por:

2
q= a—: — 1,2 x10% cm™! (2.0)

sendo o valor do espacamento entre dtomos ag =~ 5 A.
ﬁ
Destas duas ltimas equagoes nota-se que os vetores de onda da luz incidente ( & ;)

H
e da luz espalhada ( k ) sdo muito pequenos em comparagao com o vetor da borda

17



da ZB em semicondutores. Entao, para satisfazer a Eq. 2.4.2, os fonons criados ou
destruidos devem ter um vetor de onda de magnitude préxima de zero (¢ = 0) , ou
seja, préoximo ao centro da ZB.

Nos processos de segunda ordem em que 2 fénons participam do espalhamento
(vide Figura 2-6), as regras de conservagao de energia e momento sao facilmente

expandidas para as somas de momento e energia:

ﬁws = ]”/LUJZ + (ﬁwm + ﬁ’wog) (20)

ks = ki = (o1 + qo2) (2.0)
Da equagao 2.4.2, nota-se que os vetores de onda nao sao necessariamente pequenos
como no espalhamento de primeira ordem, mas podem ter valores por toda a ZB j&
que |Go1| = — |Go2| também satisfaz a equagao 2.4.2. O espectro de segunda ordem
apresenta um mimero maior de estruturas e singularidades, porém, a intensidade é

muito menor.

1.!1[.1 ‘ﬂ}
C/‘ "" E'

Figura 2-6: Diagrama de Feynman para o caso de dois fonons.
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2.4.3 Principais mecanismos de espalhamento

Os mecanismos de espalhamento por fénons em um semicondutor podem ser sepa-
rados em dois grupos: os mecanismos que sao induzidos por deformacoes da rede
(potencial de deformagao acustico, potencial de deformacao éptico, potencial inter-
vales) e os que sao induzidos pelas ondas de polarizagdo que acompanham um fénon
polar, seja ele actistico ou éptico.

No caso de fonons 6pticos (¢ =~ 0), Loudon [15] mostrou que existem duas con-
tribui¢oes que devem ser consideradas na interacao elétron-rede. A primeira é a
Interagao do Potencial de Deformagao (IDP), produzido pela modulagao do poten-
cial periddico do cristal como consequéncia do deslocamento atomico relativo dos
fonons e, a segunda, é a Interagdo de Frohlich (IF) do elétron com o campo elétrico
macroscopico longitudinal associado as vibragoes da rede. Este tiltimo termo somente

aparece em semicondutores polares.

Espalhamento por Potencial de Deformacgao

Para cristais com dois ou mais dtomos por célula unitdria, um fénon éptico do
centro da ZB provoca distorsoes microscopicas na célula unitaria, diferentemente dos
fonons actsticos que provocam deformagoes na rede.

Similarmente ao caso dos fonons acisticos, o Hamiltoniano para a interacao

elétron-fonon 6ptico é dado por [7]

H. op = Dy i(u/ap) (2.0)

onde D, ¢ o potencial de deformacao do fénon 6ptico para a banda de energia

definida por n. Ja que a interagao nao depende do vetor de onda do fénon, tem-

19



se uma interagao de curto alcance. Embora, os elementos da matriz 6ptica e da
matriz actstica sejam parecidas, sua natureza é bastante diferente ja que no caso de
fonons 6pticos as duas sub-redes do cristal vibram uma contra outra. Essa situagao
é diferente da mudanca de volume que ocorre no caso acustico. Nota-se, assim,
que o espalhamento por fonons épticos é sensivel a simetria da regiao particular da
estrutura de bandas na qual o elétron é espalhado. Por exemplo, se os elétrons sao
espalhados préximos ao minimo em I' e se a funcao de onda tem simetria esférica,
o elemento de matriz desse tipo de espalhamento se anula, isto é, espalhamento por

potencial de deformagao é proibido. Este é o caso do minimo da banda de conducgao

do GaAs e do AlGaAs [16,17].

Espalhamento por fénons épticos via Interacao de Frohlich

O espalhamento por fénons 6pticos via Interagao de Frohlich provém das po-
laridades de dois dtomos com cargas diferentes em compostos III-V. O deslocamento
relativo de cargas opostas gera um campo elétrico macroscépico que interage com os

elétrons. Este campo elétrico pode ser dado por [7,14]:

N 2 1/2
S0 (5 — kY| wgo (2.0)

onde k., e kg sao as permissividades relativas para w = oo e w = 0 respectivamente,
urzo é o deslocamento relativo dos fons na célula unitéria, N é o nimero de células
unitdrias por unidade de volume e, i, ¢ a massa reduzida da célula primitiva.

O campo longitudinal da equagao 2.4.3 pode ser expresso em termos do potencial
escalar

2 1/2 1

N

¢LO - €0 [es)
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A interacao entre um elétron de carga -e e este potencial Coulombiano é conhecida
como interacao de Frohlich e o Hamiltoniano, que pode ser obtido do Modelo do

Continuo Dielétrico é dado por:

Hp = _€¢LO (2.0)

Expressando uzo em termos dos operadores de criagao e de destruigao [7], pode-se

escrever Hrp como

Hp =6V (q)-exp(iq-r) = —

iq-e |Cp . .
Z V7T (atqro +a*qro) exp (iq-r) (2.0)

onde CF, ou Constante de Frohlich é dada por:

1 1

1/2
CF == [271’62 <K - l{;—0> ﬁQLO:| (20)

O Hamiltoniano de Frohlich é inversamente proporcional a ¢ e diverge para ¢ = 0.
Como wro € sempre diferente de zero, esta situacao nao é possivel. No entanto, a
conservacgao de momento e de energia impede que os elétrons produzam um es-
palhamento intrabanda através de fonons g = 0. Mas, dependendo da dispersao da
banda eletronica, ¢ pode ser pequeno e finito e o mecanismo de espalhamento pode

dominar quando un ndimero significativo de fénons for excitado (kg1 > hwro).
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Capitulo 3

Super-Redes

3.1 Estrutura eletréonica de Super-Redes

As SL’s sao estruturas periddicas criadas artificialmente e constituidas por ca-
madas alternadas de semicondutores diferentes com espessuras da ordem de nanometros.
O conceito de SL foi proposto por Esaki e Tsu [18] em 1969 com a finalidade de
fabricar um semicondutor cuja estrutura de bandas pudesse ser controlada. Este
conceito permite estender a periodicidade de uma célula primitiva para um valor ar-
bitrario dado pelo periodo da SL. Como a periodicidade é um fator fundamental para
o conceito de bandas de energia em semicondutores, a nova periodicidade cristalina
imposta pelas SL’s tem consequéncias importantes para a estrutura eletronica. Uma
consequéncia imediata recai sobre o tamanho da ZB: como o periodo da SL é muito
maior que o perfodo atémico, o tamanho da ZB serd diminuido na mesma proporg¢ao
no espago reciproco, como se observa na Figura 3-2.

A juncao de dois materiais semicondutores de gaps diferentes provoca o apareci-

mento de uma descontinuidade nas bandas de energia dessa estrutura, resultando na
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formagao de um pogo de potencial, como mostrado na Figura 3-1. As alteragoes cau-
sadas na estrutura de bandas devido & presenga de um poc¢o quéntico sao enormes,
sobretudo na direcao de crescimento (eixo z neste trabalho) da estrutura, com o
aparecimento de niveis eletronicos confinados. Assim, na direcao de crescimento, os
portadores ficam confinados nos pocos e a solugao da equacao de Schrodinger nesta
direcao é semelhante a solugao de equacao de Schrodinger para um poco quantico
quadrado finito porém, neste caso, as condigoes de contorno nas interfaces devem
levar em conta a mudanca da massa efetiva dos elétrons para semicondutores difer-
entes.

O movimento de portadores livres ao longo do eixo z pode ser descrito por um
quase-momento p, com energia sendo uma fungao periédica de p, de periodo 27wh/d
(d: periodo da SL). O espectro de energias numa SL consiste da alternancia de
subbandas de energias Ey(p,) permitidas e de gaps proibidos. FEssas subbandas
resultam do dobramento ("folding") da banda de condugao inicial (estruturas tipo
n) e da banda de valencia (estruturas tipo p) e sdo frequentemente chamadas de
minibandas.

As minibandas formadas de niveis de pocos quanticos mais baixos com larguras
2A N sao determinadas pela probabilidade de tunelamento entre pocos adjacentes.
Tais minibandas podem ser descritas pela aproximacao "Tight Binding". Incluindo
somente acoplamento entre pogos quanticos adjacentes, a relacao de dispersao resul-
tante ¢ dada por [19]:

Ex(p.) = Ex + Ay cos (p—hz) (3.0)

onde Ey ¢ a energia de cada nivel discreto.
Existe uma considerdvel diferenca entre o espectro de energia da SL e aquele da

rede cristalina usual ji que o espectro de bandas de energia refere-se somente ao
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movimento de portadores ao longo do eixo z. No plano xy, os portadores movem-se
como particulas livres e, portanto, o espectro de energia é anisotrépico, similar a
sistemas bi-dimensionais puros. Assim, a solugao da equagao de Schrodinger é dada

por:
P2+

E = Enx(p,
n(p2) + 5

(3.0)

A medida que as barreiras estreitam, as fungoes de onda do elétron nos pocos
adjacentes se sobrepoem, tornando possivel o tunelamento de elétrons entre pocos;
cada nivel localizado num pogo torna-se uma minibanda larga [20]. Neste limite,
os elétrons comportam-se como um gas de elétrons 3D. Agora, os elétrons podem
mover-se através de toda a estrutura como particulas livres, mas com uma nova
massa efetiva determinada pela dispersao de uma minibanda. No caso das superredes
desordenadas, nao existe a minibanda como definida anteriormente. Neste caso pode
se assumir uma distribuicao gaussiana de niveis de energia como mostrado na Figura

3-1c.
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(GaAs), (Al ,Ga, ,As), & =AW well

Figura 3-1: Perfil da banda de condugao das SL’s a) SL’s nio desordenadas com minibanda W,

b) SL’s desordenadas e c¢) distribuicio gaussiana de niveis de energia das SL’s desordenadas.

3.2 Foénons em Super-Redes

Na Figura 3-2 sao representados, com linhas hachuradas, os ramos longitudinais
dos "bulks"do GaAs e do AlAs comparando-as com os efeitos de dobramento (linhas
solidas) da SL (GaAs)s(AlAs),. Neste tltimo caso, novos modos aparecem em g = 0
que podem agora ser ativos em Raman. Estes novos modos sao separados em duas
classes: os fonons acusticos dobrados, que podem propagar-se por toda a estrutura
da SL, e os modos 6pticos confinados que, teoricamente, nao se sobrepoem mas
estao restringidos a um ou outro constituinte correspondente. No caso das SL’s
GaAs/AlAs, as duas bandas 6pticas sao bem separadas devido as diferentes massas

dos cétions; portanto, as vibragoes correspondentes nas SL’s sao "confinadas"em
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cada material decaindo exponencialmente longe da interface.

FBZ
T |{ }, ™—T J4o0
modos dpticos ﬂ"--i., - R
confinados s Lo~ = “-"'._!'ff 4
(tipo AlAs) [ e
! B
. oo |
modos épticos | [ T~ . _GOAS ] 3
confinados [ Lo Ty i E
(tipo Gads) g :
- == 200
] &
modos i &
acusticos ] 100 %
propagative ] E
lo
fia

VYETOR DE ONDA k,

Figura 3-2: Exemplo de dobramento numa SL de (GaAs)4(AlAs)y. As linhas pontilhadas cor-
respondem as curvas de dispersao do GaAs e do AlAs "bulks"e as linhas sélidas representam os

ramos dobrados de acordo com a nova periodicidade d ao longo do eixo da SL [21].
A magnitude do vetor de onda dos modos 6pticos, confinados na regiao do GaAs,
¢ dada por [22]:
m ™
=—F |- 1<m<n 3.0
fa <nA+1)<a> == (3.0

onde m é um nimero inteiro e representa a ordem do dobramento, ny é o numero
de monocamadas no material A (GaAs). Obviamente uma relagao similar a Eq.3.2

existe para os modos confinados AlAs.
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3.3 Regras de Selecao em Super-Redes

Existem dois efeitos que devem ser levados em conta nas regras de selecao da SL tipo
blenda do zinco crescida ao longo da dire¢ao [001]:

1. Redugao da simetria do cristal do cibico (grupo pontual T,) para tetragonal
(grupo pontual D) e

2. Expansio da célula primitiva de 2 para 2(n + m) dtomos.

A reducao da simetria se origina pela super-periodicidade ao longo da direcao
[001] e pela deformacao eldstica dos compostos constituintes. Este tltimo efeito pode
ser desprezado no caso de SL’s GaAs/AlAs (descasamento da rede =1%). Enquanto
o grupo pontual da SL, orientada na direcao [001], é sempre Doy (tetragonal) seu
grupo espacial depende dos detalhes da estrutura. Por exemplo, no caso de SL’s
(GaAs),(AlAs)y,, dependendo da paridade relativa de n e m dois grupos espaciais
sdo possiveis (aqui n e m sdo as células primitivas dos constituintes GaAs e AlAs

respectivamente):

ar — P4m2 (D3,) tetragonal primitiva
B P (D34) gonal p (3.0)
impar — I4m2 (Dj,) tetragonal de corpo centrado

As representagoes das vibragoes em I' (centro da zona) sao:
incluindo os foénons actsticos em g=0. Para o tensor Raman [24]:

'R =2A1+B+B,+ FE (3.0)
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Assim, todos os modos sao ativos em Raman. O primeiro termo na Eq. 3.3
corresponde as representacoes ciibicas em I', que sao separadas pela distor¢ao tetragonal.
O segundo termo contém os modos que se originam dos pontos de fora do centro da
7B cubica, devido ao aumento do tamanho da célula primitiva. Na configuracao
de retroespalhamento na direcao axial, os modos de simetria F sao proibidos e os
modos de simetria A; e By sdo permitidos na configuragao z(z,x)z e z(z,y)Z, re-
spectivamente. Os modos E e By obedecem as mesmas regras de selecao dos modos
cuibicos dos quais eles se originaram, enquanto que o modo A; é inativo em Raman
na mesma configuragao. Contudo, os modos de simetria A; tornam-se dominantes
perto da ressonéncia. Isto ¢ devido a Interacao de Frohlich.

Os tensores Raman para os fonons de simetria A; e By com os eixos cristalogré-

ficos (z,y,2) (z € o eixo de crescimento da SL) sao dados por [23]

a 0 0 0do
Ry=(0a 0| ,R=|do00 (3.0)
00 b 000

para modos z polarizados (modos longitudinais) e

00 0 00 e
Rewy=]00 e | ,Repy=]0 0 0 (3.0)
0 e O e 00

para vibragoes no plano (modos transversais).
Estes tensores foram escritos na base z//[100], y//[010], z//[001]. Como os
planos de clivagem de amostras crescidas na diregao [001] sao os planos (110) e (110)

e geralmente as polarizagoes da luz incidente e espalhada sao paralelas a estes planos
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( 2’/ [110], ¥// [110], 2z//[001]), & necessdrio construir uma nova base. Os féonons
de simetria B, sao ativos nas configuragoes z(2',2')z e z(2,1y')Z, enquanto que os
fonons de simetria A; sdo ativos em z(2’, 2')z. Observa-se disto que o espalhamento
na configuracao z(z’, 2’)Z contém ambos os modos. Porém, cdlculos usando o modelo
de polarizabilidade de ligag¢do aplicados em SL’s de GaAs/(GaAl)As [24] sugerem
que, para o espalhamento fora da ressonincia, a se¢ao de choque Raman para a
simetria A; serd muito menor do que para a simetria Bs.

Na Tabela 2 sao expressas as regras de selecao para diferentes configuracoes.

_ face de polarizacao polarizacao de se¢ao reta
Configuracao
espalhamento incidente espalhamento Raman
2(x,x)Z (001) (100) (100) a?
2(z,y)Z (001) (100) (010) d?
z(2!, ")z (001) (110) (110) a? + d?
z(2',y)z (001) (110) (110) 0

Tabela 2. Regras de selecaio Raman para geometrias de retroespalhamento em super-redes: x,
y e z representam os eixos [100], [010] e [001] respectivamente e y’ e x’ representam os eixos [110] e

[110] [7].

3.4 Teoria de Excitacoes Coletivas em Super-Redes

3.4.1 Anisotropia dos modos vibracionais

No limite de comprimento de onda longo (quando A >> d;,ds onde d; e dy
sdo as espessuras das camadas da SL), o espectro éptico da SL pode ser calculado

considerando a constante dielétrica anisotrépica da SL que tem a forma de um tensor,
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que para os eixos principaisz, y e z é dado por:

e, 0 0
est =10 ¢ O
0 0 e,

onde o eixo z ¢ normal & interface e ¢, = ¢,. Impondo condicoes de continuidade nas
interfaces para o campo elétrico (continuidade de E,, E,), e para o deslocamento
(continuidade de eFE,), pode-se obter a componente axial e as componentes no plano,

da constante dielétrica da SL [25-27]:

. (€1d1 + €2d2)
fe0 (W) = =050

(dy + dy)
e, (w) = —
32)

onde £; e g9 sao as constantes dielétricas das camadas.

Modos de Interface

Resultados de pesquisas anteriores [27-29] mostram que, além dos fonons confinados
nos ramos 6pticos de super-redes GaAs/AlAs, aparecem novos modos com frequén-
cias Opticas préximas as frequéncias do GaAs e do AlAs. As frequéncias e dispersao
desses modos podem ser analisados em termos do modelo anteriormente descrito.
Dentro deste modelo os zeros de €, e os polos de ¢,, correspondem aos modos

longitudinais e transversais propagando-se ao longo do eixo da SL. Ou seja, quando
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k//z,y, os modos interfaciais obtem-se de

€z4(w) = 0 = modos LO,, (3.1)

e;'(w) = 0 = modos TO,

z

Como as SL’s estudadas neste trabalho sao constituidas por dois semicondutores
polares GaAs e Al,Ga,_,As, espera-se encontrar dois modos de interface: um modo
tipo GaAs e outro tipo AlAs. Este modelo macroscopico permite obter os modos
vibracionais bdsicos que sao importantes na pesquisa das propriedades 6pticas das
SL’s. Quando as camadas das SL’s sao espessas, a quantizagao dos fonons nao é
importante e a funcao dielétrica de cada camada tem a forma da fungao resposta do

cristal "bulk " [25,30]:

2 2
Wro; — W )
; = — =12 3.0
51 (w> goo,z w%o7i _ U)2 com 1 9 ( )

onde £ ; € a constante dielétrica de alta frequéncia da camada correspondente, wro ;
e wro, sao as frequéncias dos fonons longitudinal e transversal dpticos da i-ésima
camada. Na Eq. 3.4.1 omitiu-se o efeito de amortecimento.

A dispersao dos modos IF ¢ dada por [31]:

|
cos (k.d) = ln 2;; 1 -sinh (k. d, ) sinh (k,ds) + cosh (k,d;) cosh (k,d2) (3.0)
onde n = %

As soluges numeéricas da Equagao 3.4.1 foram estudadas [31] e comparadas com
os resultados experimentais de SL’s de GaAs/AlAs [29]. Esses resultados estao

ilustrados na Figura 3-3. Para cada valor de k, e k, sao obtidas quatro frequéncias
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diferentes que formam duas bandas de energia na regiao dos modos 6pticos de cada

constituinte. Suas frequéncias situam-se entre as frequéncias "bulk" TO e LO.
Casos limites da Equagao 3.4.1:

(i) k. — 0

Neste caso, a relacao de dispersao se reduz a duas bandas:

_61 (U}) — tanh (kIle) COth (k12d2) (3 O)
&2 (w) tanh (kgdZ) coth (kgdl) '

Para bandas interfaciais correspondendo ambas aos compostos 1 e 2, as duas solugoes
acima consistem nas linhas pontilhadas da Figura 3-3 que covalescem para d; = ds.
Neste caso, as frequéncias interfaciais sao obtidas resolvendo n = —1.
(ii) ky, k. — 0

Neste limite, os modos IF da SL podem ser entendidos em termos da interacao
entre os modos das véarias interfaces, formando modos coletivos simétricos e anti-
simétricos com relagao ao plano bissetor de uma camada individual. Quando d; = d»,
as componentes tornam-se degeneradas. Similarmente, o modo simétrico pertence

aos ramos superior e inferior dependendo da magnitude relativa entre d; e ds.

Modos Acoplados

No caso de SL’s dopadas é possivel examinar o efeito dos elétrons sobre o tensor
funcao dielétrica da SL. Na aproximagao de comprimento de onda longo, os elétrons
em camadas adjacentes interagem fortemente; para polarizacao elétrica no plano,

tem-se vibracgoes 3D com a frequéncia de plasma dada por:

Q2. = (4mnse® /mydy) (3.0)
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Figura 3-3: Modos interfaciais calculados através da expressao 5.5. As frequéncias permitidas
formam bandas entre as curvas para k,d = 7 (linhas sélidas) e k,d = 0 (linhas pontilhadas). a)
modos tipo AlAs, amostra A. b) modos tipo AlAs, amostra B. ¢) e d) modos tipo GaAs, amostra
A e B, respectivamente [29].
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onde n, é a densidade eletronica bi-dimensional em um poco quantico de espessura
d; (supondo que a camada 1 seja o pogo e a camada 2 seja a barreira), m,; ¢ a
massa efetiva dos elétrons no plano das camadas do poco. A distribui¢ao da funcgao
dielétrica produzida pelas vibracoes de plasma deve ser incrementada na Eq 3.4.1,
tal que

(e1d1 + €2d>) 912)33

Exy (w) = (dl +d2) - w2 (30)

A componente normal do tensor da funcao dielétrica da SL ¢., deve conter a
contribuicao devida aos elétrons que se movem paralelo ao eixo da SL. Dois casos
sao de interesse. O primeiro é o caso do poco quantico isolado onde os elétrons
sao fortemente confinados nos pocos e o segundo é o caso dos elétrons delocalizados
quando as barreiras sao finas de tal forma que se originam minibandas. No primeiro

caso [25],

2 2
_ Wioq — W Qo
£1 (W) = €001 | —3 5 5 5

(3.0)

enquanto que &; (w) € o mesmo da Eq 3.4.1. Aqui, wp; ¢ a frequéncia de ressonancia

das transicoes inter-subbanda de uma particula dos niveis quanticos 0 para 1 do poco,

. (47rN562w01L01)

02 = ———~ ¢a frequéncia de plasma que descreve o efeito do campo de
oo

depolarizacao, Lg; é o elemento de matriz da interacao Coulombiana expressa como

comprimento. No segundo caso, onde as SL’s tem barreiras estreitas, a estrutura de

minibanda é formada e a componente z do tensor fungao dielétrica é:

dy +d Q2.
= (w) = <(d11+ d:)> - wp2

€1 €2

(3.0)

onde 2, = (4nNe*/m.) é a frequéncia de plasma 3D que caracteriza as vibracoes

plasmons inter-subbanda ao longo do eixo da SL. N ¢é a densidade eletronica 3D e
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m, é a massa efetiva dos elétrons numa minibanda parcialmente cheia. Nesta tltima
equagao, €; tem a mesma forma que a Eq. 3.4.1, porém, quando as minibandas
sao largas, a contribuigdo devida ao plasmon inter-subbanda pode ser omitida [25].
Isso se deve a que, para a existéncia de plasmon inter-subbanda, é indispensédvel
que a largura dos niveis quanticos seja pequena comparada & energia de depolar-
izagao 2;. No caso de forte confinamento dos elétrons as larguras dos niveis sao
aproximadamente nulas. Quando estas larguras tornam-se maiores que €);, o plas-

mon inter-subbanda pode nao existir [25].

3.4.2 Espalhamento por modos acoplados Fonons LO-Plasmon

No limite de comprimentos de onda longos, os elétrons oscilam coletivamente
numa frequéncia w, (frequéncia de plasma) devido a atracdo coulombiana entre eles.
Um quantum desta oscilacao é chamado de plasmon. Os plasmons correspondem a
um deslocamento quase uniforme de portadores livres, gerando um campo elétrico
que interage com o campo de polarizagao dos fénons LO em materiais polares tal
como o GaAs.

De acordo com a hipétese de Varga [32], a funcao dielétrica do sistema féonon-

plasmon pode ser escrita na forma:

€ (w> q_)_> 0) = 500 —I— Xv + Xe (30)

onde £, ¢ a constante dielétrica fundamental para w — 0, x, € X, sao as contribui¢oes
atomica e eletronica a susceptibilidade elétrica. No limite de grandes comprimentos

de onda:
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2 2 2
wr — w w
_ L T _ p
wr —w* — ZFUUJ —we — 'l')/pw

em que I', (7,) € a constante de amortecimento fenomenolégica relativa a vibragao
atomica (eletronica).

A frequéncia de plasma, w,, no limite ¢ — 0, satisfaz a relacao:

B 4m Ne?

ExoM™

w? (7~ 0) (3.0)

onde N e m* correspondem & densidade de portadores livres e & massa efetiva dos
elétrons respectivamente, e é a carga do elétron. Para ¢, proximo ao vetor de onda de
blindagem ¢, definido por ¢,=v/3w,/vr (vF = L (372N )1/ % ¢ a velocidade de Fermi

dos elétrons), a frequéncia de plasma é dependente de ¢ de acordo com [33]:

ou

w(q) = wy

3 (qup\”

1+—<iﬁ>] (3.0)
5\ wp

Usando a expansao (1+2)"/? =1+ iz + ..

A relagao de dispersao do plasmon é dada por [33]

w(q) = w, [1 re (qj—F)] (3.0)

A Figura 3-5 mostra excitagbes elementares tipicas de um cristal e suas pro-
priedades de dispersao. Para ¢ > ¢, os plasmons se sobrepoem ao espectro de

excitacdo de uma particula (drea hachurada) e as oscilagoes eletronicas coletivas de-
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caem em excitacoes de uma particula (regime de amortecimento de Landau). O
amortecimento de Landau pode ser visto do ponto de vista cldssico da seguinte
maneira: imagine que uma onda com velocidade de fase vg = w/k estd propagando-
se através dos gas de elétrons e consideremos o comportamento de um elétron cuja
velocidade (paralela a k) é préxima a ve. Desde o ponto de vista da onda, o elétron
estd em repouso e sente um campo elétrico estacionario. Este campo continuamente
transfere a energia da onda aos elétrons cujas velocidades sao equipardveis. Tais
elétrons estao essencialmente "surfando'"sobre a onda. Os elétrons cujas velocidades
sao menores que a velocidade da onda recebem energia dela, enquanto que os elétrons
que viajam mais rapido que a onda transferem energia a ela. Como consequéncia, a
taxa neta de energia é proporcional a derivada da velocidade de distribuicao, avaliada
em v = vUg

O efeito do amortecimento de Landau é abrupto em plasmas degenerados devido
a que existe um limite superior (vr) da velocidades das particula. Na Figura 3-
4 sao mostradas as excitacoes de uma particula de um gds eletréonico degenerado
(por simplicidade assume-se temperatura T=0), onde a banda de conducdo acima
da energia de Fermi Fr estd completamente cheia. As excitacGes neste "mar de
Fermi"de elétrons podem ser produzidas levando um elétron de uma estado abaixo
de Er até um estado acima. O intervalo das energias de excitagdo é entre zero
até valores dados pela largura da banda, ou seja, alguns eV. Pequenas energias de
excitacao podem ser criadas para todos os vetores de onda entre zero e 2kpr. Fora
desta regiao, quando o fénon LO e o plasmon tem frequéncias compardveis, eles se
acoplam formando os modos fénon LO-plasmon, as frequéncias das quais dependem
fortemente da concentracao de portadores [22].

Para o caso do GaAs tipo n, desprezando o amortecimento, as frequéncias dos

modos acoplados sao obtidas, fazendo Re{s(w)} = 0. Logo, a solu¢ao da Equacao
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Figura 3-4: Excitagdo de uma particula dentro de uma banda com populagao degenerada [34].

3.4.2 é dada por:

2 1 2 2 2 22 2 (.2 2 1/2
wy =35 (wp +wL) + [(wp — wL) + 4w, (wL - wT)] (3.0)

A Figura 3-6 mostra os dados obtidos por Mooradian e McWorter [35], mostrando

que a expressao anterior reproduz razoavelmente bem os resultados experimentais.
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Figura 3-5: Representagdo das propriedades de dispersao das excitacdes elementares em cristais.

A regido hachurada representa o continuo de excitagdo de uma particula (SPE) [22].
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Figura 3-6: Modos acoplados fonon-plasmon de um semicondutor polar dopado (GaAs tipo n) [36].

3.4.3 Excitagoes Coletivas num material desordenado

A simetria do cristal e a periodicidade da rede impoem regras de selecao que
sao obedecidas num cristal perfeito. Quando existe desordem no material as regras
de selecao sao relaxadas. Para tratar estes casos utiliza-se os seguintes argumentos
inicialmente propostos por Shuker e Gammon [37]: assume-se em termos de pertur-
bacao de primeira ordem que a relaxacao na regra de selecao do momento deve-se a
uma mistura de ondas planas, que representam as excitagoes coletivas em um cristal
perfeito, e esta mistura pode-se interpretar como decorrente de um confinamento
espacial de excitagoes coletivas. A extensdo (ou comprimento) que define a mis-
tura é considerada como um comprimento de coeréncia e pode ser interpretada de
varias formas, dependendo da natureza do fator que inibe a invariancia translacional
(fronteiras de um grao, defeitos, etc.).

Com este modelo pode-se analisar o alargamento do pico e quantificar o grau de
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desordem local. Representando a excitacao coletiva em um cristal perfeito como uma

funcao de onda de Bloch
Y (Go,7) = u(qo, ) - €' (3.0)

onde u(qo, 7) reflete a periodicidade da rede, pode-se representar o confinamento das

excitagoes coletivas acrescentando uma funcao envelope

-

Y (Go, ™) = W, L) - u(Go, ™) - e (3.0)

ou

U (Go, ™) = V' (o, 7, L) - u (Go, ) (3.0)

onde W (7, L) ¢ a func@o de confinamento. Esta fungdo de confinamento deve levar
em conta tanto a geometria do confinamento como a forma de decaimento.
Assumindo que o confinamento ¢ dado em uma regiao esférica (diametro L) com

1

um fator de atenuagao gaussiana com valor de méaxima amplitude e™" na fronteira,

2 (L\?
—5/ (5) ] (3.0)
assim, a amplitude de vibracao fica:

|0 = A% exp [—TQ/ (gﬂ (3.0)

tem-se:

W (r,L) = Aexp

o que mostra que a excitagao coletiva estd confinada numa regido |r] < L/2.
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Expandindo a combinacao de ondas planas em série de Fourier tem-se:

= - 1 > o iq-r
\I[/< 07T7L):W/C<QO7(]?L)'611 d3q (30)

os coeficientes de Fourier sao dados por:
C@niil) = —z [ V(@7 L) e T (3.0)

subsituindo ¥’ nesta 1ltima equacao:

C0.1) = —— exp{—é (5) -<@—ao>2} (3.0

(2#)3/2

onde C(q,q, L) é o fator peso obtido dos coeficientes de Fourier. Observa-se da
equacao 3.4.3, que existe contribuicao das excitagoes coletivas com ¢ # ¢y que, por-
tanto, sao ativos em Raman possuindo elementos de matriz nao necessariamente
nulos dados por:

e @ q DI (3.0)

alolaf* = 1s]o

o)

onde O é o operador interagao féton-fénon.
Isso significa que, a desordem leva a uma relaxacao das regras de selecao, per-

mitindo que um nimero maior de freqiiéncias participem do espalhamento. Cada

freqiiéncia w possivel contribui com uma linha Lorentziana, centrada em w e com

largura I'. A forma de linha esperada para o experimento Raman é:

cOIDP
I(w,L)= 5d 3.0
w0 | o

Z.B.

onde w,(q) é arelagao de dispersao das excitacoes coletivas. A funcao peso C (0, ¢, L)
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contém todas as informagcoes de confinamento da excitacao coletiva na rede direta
(geometria e decaimento).

De acordo com a equacao 3.4.3, as transi¢oes adicionais contribuem ao espectro
Raman em freqiiéncias definidas pela relagao de dispersao w,,(¢). Por exemplo, como
normalmente os semicondutores apresentam dispersao negativa proximo ao centro
da ZB o que deve ocorrer é um deslocamento da posicao da linha para energias
mais baixas [5]. No caso de plasmon, que apresenta dispersao positiva préximo ao
centro da ZB, o deslocamento da posicao da linha deve ocorrer para energias mais
altas [5]. Em ambos os casos o que se observa é uma linha assimétrica, alargada
e deslocada. A medida que L diminui, estas caracterfsticas se acentuam. Portanto,
esta forma de linha reproduz bem o comportamento ja conhecido do espectro de
materiais microcristalinos, como pode ser observado na Figura 3-7 para o caso dos
plasmons.

Assim, a assimetria, o deslocamento e o alargamento da linha Raman estao rela-
cionados entre si através da relacdo de dispersao w,(q) e do coeficiente C (0, ¢, L).
Entretanto, tanto o coeficiente C (0, ¢, L) quanto o valor da amplitude na fronteira do
grao ou regiao de correlagao sao dependentes do modelo escolhido para representar

o confinamento dos fonons [38].

Super-Redes de (GaAs), (AlAs),, e Ligas de Al,Ga;_,As dopadas

Estd bem estabelecido que flutuacoes do potencial eletronico que ocorrem nas
SL’s preferencialmente dopadas devido ao potencial aleatério de impurezas destroem
a invaridncia translacional, estabelecendo um comprimento de coeréncia espacial das

excitagoes elementares (L.) e, como consequéncia, causando a quebra das regras de
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Figura 3-7: Forma da linha para modos acoplados fonon-plasmon.

selegdo Raman, o que por sua vez origina a largura e assimetria das linhas Raman [39].

A andlise da forma das linhas espectrais permite determinar os comprimentos de
coeréncia das excitagoes elementares envolvidas no processo Raman e desta forma
pode-se estudar os efeitos de localizacao.

Assim, o estudo de fonons em materiais desordenados estd relacionado com a
qualidade cristalina do material, enquanto que o estudo do plasmon fornece in-
formacao sobre a influéncia das flutuacoes do potencial cristalino no transporte
eletronico.

Em SL’s (GaAs),(AlGaAs),, e nas ligas Al,Ga;_, As existem dois tipos de fonon
LO: os que s@o devidos as camadas de GaAs (GaAs-like) e os que sao devidos as
camadas de AlAs (AlAs-like). Estes fonons acoplam-se com os elétrons livres pro-

+ +

duzindo dois modos 6pticos acoplados: w; e ws. O primeiro deles é devido ao

acoplamento dos fonons LO do GaAs com os elétrons enquanto que o segundo se
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origina dos fénons LO da camada do AlAs. Existe também um modo acoplado de
baixa frequéncia w~(do tipo actstico), que surge no intervalo de frequéncias abaixo
da frequéncia do féonon TO do GaAs.

Os mecanismos responsaveis para o espalhamento Raman pelos modos acopla-
dos s@o o Potencial de Deformagao e a Interacao de Frohlich (discutido na secao
2.4.3). A relaxac@o da conservagao do momento do cristal causada pela desordem
pode ser levada em conta através de uma funcao de correlagao espacial gaussiana

exp (—4R?/L?); assim a eficiéncia de espalhamento pode ser escrita como [5,39]

tw = oo (-1F) g 30

onde w (q) é a dispersao das excitagoes (fonons e plasmons) que contribuem para o

espalhamento Raman e L. e I' sao o comprimento de localizacao e a constante de
amortecimento, respectivamente.

Nesta ultima equacao algumas suposicoes foram feitas: a Zona de Brillouin é
uma esfera e a relagao de dispersao é isotrépica (isto é justificado pelo fato de que
apenas uma pequena regiao de correlacao em torno do centro da ZB contribui para
o espalhamento). Assim, pode-se representar a relagao de dispersao dos fonons por

uma fung¢do unidimensional da forma [24,40]

w(q) = wro (1 — Ag?) (3.0)

onde wrp € a frequéncia dos modos épticos longitudinais. Esta Eq. 3.4.3 con-
stitui uma boa aproximacio aos dados experimentais com A(GaAs)=0.18(a/27)” e
A(A1As)=0.05(a/27)” sendo a o parametro de rede.

A dispersao do plasmon foi obtida pela aproximacao de fase aleatéria (R.P.A.) e
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foi, anteriormente, definida na Equacao 3.4.2 [33].
Como nas amostras estudadas w, > wro, a dispersao dos modos acoplados fénon
LO-plasmon é quase que completamente determinada pela dispersao dos plasmons,

que é muito mais forte que a dos fénons LO.
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Capitulo 4

Transporte Eletronico e Efeitos de
Localizacao

Segundo o modelo do elétron livre a condutividade em metais ¢ dada por [41]

nexr

o = para L > Lg (4.0)

m

onde n é a densidade eletronica, e é a carga do elétron, 7 o tempo do livre caminho
médio. Este modelo é representado na Figura 4-1a e é valido quando o livre caminho
médio (L) é maior que o comprimento de coeréncia de fase do elétron (Lg) definido
por

Lo = (Drg)"? (4.0)

onde D é o coeficiente de difusao.
Este sistema é utilizado para sistemas que apresentam invaridncia translacional.
Porém, quando existe desordem dentro do material (aumento na concentragao de

centros de espalhamento), o transporte eletronico ¢ fortemente influenciado, isto

47



é, a desordem pode produzir trajetérias fechadas que corresponderiam a uma lo-
calizacao espacial dos elétrons como mostrado na Figura 4-1b. Para levé-lo em conta
considerou-se um modelo de elétrons que nao interagem, espalhados por um poten-
cial aleatério. Se a desordem ¢é fraca, a funcao de onda se estenderd sobre toda a
amostra. A medida que a desordem aumenta espera-se uma mudanga qualitativa
na natureza da funcao de onda. No limite de desordem alta, a funcao de onda é
localizada devido ao fato de que a concentracao de centros de espalhamento, N, é

maior que a concentracao critica de centros de espalhamento, N..

Figura 4-1: Trajétorias de elétrons na presenca de centros de espalhamento.

Quando a densidade de defeitos aumenta, tal que a distancia média dos centros de
espalhamento chega a ser comparédvel ao comprimento de onda de de Broglie, deve-
se levar em conta os efeitos de correlagao devido & natureza quantica do transporte
eletronico. Assim, quando a desordem é forte, a funcao de onda pode ser descrita

em termos de comprimento de localizacao £ sobre uma distancia finita no espaco

[W(r)| ~ exp ([r =70l /€) (4.0)

como representado na Figura 4-2 .
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(a)

Figura 4-2: Funcdo de ondas tipicas para: a) estados estendidos com caminho livre médio L e b)

estados localizados com comprimento de localizacio L.

Na Figura 4-3a observa-se a propagacao do elétron do ponto A até o ponto B.
Diferentes trajetérias AB diferem em fases aleatérias, de tal forma que a probabili-
dade de encontrar a particula em B seja aproximadamente a soma das probabilidades
dos védrios caminhos. Sendo assim, a média dos termos de interferéncia é zero, o que
nao ¢ certo quando o circuito é fechado (retorno ao ponto inicial). Como os dois
caminhos tém o mesmo comprimento (vide Figura 4-3 b), interferem construtiva-
mente no ponto de origem O e, portanto, a probabilidade de achar um elétron no
ponto de origem difere da probabilidade cldssica por um termo a mais, como obser-

vado ao se comparar as equagoes

Py = |Ay + As)? = A2 + A2 para L > Lg (4.0)

Py = |A; + Ag|* = A2 + A2 + 2Re(ATAy) para L < Lg (4.0)

Na equacao 4 o iltimo termo, que representa a interferéncia quantica entre as fungoes
de onda do elétron. Este efeito é conhecido como localizacao fraca do elétron e ocorre

quando a concentracao de defeitos é baixa.
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Figura 4-3: Propagagio de um elétron de um ponto a outro no sélido. Duas trajetérias tipicas

descrevendo a) propagacado de A até B e b) um circuito fechado.

A confirmacao experimental desta idéia veio com a utilizacdo de experimentos
de magnetotransporte [44]. A presenca de campos magnéticos produz um conjunto
diferente de deslocamentos de fase, destruindo a coeréncia do processo de interfer-
éncia e diminuindo a resisténcia. A destrui¢ao do processo de interferéncia também
pode ser obtida pelo aumento de temperatura [3]. Consequentemente, a reducao da
resistividade observada quando um campo magnético é aplicado deve ser explicada
em termos das corregoes quanticas ao transporte eletronico.

Um dos sistemas eletronicos desordenados mais estudados sao os semicondutores
altamente dopados onde a desordem ¢é produzida pela distribuicao aleatéria de im-
purezas. A dopagem introduz desordem e elétrons no sistema. A condutividade no

limite de espalhamento fraco (kpL >> 1 onde kr e L sdo o niimero de onda de Fermi

50



e o livre caminho médio) nestes sistemas pode ser escrita na forma [45]:
o=o0¢+ Ao (4.0)

onde Ao é a correcao da condutividade classica.

Em presenca de um campo magnético, as duas amplitudes A; e Ay adquirem fases
diferentes e a coeréncia do processo de interferéncia é destruida, o que significa que
a correcao quantica da condutividade depende do campo magnético.Considerando
o transporte eletronico, no plano das camadas das super-redes GaAs/Al,Ga,_, As,
pode-se escrever as corregoes esperadas para a condutividade cldssica no regime prop-

agativo como [46],

62

AO’ = AO’(H) — AO’(O) = ma

F(¢) (4.0)
onde Iy = \/W ¢ o comprimento magnético, o = \/W é o coeficiente
de anisotropia, F'({) = iojo 2 [(n—i— 1+ = (n+ C)I/Q} —(n+1/24+¢0) " ¢a
e
fungao de Kawabata [47] e ( = % onde L, ¢ o comprimento de coeréncia de fase
do elétron. Como mostrado em [46], no caso de magnetoresistencia vertical da SL
sujeita a um campo magnetico vertical a corregao quantica ¢ determinada pela Eq.
4 dividido por o®. A correcao da condutividade num campo magnetico paralelo as

camadas pode ser obtido da relagdo H, = H, /.
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Capitulo 5

Procedimento Experimental

5.1 Amostras

Neste trabalho foram analisadas super-redes semicondutoras GaAs/AlGaAs (mos
tradas na Figura 5-1) e ligas Al, Ga;_, As fornecidas pelo Laboratério de M.B.E. do
Instituto de Fisica da USP de Sao Carlos. As amostras foram crescidas por Epitaxia
de Feixe Molecular & temperatura entre 580 e 600 C com uma taxa de crescimento
de 0,5 monocamadas/segundo para ambos materiais (GaAs e AlAs) no caso das
superredes e no caso da liga, a taxa de crescimento foi 0,7 monocamadas/segundo
(dependendo da concentragao de Aluminio)

A primeira parte deste trabalho consiste no estudo de ligas Al, Ga;_,As dopadas
(onde se pode observar efeitos de desordem composicional) com variagdo na con-
centracao de Aluminio, x, e de elétrons, N através de medidas de espectroscopia
Raman e Resistividade versus Temperatura. A Tabela 3 detalha as amostras que
foram analisadas diferenciando-as por nimeros e por suas concentragoes nominais de

portadores.
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Figura 5-1: Super-rede crescida por M.B.E. sobre substrato de GaAs.

Ja na segunda parte deste trabalho, foi medido por espectroscopia Raman e por
magnetotransporte, um conjunto de SL’s GaAs/AlGaAs:Si intencionalmente desor-
denadas, crescidas sobre substratos de GaAs (100) e substratos semi-isolantes tam-
bém para diferentes dopagens. A Tabela 4 detalha as amostras que foram analisadas
diferenciando-as por nimeros e por suas concentracoes nominais de portadores.

A desordem vertical é produzida pela variagdo controlada das espessuras dos
pocos do GaAs em torno do valor nominal m=17. As espessuras das barreiras sao
mantidas fixas (Figura 5-2). A variagao aleatéria da espessuras das camadas foi
determinada por uma distribuicao gaussiana de niveis de energia mais baixas ocu-
padas pelos elétrons. A desordem nestas estruturas pode ser caracterizado por um

parametro ¢

§=— (5.0)

onde A é a largura da distribuicao gaussiana de niveis de energia e WW ¢é a largura da
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Figura 5-2: Desordem vertical produzida pela variacio aleatéria das espessuras do GaAs.

minibanda na estrutura sem desordem.

Para analisar as influéncias da desordem provocada na dire¢do do crescimento
sobre as excitagoes coletivas, tanto na direcao perpendicular, quanto no plano das
camadas da SL, as medidas foram feitas em macro-Raman (incidéncia do laser sobre a
superficie da amostra) e em micro-Raman (incidéncia do laser tanto sobre a superficie

da amostra como na superficie lateral).
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Al,Gay_,As:Si | x (concentragao de Aluminio) | N (concentracao de portadores em cm™3)
22 0.11 0,6 x 10
23 0.11 9 x 1017
24 0.11 1,2 x 10'8
25 0.11 2,5 x 10'8
26 0.11 3,4 x 10'8
27 0.11 4,9 x 108
201 0.12 4,4 x 1017
205 0.12 8 x 1017
206 0.12 1 x 107
905 0.2 2 x 10'8
908 0.2 1 x 108
909 0.2 3 x 1018
894 0.2 2 x 10'8
895 0.2 1 x 108
896 0.4 2 x 10'8
897 0.6 2 x 10'8

Tabela 3. Ligas semicondutoras dopadas e suas respectivas concentragoes de portadores e

concentracoes de Aluminio.
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(Gads),, (Alys Gagn As)g-si | 1 \concentragio de portadores |0 (parametro
em cm ) de desordem)

T P825 2,0 x 107 0,82

09/02 6,5 x 1017 04

T P864 1,2 x 1018 0.5

T P867 1,2 x 1018 0,59

TP872 1,2 x 1018 072

T P874 1,2 x 10'8 3

Tabela 4. Superredes semicondutoras intencionalmente desordenadas e suas respectivas con-

centragoes de portadores.

5.2 Descricao do equipamento Raman

Como a intensidade do espalhamento Raman é muito fraca quando comparada
com as intensidades da luz de excitagao (da ordem de 1078 da radiagao incidente),
requer-se uma fonte de luz muito intensa e monocromética, um sistema dispersivo e
detectores de luz extremamente sensiveis.

A fonte de luz geralmente utilizada é o laser por suas caracteristicas de poténcia,
resolucao e estabilidade. Existem muitos tipos de lasers comerciais no mercado. A
escolha de um determinado laser depende das linhas do laser que se deseja utilizar,
assim como a poténcia que se requer no experimento Raman.

Os sistemas dispersivos disponiveis para experimentos Raman sao os monocro-
madores duplos ou triplos devido a alta razao de rejeicao de luz quando comparado
aos monocromadores simples.

O equipamento utilizado neste trabalho consiste de um monocromador triplo

Jobin-Yvon T64000 com grades holograficas de 1800 linhas/mm que trabalha na
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faixa de comprimentos de onda entre 450 e 950 nm. O conjunto T64000 funciona nos
modos macro-Raman e micro-Raman. No modo micro-Raman possui um microscépio
de estdgio mecéanico regular acoplado com objetivas de 10X, 50X, 100X convencionais
mais uma objetiva de 50X de longa distancia de trabalho (11 mm).

A leitura da intensidade da luz foi realizada com um sistema CCD acoplado
a um microcomputador responsavel pela aquisicdo e armazenamento de dados. A
figura 5-3 mostra o diagrama esquematico do espectrometro Raman. Este sistema
pode operar em uma das duas configuragoes possiveis: aditiva ou subtrativa. Neste
trabalho usou-se somente a configuracao subtrativa. Na configuracao substrativa, os
monocromadores triplos sao dispostos de tal forma que um monocromador desfaz o
que o anterior fez (substragao de efeitos), de tal forma que separa a luz filtrada para

andlise. Esta configuracao estd representada na figura 5-4.
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Detector Fonte de
{PDTCCI radiagio
. ilasen)
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Sistema dispersivo incidente
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4— () Amosua

Feixe espalhado L/

Figura 5-3: Representagdo do conjunto experimental empregado em Espectroscopia Raman.

A fonte de luz utilizada foi fornecida por um laser de Argénio operando na linha
5145 A. Este laser emite un feixe colimado de 1 mm de didmetro ajustado para
fornecer uma poténcia local de 200 mW. Usou-se uma lente cilindrica para focalizar
o feixe em forma de uma linha (em vez de um ponto, como no caso de uma lente
esferica) para desta forma reduzir a densidade de poténcia incidente e minimizar o
aquecimento da amostra.

As fendas do espectrometro foram ajustadas em 200 pm , 30 mm, 200 pum

1) ou em 100 pm , 30 mm, 100 um (res-

(resolugao do espectrometro «~ 6.24 cm™
olugao do espectrometro «~ 3.30 cm™! ) dependendo do experimento. Para obter

linhas Raman mais intensas e com maior definicao, as medidas de macro-Raman
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Figura 5-4: Configuragio do modo subtrativo do espectrometro T64000. F1, F1/2 e F3 sdo as

fendas de entrada, intermediaria e de saida, respectivamente. R1, R2 e R3 sao as redes.
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foram realizadas em baixa temperatura (7" = 10K). Para isso, foi utilizado um
criostato de ciclo fechado de Hélio liquido. As medidas de micro-Raman foram real-
izadas a temperatura 7'~ 80K . Em todos os casos utilizou-se a geometria de quase

retro-espalhamento.

5.3 Litografia

Existem vérios tipos de litografia usados na fabricagao de microestruturas. Neste
trabalho utilizou-se litografia 6ptica por proximidade.
Na litografia éptica por proximidade usa-se uma maéscara, colocada a uma pe-
quena distancia do filme a ser gravado (Figura 5-5). Como vantagem tem-se a
diminuicao dos riscos de danificacao das médscaras, mas por outro lado, aparecem

os efeitos de difracao que reduzem a resolucao.

PROXIMIDADE

MASCARA
RESISTE
ESPAGD —n 7o SUBSTRATO
ey

AN *

Figura 5-5: Tlustracio de litografia éptica por proximidade [48].
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5.4 Descricao do equipamento para Magnetotrans-
porte

O equipamento utilizado para as medidas de magnetotransporte foi o sistema
criostato + magneto supercondutor da Oxford Intruments Inc. Para as medidas de
magnetoresisténcia foram produzidas mesas verticais e horizontais (conhecidas estas
tltimas como "Hall bar") de 1x1 mm? de drea, como mostradas na Figura 5-6 ambas
preparadas por litografia e ataque quimico. Os contatos elétricos foram feitos com
a deposicao de uma liga de Au-Ge-Ni e posterior tratamento térmico a 450 °C por
120 s.

Foi usada uma configuracao convencional de quatro pontas baseada na utilizagao
de pequenos sinais ac de baixa frequéncia (10 Hz) monitorados por um amplificador
"lock in"(Perkin Elmer modelo 7280) num criostato de He liquido, com campo mag-
nético perpendicular & corrente, no intervalo de temperaturas entre 1,6 K e 80 K. O

esquema elétrico do circuito de medidas estd mostrado na Figura 5-7.
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Figura 5-6: Esquema dos contatos elétricos na amostra AlGaAs:Si sobre a mesa: a) vertical e b)

horizontal.
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Figura 5-7: Esquema da montagem experimental para as medidas de magnetotransporte.
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Capitulo 6

Resultados e Discussoes

6.1 Ligas Al ,Ga;_,As:Si

Foram analisadas por espectroscopia Raman amostras das ligas Al, Gay_,As:Si
dopadas, com espessura 0.5 um crescidas sobre substrato de GaAs (001) semi-
isolante. A Figura 6-1 mostra os espectros obtidos das ligas Al,Ga;_,As com x
variando entre 0,1 até 0,6 mantendo a concentracao de portadores fixa (N=2x108cm™3).
Também sao apresentados na Figura 6-2 os espectros das ligas com concentracao
de Al fixa (x= 0,2) e concentragao de portadores variando entre 1,2x10" cm™3 e
4,4x10'® cm™3. Para uma melhor visualizacio, a Figura 6-5 mostra o espectro Ra-
man de uma das ligas Aly2GaggAs:Si com N=2 x 10'® cm™3. Nas Figuras 6-1, 6-2
e 6-5 as linhas indexadas por w]” e w; correspondem aos modos acoplados fonon

LO-plasmon do tipo GaAs e AlAs, respectivamente. Assim mesmo foi observado o

modo LO da camada do GaAs em 286 cm™!.
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AlGa,_As:Si N=2x10" cm’
vy T= 10K
x=0,11

Intensidade Raman (U.A.)

T T T
200 300 400 500 600

frequéncia (cm™)

Figura 6-1: Espectro Raman das ligas de Al,Gaj_,As:Si dopadas. A concentragio de portadores

N é mantida em um valor fixo.
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O aparecimento desta linha tem sua origem na camada de deplecao de cargas na
superficie, em virtude da transferéncia dos elétrons da primeira camada para estados
de superficie gerando um campo elétrico. Também observa-se o modo acoplado fénon
LO-plasmon w; . Na mesma liga com concentracao de Al igual a 0,6 sao observados
os modos longitudinais e transversais correspondentes ao GaAs e AlAs da liga e o
modo LO do substrato. Os modos acoplados féonon LO-plasmon nao sao observados
nas ligas Al,Ga;_,As com concentracao de Al igual ou maior a 0,4 (Figura 6-1).
A auséncia destes modos é um indicio da formacao de centros profundos conhecidos
como centros DX [52]. Estes centros aprisionam os elétrons livres que nao respondem
mais ao espalhamento Raman sendo um indicativo de uma transicao para um estado
isolante. O modo LO do substrato, que aparece quando x > 0, 4, confirma a auséncia

dos elétrons livres nestes espectros.
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Figura 6-2: Espectro Raman das ligas de Al,Gaj_,As:Si dopadas. A concentragio de alumfnio,

X, ¢ mantida em um valor fixo.
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Figura 6-3: Dependéncia dos fonons épticos do centro da zona para Al,Gai_,As [49].
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O acoplamento dos fonons LLO com os plasmons em ligas dopadas produz um
deslocamento da linha para regioes de frequéncias mais altas além de alterar drésti-
camente sua forma: a assimetria da linha Raman correspondente a estes modos w1+,2
possui sentido inverso aquele observado para o fonon LO como observado nas Figuras
6-1 e 6-2. Este comportamento estd de acordo com a dependéncia dos fonons 6pticos
nas ligas Al, Ga;_,As quando a concentragao de Al varia [49] como mostra a Figura
6-6. Isto é melhor observado na Figura 6-4, onde sao apresentados os espectros

Raman obtidos no intervalo espectral do AlAs para duas densidades eletronicas.
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Figura 6-4: Espectro Raman da liga Alg 2Gag gAs:Si dopada medido & temperatura T= 10K no
intervalo espectral do AlAs. a) N= 2x10'7 em™3 e b) N= 44X 10*7 ¢m™3.A linha pontilhada

mostra o ajuste de curva do espectro.
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Figura 6-5: Espectro Raman da liga Al 2Gag gAs:Si dopada com uma densidade eletronica N=

2x10'8 cm 3.
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Figura 6-6: Gréfico dos modos acoplados fonon LO-plasmon da liga semicondutora dopada Al-

GaAs:Si. Aslinhas retas e horizontais indicam, as frequéncias dos modos longitudinais e transversais

opticos WTo1 € Wro1

(do GaAs) e wro1 e wro1 (do AlAs) [51].
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Observa-se que o comportamento da linha do modo acoplado w; quanto & sua
forma, é alterado & medida que a concentracao aumenta. Quando o comprimento
de localizacao ¢ muito pequeno, grande parte das excitagoes coletivas participam do
espalhamento Raman. Neste caso, a largura da linha assimétrica Raman é determi-
nada pela dispersao das excitacoes coletivas relevantes. Os resultados apresentados
(Figura 6-4 a) mostram que quase todos os estados de fonons da ZB contribuem para
o espalhamento Raman na liga Al GaggAs:Si com N=2x10'7 cm™3, pois a largura
da meia altura da linha assimétrica do fonon LO (= 13 cm™!) é quase igual & disper-
sao do fonon LO pertencente a camada do AlAs (=~ 17 em™1). J4 no caso da liga com
maior concentracao, a situagao ¢ um pouco diferente. Como se observa da relagao
de dispersao das excitagdes coletivas (Figura 6-6 ) a essa concentragao a dispersao
dos modos acoplados fénon LO-plasmon é quase que completamente determinada
pela dispersao dos plasmons que é muito mais forte que a dos fénons LO. Como dito
anteriormente, a assimetria da linha Raman para o plasmon possui sentido inverso
daquele do fonon LO devido & diferenca nas curvas de dispersao dos fénons 6pti-
cos e dos plasmons: uma dispersao negativa para os fénons e uma positiva para os
plasmons.

Do conjunto de ligas medidas por espectroscopia Raman, foram utilizadas duas
amostras Alg 11 Gag g As:Si com concentragoes 9x 107 cm™3 e 4,4x10'7 cm™3 para ser
analisadas por magnetoresisténcia. A influéncia da desordem sobre as propriedades
eletronicas dindmicas depende da relagao entre a energia de desordem (A) que é a
largura da distribuigao gaussiana de niveis de energia e a energia de Fermi (Er). A
composigao da liga (concentragao de Al) determina a energia da desordem (potencial
da liga) que, em nosso caso, ¢ igual a Ay, =0,2 eV [50]. Assim, os dois regimes,
metal e isolante podem ser obtidos numa mesma liga com concentracao de Al fixa,

variando a concentracao de dopagem. A liga com concentracao N=9x10'" cm™3
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apresenta regime metdlico (Er = /) enquanto que a mesma liga com concentracao
4,4x10' ¢cm™® apresenta regime isolante (Ep < A). Na Figura 6-7, observa-se a
dependéncia da resistividade com a temperatura para duas amostras. A variacao da
resistividade com a temperatura obtida para ligas AlGaAs com baixa concentragao

de dopagem ¢é bem explicada pelo mecanismo de salto ("hopping "):

T, 1/4
(%)

O melhor ajuste da resistividade calculado pelos dados experimentais foi obtido

P(T):Po €xp

a temperatura 7T,= 341 K e corresponde a uma energia de desordem A =0.29 eV
que concorda razoavelmente bem com o potencial da liga AlGaAs. A fraca variagao
da resistividade observada na liga AlGaAs metdlica (Figura 6-7 b) ¢ causada pela
destruicao da interferéncia quantica com o aumento da temperatura. Disto pode-
se concluir que as medidas de magnetoresisténcia mostram uma transicao
metal-isolante.

Para calcular as intensidades das linhas Raman considerando os modos acoplados
fonon LO-plasmon nas amostras sob investigacao e extrair os valores do comprimento
de localizacao do plasmon, utilizou-se a equacao 3.4.3. Neste caso, usou-se as relagoes
de dispersao dos fonons 6pticos (Eq.3.4.3) e dos plasmons (Eq 3.4.2.) para obter as
formas das linhas relevantes, como é mostrado na Figura 6-4 para duas concentragoes
diferentes. O espectro, calculado de acordo com as equacoes 3.4.3 e 3.4.2 para uma

das amostras com concentragao eletronica N= 9x 10" cm ™3

, ¢ mostrado na Figura
6-8 inserida.

A Figura 6-8 representa os comprimentos de localizacao das excitagoes coletivas
(tais como plasmons), obtidos por espalhamento Raman nas ligas Al, Ga;_,As em

funcao da concentracao de dopagem. A baixas concentragoes os elétrons sao localiza-
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Figura 6-7: Resistividade de campo magnético zero em fungao da temperatura medida no estado
a) isolante e b) metélico nas ligas AlGaAs:Si. As linhas cheias em a) representam a resistividade cal-
culada considerando-se processos de transporte por "hopping"e em b) as linhas cheias representam

a resistividade devido & destruicao do processo de interferéncia quéntica.
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dos por um potencial aleatério. Neste caso a linha Raman é devida ao espalhamento
ineléstico por fénons LO e, consequentemente, o comprimento de localizacao obtido
corresponde & localizacao espacial das vibracoes da rede 6ptica. Com o aumento da
concentracao, a energia de Fermi cresce e os elétrons chegam a ser delocalizados, re-
sultando em excitagoes coletivas tipo plasmon. Na Figura 6-8 nota-se um acréscimo
abrupto do comprimento de localizagao dos modos acoplados wy, . Este acréscimo
abrupto do comprimento de localizagao reflete a localizagao dos elétrons e
serve como uma evidéncia para uma transicao Metal-Iisolante, ou seja, uma
transicao de um regime onde a propagacao é possivel a um estado localizado quando
a concentragao eletronica excede 0,5x10'® cm™! (linha vertical). Para maiores con-
centracoes de dopagem (N >1x10¥cm™3), o comprimento de localizacio diminue
devido ao espalhamento por impurezas ionizadas [52] (linha hachurada).

A intensidade Raman para as excitagoes coletivas da liga Alg 11 Gag.ggAs:Si alta-
mente dopada (N =9 x 108¢m—3), obtida do ajuste, ¢ apresentada na Figura 6-9a.
Na Figura 6-9b sao representadas as dispersoes dos plasmons nao acoplados e acopla-
dos aos fonons do AlAs com linhas pontilhadas e cheias respectivamente. A linha
tracejada representa o espectro de energia das excitagoes de uma particula (SPE).
A linha vertical mostra o mimero de onda da luz de excitagao. A regiao mostrada
com um circulo mostra a sobreposicao da dispersao das excitagoes coletivas e da
dispersdo de uma particula: a direita dessa linha hachurada (SPE), a localizacao
das excitagoes coletivas tipo plasmon ¢ dominada pelo amortecimento de Landau.
Nosso resultado de L, = 20 nm, obtido para esta amostra, mostra que os efeitos
de localizagao (27/Lp) sao determinados pelo amortecimento de Landau e nao pela
desordem como no caso da localizacao dos elétrons.

O efeito do amortecimento de Landau pode ser evitado em SL’s onde a energia

das excitagoes coletivas se encontram dentro da regiao do "minigap"ja quepor conser-
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Figura 6-8: Comprimentos de localizagio das excitagoes coletivas fénon-plasmon no intervalo
espectral do AlAs medidas nas ligas Al 11GagggAs:Si em T= 10K para diferentes concentragoes
de dopagem. I refere-se ao estado isolante e M ao estado metdlico. A linha vertical mostra o limite
entre os estados I e M. A linha cheia exibe o decréscimo do comprimento de localizagdo do plasmon

causado pelo espalhamento por impurezas ionizadas.
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Figura 6-9: Em a) mostra-se a intensidade da linha Raman da liga Al 11 Gag ggAs:Si, obtida do
ajuste do espectro. As linhas pontilhadas e cheias em b) representam as dispersoes dos plasmons
nao acoplados e acoplados aos fonons do AlAs, respectivamente. A linha tracejada representa o
espectro de energia das excitagoes de uma particula (SPE) a partir do qual aparece o regime de

amortecimento de Landau. A linha vertical mostra o nimero de onda da luz de excitagao.

vacao de energia e momento é proibida nesta regiao as excitacoes de uma particula.
Neste caso a interacao estabelece a diferenca entre localizagao dos elétrons e das

excitacoes coletivas.
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6.2 Super-Redes (GaAs),, (AlysGay7As)s Si (6 =0,82)

As intensidades de espalhamento Raman, obtidas em T= 80 K na configuragao de
retroespalhamento z(x, x)z e z/(z, z)x/ (onde z é a dire¢ao de crescimento [001] e z //
[100] e z/ // [110]) na SL (GaAs),, (Al 3 Gag 7 As)s:Si com parametro de desordem 6 =
0, 8 e espessura 0,9 um (150 periodos), sao mostradas na Figura 6-10. De acordo com
as regras de selecao, em ambos os casos as vibragoes 6pticas longitudinais sao ativas
[23]. Na geometria z(x, )z é observada uma linha assimétrica em 294 cm™! que tem
duas contribucoes: a primeira é devido ao fonon LO do GaAs da camada superficial
de deplegao e, a segunda, devido ao modo acoplado féonon LO-plasmon wj do tipo
GaAs, induzido por desordem (o indice superior indica a dire¢ao de propagagao do
modo). Também foi observado o modo acoplado w} tipo AlAs em aproximadamente
380 cm™!. As linhas fracas indexadas LO? e por LOj correspondem aos fonons LO do
tipo GaAs e do AlAs respectivamente das barreiras de Al,Ga;_,As devido & camada
de deplegdo. Nessas ligas (Al,Ga;_,As) os modos sdo esperados em 282 cm™! e 375
cm ™!, respectivamente. Também foram observadas as linhas dos féonons TO? e TO;
atribuidos aos pogos do GaAs (272cm™!) e as barreiras de Alg3Gag7As (363cm™1).
Estas linhas provém da desordem na amostra.

O espectro Raman medido na geometria x/(z, 2)Z/ mostra as mesmas caracterfs-
ticas que as observadas na referéncia [53]: fonons TO proibidos e fonons LO mais
fracos. Nao obstante, a assimetria do modo acoplado fénon LO-plasmon na diregao
ao longo das camadas w! (o indice superior indica que a dire¢ao de propagagao do
modo ¢é paralelo as camadas) é mais pronunciada.

Os ajustes dos espectros Raman foram calculados pela Eq. 3.4.3 nas diferentes
configuracoes, permitindo obter os comprimentos de localizacao das excitacoes tipo

plasmon propagando-se nas respectivas direcoes. Os resultados dos ajustes sao
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mostrados na Figura 6-10. Em T= 80 K encontrou-se os comprimentos de lo-
calizagao para excitagoes tipo GaAs e AlAs propagando-se normal as camadas como
sendo L3, ~ 3,5 nm, L;; = 2,1 nm respectivamente; o comprimento de localizagao
para excitagoes tipo plasmon do GaAs propagando-se ao longo das camadas como
LEQ ~ 8,4 nm. Nesta configuragao nao foi possivel obter o comprimento de localiza-
¢ao para excitacoes tipo plasmon do AlAs.

Os espectros de energia das excitagoes de uma particula (SPE) e das excitagoes
coletivas, calculadas nas diregoes paralela (linhas finas) e perpendicular (linhas espes-
sas) as camadas da SL (GaAs)1 (Alp3GagrAs)s:Si, sdo mostradas na Figura 6-11a.
Na Figura 6-11b, a linha tracejada espessa e as linhas cheias representam as dis-
persoes dos plasmons nao acoplados e acoplados aos fonons LO respectivamente.
A linha vertical tracejada mostra o nimero de onda transferido pela luz de exci-
tacao. Observa-se que, como no caso das ligas, a localizacao das excitagoes coletivas,
propagando-se ao longo das camadas (27/ Lyﬁ) ¢ dominada pelo efeito de amorteci-
mento de Landau. Ao mesmo tempo nota-se que o amortecimento de Landau nao
influencia a localizacao das excitagoes coletivas propagando-se na direcao perpen-
dicular as camadas (27/L?,, 27/ L7;) devido a diferenga significativa entre sua energia
e a energia da minibanda mais baixa das excitacoes de uma particula. A insercao na
Figura 6-11 mostra o espectro eletronico de energias das excitagoes de uma particula

(SPE) propagando-se normal as camadas.
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Figura 6-10: Intensidade Raman medidas em T= 80 K na SL (GaAs);,(Alg 3Gag 7As)6:Si com
parametro de desordem 0,82 para geometria de retroespalhamento: a) z(x,x)-z e b) x’(z,2)x’. As lin-
has tracejadas foram calculadas de acordo com a Eq. 3.4.3. As contribui¢oes dos picos assimétricos

tipo plasmon sao mostrados com linhas espessas.
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Figura 6-11: Espectro de energia das excitacdes de uma particula e das excitagoes coletivas
calculadas nas diregbes paralela (linhas finas) e perpendicular (linhas espessas) as camadas da SL
(GaAs)17(Alg 3Gag 7As)g: Si. A linha tracejada espessa e as linhas cheias representam as dispersdes
dos plasmons néo acoplados e acoplados aos fonons LO respectivamente. A linha vertical tracejada
mostra o nimero de onda transferido pela luz de excitacao. A figura inserida mostra o espectro

eletronico de energias das excitagoes de uma particula (SPE), propagando-se normal as camadas.
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Para comparar o comprimento de localizagao das excitagoes coletivas (localizagao
induzida por desordem) com aquele dos elétrons foram feitas medidas Raman em
geometria de retroespalhamento na superficie (001) da SL em T= 10 K. A esta

!, O comprimento

temperatura (T=10K) os elétrons expoem localizagao isotrépica
de localizacao correspondente das excitacoes do GaAs tipo plasmon junto com o
comprimento de coeréncia de fase do elétron obtido & mesma temperatura sao dados

na Tabela 5.

dsr. | mg (em™3) | py (em?/Vs) | Ep (eV) | krl z3 (nm) | L (nm)
0.82 | 2,0x1017 | 2143 0015 |40 |73 140

Tabela 5: Parametros determinados & temperatura T= 10K na super-rede (GCLAS)m (Al073Ga0’7A8)6 . Si
com pardmetro de desordem 0,82.

Observa-se que o comprimento de coeréncia de fase do elétron é muito maior que
o comprimento de localizacao correspondente as excitagoes do GaAs tipo plasmon,
o que indica que o cardcter coletivo dos plasmons impoe diferencas significativas nas
propriedades de localizacao em comparacao com aquelas dos elétrons individuais.

Resultados similares foram obtidos com outra SL com alta concentragao de dopagem

e parametro de desordem diferente (6 = 0,4).

6.3 Super-Redes (GaAs),, (AlysGay7As)s:Si (6 =0,4)

A intensidade do espalhamento Raman, obtido em T= 10 K, na configuracao de

retroespalhamento em amostras (GaAs),, (Al s Gao7As)s: Si, com parametro de desordem

L A baixas temperaturas os elétrons revelam uma forte magnetoresisténcia negativa anisotropica.
O comprimento de coeréncia de fase paralelo decresce fortemente com a temperatura enquanto
que nao ha variacdo significativa do comprimento de coeréncia na direcao vertical. Assim, pode-se
considerar que & temperatura T= 10K os elétrons expoem localizacao isotrépica.
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d = 0,4 e espessura 0,3 um (50 periodos), crescidas sobre um substrato dopado na
direcao z, é mostrada na figura 6-12. Um espectro similar foi obtido na amostra
crescida sobre um substrato semi-isolante. Novamente, observa-se o pico 7'Oj prove-
niente da desordem na amostra. Nota-se na Figura 6-12, uma assimetria bastante
pronunciada tipo plasmon no modo acoplado féonon LO-plasmon do tipo AlAs na
direcao normal as camadas wj. Entretanto, o modo acoplado fénon LO-plasmon
do tipo GaAs na diregao normal as camadas wj exibe uma assimetria oposta tipo
fonon como esperado em SL’s altamente dopadas. A assimetria observada ocorre
pelo seguinte: ao contrario do cristal perfeito (em que somente excitagoes coletivas
em ¢y contribuem para o espalhamento Raman), na presenga de desordem, todos
os modos no intervalo de incerteza do nimero de onda Agq ~ 27 /L, (onde L, é
o comprimento de localizacao das excitagoes coletivas dadas pela intensidade Ra-
man) contribuem para o espalhamento Raman. Para comprimentos de localizacao
pequenos, o intervalo relevante do nimero de onda pode cobrir a regiao de disper-
sao significativa, onde o movimento eletronico correlacionado determina os modos
coletivos e, entao, a forma da assimetria da linha Raman emerge. Neste caso, as
magnitudes do comprimento de localizagao das excitagoes coletivas relevantes sao
um indicativo da intensidade dos efeitos de correlagao: quanto maior o comprimento

de localizacao, maior a correlagao entre os elétrons.
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Figura 6-12: Intensidade Raman medidas em T= 10 K, na SL (GaAs),,(Alg 3Gag 7As)6:Si com

parametro de desordem 0,4. As linhas tracejadas foram calculadas de acordo a Eq. 3.4.3.
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O ajuste da linha Raman, calculada pela Eq. 3.4.3, permite determinar o compri-
mento de localizacao das excitagoes coletivas como sendo L, = 5 nm. O espectro de
energia das excitagoes de uma particula (Figura inserida) e das excitagbes coletivas
propagando-se verticalmente para a SL (GaAs)i7(AlgsGaorAs)s:Si sdo mostradas
na Figura 6-13. As linhas tracejadas espessas e as linhas cheias representam as
dispersoes dos plasmons nao acoplados e acoplados aos fénons LO do AlAs respec-
tivamente. A linha vertical tracejada mostra o nimero de onda transferido pela luz
de excitacao. No lado esquerdo mostra-se a intensidade da linha Raman calculadas
pelos ajustes dos picos. Todos os modos coletivos, com mimero de onda menores que
o valor 27 /L, contribuem para o espalhamento Raman resultando na assimetria da
linha. Como observado na figura 6-13, o comprimento de onda longo tipo fénon
contribui ao pico da linha Raman enquanto que o lado de alta frequéncia da linha,
que causa a assimetria observada é formada pelas excitacoes coletivas tipo plasmon.
Consequentemente, o comprimento de localizacao, L,, encontrado no ajuste da linha
Raman assimétrica, fornece uma estimativa razodvel do comprimento de localizagao
do plasmon.

J& que existe uma diferenca significativa entre as energias das excitagoes coleti-
vas (Figura 6-13) e as de uma particula, como mostrado (Figura 6-13 inserida), o
comprimento de localizacao obtido para as excitacoes coletivas é determinado pela
desordem e nao devido ao amortecimento do Landau. Neste caso, a validade do RPA

foi confirmada.

86



500

£ 400!
o !
© i
O |
5 |
]
o 300 1| / E
9 ! E 400 F
n /3
1 qD " % 200
T/ : SPE,
! sl
200 _/E - 00 02 04 06 08 1.0
E kz(m’a)
0,00 005 010 015 020 0,25
Raman k. (Unidades de wa)

Intensidade(a.u.)

Figura 6-13: Espectro de energia das excitacdes de uma particula (insercio) e das excitacoes
coletivas propagando-se verticalmente para a SL (GaAs)17(Alp 3Gag 7As)g:Si As linhas tracejadas
espessas e as linhas cheias representam as dispersoées dos plasmons nao acoplados e acoplados aos
fonons LO do AlAs, respectivamente. A linha vertical tracejada mostra o nimero de onda trans-

ferido pela luz de excitagdo. No lado esquerdo mostra-se a intensidade da linha Raman calculada.
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Figura 6-14: Magnetoresisténcia vertical do campo fraco medido num campo magnético paralelo
as camadas na SL a temperatura T= 10K (denotada por DSL). A linha tracejada foi calculada
pela Eq 3.4.3. A linha correspondente ao GaAs relaciona a estrutura da mesa fabricada no mesmo
substrato dopado sem a SL. No interior da figura mostra-se a mesa dupla da SL usada nas medidas

de transporte vertical, assim como as orientacoes do fluxo de corrente e do campo magnético.
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Encontrou-se que o comprimento de localizacao das excitagoes coletivas ¢ menor

3 )1/3

prm ~ 7 nm]. Isto significa que a

que a distancia média entre os elétrons [r = (
correlacao relativamente fraca entre elétrons é reduzida pela desordem. Entretanto,
ainda neste caso, a resposta coletiva pode ser claramente detectada em Raman.

A magnetoresisténcia vertical do campo fraco medida na estrutura tipo mesa é
mostrada na Figura 6-14 junto aquela do substrato dopado sem a SL. A figura inserida
mostra a mesa dupla da SL usada nas medidas de transporte vertical assim como as
orientagoes do fluxo de corrente e do campo magnético. Como se observa da Figura
6-14, o substrato GaAs tipo mesa nao revelou uma magnetoresisténcia significativa
e, portanto, a contribuicao desta é desprezivel. A magnetoresisténcia de campo fraco
nas SL’s desordenadas, estudadas aqui, é devida a processos de interferéncia quéntica
e nao a efeitos de interacao [54]. O melhor ajuste da magnetoresisténcia, calculada
nesta forma, foi obtido para os dados experimentais com Ly ~ 250 nm, e o resultado
do ajuste é mostrado na Figura 6-14 por linhas tracejadas. Do mencionado anteri-
ormente se tem uma estimativa boa do comprimento de localizacao das excitacoes
de uma particula.O comprimento de localizacao correspondente das excitagoes do
GaAs tipo plasmon junto com o comprimento de coeréncia de fase do elétron obtido

a mesma temperatura sao dados na Tabela 6.

osr | ng (em™) | py (em?®/Vs) | Ep (eV) | kpl | Lz (nm) | L7 (nm)
0,4 | 6,5x107 1400 0,036 5,9 15,0 250

Tabela 6: Parametros determinados a temperatura T= 10K, na super—rede(GaAs)m (Alo’3GCL0,7AS)(3 :Si
com pardmetro de desordem igual a 0,4.

Consequentemente, em SL’s intencionalmente desordenadas encontrou-se que o
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comprimento de localizacao das excitagoes coletivas (~ 5 nm) foi consideravemente
menor que a do elétron individual (> 250 nm) o que significa que a desordem
afeta as excitagoes coletivas numa forma mais intensa que nas excitagoes

de uma particula.

6.4 Super-redes desordenadas (GaAs),, (Aly3GagrAs)g
altamente dopadas

A Figura 6-15 mostra os espectros Raman das super-redes (GaAs),, (Aly3GagrAs)g
altamente dopadas (N = 1,2 x 10'¢m™3) obtidos em baixa temperatura (T= 10K),
na geometria z(x,x)z, com diferentes parametros de desordem. Observa-se uma
linha em 292 ¢m ™! devida ao fonon LO do GaAs da camada de deplecao e os modos
acoplados fonon LO-plasmon w3 (= 337cm™') e wi (= 392cm™) do tipo GaAs e
AlAs, respectivamente, induzidos por desordem. Foi ainda observada uma linha do
fonon TO3, atribuido as barreiras de Al 3Gag7As (= 364cm™!) devido & desordem
na amostra.

Os espectros Raman, medidos no intervalo espectral do féonon LO da camada
do AlAs, estao apresentados na Figura 6-16. Como discutido anteriormente, na
presenca de localizacao eletronica, as linhas Raman causadas pelos plasmons, ou
pelos modos acoplados fonon LO-plasmon, possuem uma assimetria caracteristica
por causa da relaxagao das regras de selecao Raman. Desta forma, através dos
ajustes dos espectros, obtidos a partir da equagao 3.4.3 (linha cheia na Figura 6-16),
pode-se determinar os comprimentos de localizagao e as frequéncias das excitagoes
coletivas fonon LO-plasmon.

O comportamento do comprimento de localizacao em funcao da desordem esté
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LOZ1 SL’'s (Galbi)m(ﬁlo_sGaMAs)e:Si
N=1,2%x10 cm’
O
|_
2 z
w, | W,
by 5=0,35

| | 5= 0,59

Intensidade Raman (U.A.)

T T
0 200 400 600

frequéncia (cm™)

Figura 6-15: Espectros das super-redes (GaAs),,(Aly 3Gag 7As)6:Si com concentra¢do nominal
1,2X 10'8 cmfg, com diferentes pardmetros de desordem, medidos & T= 10K.
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mostrado na Tabela 5. Observa-se um valor quase constante do comprimento de lo-
calizagao. A desordem pode ser caracterizada por um parametro 6 = A/W, onde A
¢ a largura da distribuicao gaussiana de niveis de energia e, W, é a largura da mini-
banda na estrutura sem desordem. De acordo com os célculos baseados no modelo
de Kronig Penney [55], a largura da primeira minibanda numa super-rede ordenada
[(GaAs),; (Alp3Gag7As)g| ¢ de 0.055 eV e, para um parametro de desordem igual a
1,13, obtém-se uma energia devida a desordem igual a 0.,062 eV'. Em nosso caso, a
energia da desordem é comparével a energia de Fermi (0,06eV), calculada pelas Os-
cilagoes de Shubnikov de Haas, o que significaria que os elétrons se movem livremente
através da super-rede. Assim, a altas concentragoes de dopagem, a influéncia

da desordem diminui.

(GaAs)i7(Aly3GagrAs)s : Si (N =1,2 x 10%8em™3)
0 (parametro de desordem) L, ( nm)

0,35 15,95

0,59 16,89

0,82 14,07

1,13 14,65
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(GaAs) (Al,,Ga, As),:Si
N=1,2x10"’cm®

Intensidade Raman (U.A.)

b0

T
380

frequéncia (cm™)

Figura 6-16: Espectros Raman da super-rede (GaAs),, (Alp 3Gag 7As)g:Si dopada
cm_3), medidos em T= 10K, no intervalo espectral dos fénons 6pticos tipo AlAs,

parametros de desordem.
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Capitulo 7

Conclusoes

Através da espectroscopia Raman foi possivel estudar os modos vibracionais coletivos
fonon LO-plasmon com polarizacoes normal e paralela as camadas, que ocorrem em
heteroestruturas semicondutoras dopadas. Estes modos coletivos sao observados
nestes sistemas devido a presenca de elétrons livres os quais se acoplam aos fénons
longitudinais 6pticos (LO). Neste trabalho foram estudadas a coeréncia e localizacao
de excitagoes coletivas tipo plasmon e das excitacoes eletronicas de uma particula
(SPE) em ligas AlGaAs e SL’s GaAs/AlGaAs intencionalmente desordenadas. Os
resultados assim obtidos foram comparados com a finalidade de comprender como
a interacao influencia a localizacao. Nas ligas a desordem foi produzida pela dis-
tribuicao aleatéria de impurezas enquanto que, no caso das SL’s, a desordem vertical
é produzida pela variacao controlada das espessuras dos pocos do GaAs. Sabe-se
que a desordem, destruindo a invaridncia translacional, proporciona o aparecimento
de um comprimento de coeréncia espacial das excitacoes elementares e, como conse-
quéncia, causa a quebra das regras de selecao Raman. Isto leva entao ao alargamento

e assimetria das linhas Raman. A andlise das formas das linhas espectrais permite-
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nos determinar os comprimentos de coeréncia das excitagoes elementares envolvidas
no processo Raman, e entao estudar suas propriedades de localizagao.

Um conjunto de ligas Al, Ga,_,As, com diferentes concentragoes de Al (z) e de
portadores N, foi analisado por espalhamento Raman. Para x > 0,4 nao foram ob-
servados modos acoplados fonon LO-plasmon devido a que a concentragao de elétrons
livres é nula, pois eles sao aprisionados nos centros profundos.

Também foram medidas, por magnetoresisténcia, duas amostras Aly1; GagggAs
com diferentes concentracoes de dopagem: N =9 x 107cm 2 e 4,4 x 10"cm 3. Na
Figura 6-7 é observada a variacao da resistividade com a temperatura para estas
amostras. A liga com baixa concentracao de dopagem (N = 9 x 10 7¢m™3) apresenta
regime metdlico (Er = A), ja que a dependéncia da temperatura com a resistividade
¢ bem explicada pelo mecanismo de salto ("hopping "), enquanto que a liga com con-
centragao 4,4 x 10"cm™3 apresenta regime isolante (Er < A). Neste caso, a fraca
variacao da resistividade observada na liga é causada pela destruicao da interferéncia
quantica com o aumento da temperatura. Disto pode-se concluir que as medidas de
magnetoresisténcia mostram uma transicao metal-isolante. Também os espectros
Raman revelaram uma evidéncia de uma transicao metal-isolante, como mostra a
Figura.6-8, onde estao representados os comprimentos de localizagao das excitagoes
coletivas com o aumento da dopagem. O acréscimo abrupto do comprimento de lo-
calizagao dos modos acoplados wy ¢é associado a uma transigao de um regime onde
a propagacao é possivel (estado metélico) a um estado localizado (estado isolante).
Esta transicao ocorre quando a concentracao eletronica excede 0,5 x 108em =1, Na
regiao 0,5x10%¥em ™3 < N < 1x10¥em ™3 os efeitos de localizacao sao devidos a des-

30 comprimento de

ordem enquanto que, para concentracoes maiores que 1x 108cm~
localizacao é devido ao espalhamento por impurezas ionizadas [52]. Assim, mostrou-

se que existe uma transicao metal-isolante nas ligas Al, Ga;_,As que manifestou-se
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tanto nas medidas de magnetoresisténcia como nas medidas de espalhamento Raman.
Esta ltima foi realizada através do anilise das formas das linhas espectrais.

Os comprimentos de localizagao das excitagoes de uma particula e de excitagoes
coletivas foram comparados nas SL’s intencionalmente desordenadas onde, devido &
auséncia do amortecimento de Landau, ambos foram limitados por desordem. Neste
trabalho encontrou-se ainda que o comprimento de localizagao do elétron foi signi-
ficativamente maior que o correspondente as excitacoes coletivas tipo plasmon. A
diferenca entre as excitacoes de uma particula e as excitagoes coletivas deve-se a
polarizacao eletronica que basicamente determina as propriedades das excitagoes co-
letivas. Portanto, a diferenca observada entre os comprimentos de localizacao mostra
que a interagao resulta num incremento na localizacao. J4 no caso de SL’s altamente
dopadas, a desordem nao influencia os efeitos de localizacao pelo fato de que a ener-
gia de Fermi é comparével a energia da desordem e, portanto, os elétrons se movem

livremente pelo material.
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