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Resumo

A dindmica e o transporte lateral de portadores em pocos e fios quanticos de
InGaAs crescidos sobre substratos de InP vicinais foram investigados pela técnica de
fotoluminescéncia resolvidas espectral e espacialmente. Simula¢des dos resultados de
fotoluminescéncia integrada espectralmente, utilizando equacdes de taxa, mostraram
que os tempos de captura e de vida dos portadores confinados nos fios quénticos sdao
diferentemente influenciados por suas morfologias. Verificou-se que enquanto o tempo
de vida depende fortemente da espessura dos fios quanticos, o tempo de captura ¢é
praticamente constante para todas as heteroestruturas. A dependéncia do tempo de vida
foi explicada considerando-se a existéncia de diferentes tipos de recombinac¢do ndo-
radiativa de portadores nas interfaces dos fios quanticos. Propde-se que o tunelamento
de portadores dos fios quanticos para estados eletronicos na barreira € responsavel pelo
decréscimo exponencial observado na intensidade da fotoluminescéncia com o aumento
da densidade de excitacdo. Os perfis assimétricos da distribuicdo espacial dos
portadores fotogerados no poco quantico estudado, obtidos pela técnica de
fotoluminescéncia espacialmente resolvida, foram simulados usando-se uma equacao de
difusdo ndo-Fickiana descrita pela estatistica de Lévy. A assimetria observada ao longo
da direcdo perpendicular aos terracos foi associada a presenca do processo de
recombinacdo Auger, intensificado pelas caracteristicas morfologicas fractais das

interfaces.
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Abstract

The dynamic and the lateral transport of carriers in quantum wells and quantum wires of
InGaAs grown on vicinal InP substrates were investigated by spectrally and spatially
resolved photoluminescence techniques. Simulation of the results of spectrally
integrated photoluminescence using rate equations showed that the carrier capture and
lifetime of the confined carriers in the quantum wires are differently influenced by the
morphology. It was verified that while the lifetime depends strongly on the thickness of
quantum wires, the carrier capture is practically constant for all heteroestructures. The
dependence of lifetime was explained considering the existence of different types of
nonradiative recombination of carriers in the quantum wires interfaces. It was also
proposed that carriers tunneling from the quantum wires to electronic states in the
barrier is responsible for the exponential decrease observed in the intensity of the
photoluminescence with the increase of the excitation density. The asymmetric spatially
profiles of the photogenerated carriers, observed by spatially resolved
photoluminescence on the heteroestructures studied, were simulated using a non-
Fickian diffusion equation described by the Lévy statistics. The asymmetric observed
along the perpendicular direction to the terrace edges was associated with the presence

of Auger recombination, improved by the fractal interface morphology.
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CAPITULO 1

Introducao

O grande salto tecnologico ocorrido na ultima metade do século XX esteve
intimamente ligado com o desenvolvimento da fisica de semicondutores. O surgimento
dos modernos microcomputadores, um dos exemplos mais evidentes da influéncia da
fisica de semicondutores na vida moderna, s6 se tornou possivel devido as modernas
técnicas de crescimento de cristais. Tais técnicas propiciaram a manufatura de
microprocessadores com dispositivos incrivelmente miniaturizados e com isso a
aquisi¢do de conhecimentos referentes ao comportamento dos portadores em tais
sistemas [Sze, 1981]. Esta ultima, favorecida pelo enorme avanco na fisica de estado
solido [Bastard, 1988], pois o conhecimento sobre os fenomenos fisicos que envolvem o
transporte de portadores de carga em diferentes dimensionalidades ¢ de fundamental

importancia para a implementacao pratica de tais dispositivos.



A habilidade de compreender e manipular materiais de dimensdes nanométricas
foi facilitada por avancos nas suas técnicas de fabricacdo, incluindo a Epitaxia por
Feixes Moleculares (Molecular Beam Epitaxy-MBE), a Deposi¢ao por Vapores
Quimicos Organo-Metalicos (Metal-Organic Chemical Vapor Deposition-MOCVD) ¢ a
Epitaxia por Levitagdo de Vapor (Vapor Levitation Epitaxy—VLE) que se mostra
excelente para a obtencdo de camadas ultra-finas [Cox et al., 1986]. As técnicas de
fabricacdo incluem, também, processos tais como gravura em madscara ¢ de
fotolitografia para criar nanoestruturas modeladas [Kieseling et al., 1995 — b].

Geralmente, as heteroestruturas semicondutoras sdo crescidas sobre substratos
perfeitamente orientados, devido a obtengdo de interfaces e camadas epitaxiais de boa
qualidade. Entretanto, o grande avango nas técnicas de epitaxia possibilitou o
crescimento das mais diversas heteroestruturas em substratos desorientados ou vicinais,
os quais tém sido usados como uma estratégia para melhorar a qualidade dos materiais
crescidos [Lopez et al., 1997]. A presenca de uma alta densidade de degraus nas
superficies vicinais usualmente muda o modo de crescimento de nucleagdo, de formagao
de ilhas para step-flow (crescimento a partir da borda do degrau), o que possibilita a
obtengdo de diferentes heteroestruturas, inclusive a de fios quanticos [Cox et al., 1990;
Morais et al., 1989]. Como as propriedades Opticas e de transporte dependem
fortemente da dire¢do de crescimento [Popovic et al., 1989], ¢ muito importante o
estudo de heteroestruturas crescidas sobre tais orientacdes. Além do mais, a morfologia
das superficies, interfaces e os mecanismos de crescimento também dependem da
dire¢do de crescimento [Notzel et al., 1992].

Fios quanticos (do inglés Quantum Wires - QWRs) semicondutores tém atraido
muito interesse dos pesquisadores nos ultimos anos, ndo somente devido as

caracteristicas peculiares de suas propriedades eletronicas e excitonicas, mas também



devido as aplica¢des em eletronica e opto-cletronica [Weisbuch et al., 1991]. Nestas
heteroestruturas, elétrons e éxcitons podem mover-se livremente ao longo de seu
comprimento enquanto sdo confinados nas duas outras dimensdes. O resultado desta
propriedade ¢ um aumento significativo na energia de ligacdo e na forca de oscilador da
transicao excitonica. O confinamento reduz a separacao entre elétrons e buracos, o que
aumenta sua atragdo coulombiana. Tamanha quantizag¢do resulta em um aumento na
ligagdo excitonica de 20 a 30 meV, quando comparado com o material bulk [Someya et
al., 1996]. Foi verificado que transistores de efeito de campo com canais de 100 nm
apresentam boas propriedades elétricas e uma clara resisténcia diferencial negativa
[Sugaya et al.,1998].

Compreender como os portadores interagem-se dentro das heteroestruturas
semicondutoras de baixa dimensionalidade ¢ de fundamental importancia para o
entendimento de suas propriedades fisicas fundamentais. Os processos de relaxagdo e de
transferéncia de portadores entre os diferentes niveis de energia ou mesmo entre as
nanoestruturas individuais sdo aspectos relevantes, principalmente para a aplicagdo em
dispositivos rapidos onde o transporte ¢ a captura de portadores na regido ativa sdo de
crucial importancia. Um grande nimero de trabalhos utilizando técnicas resolvidas ou
nao no tempo tem investigado o transporte e captura de portadores em pogos quanticos
[Ridley, 1994; Kersting et al., 1992]. Todavia, estruturas de fios quanticos ainda tém
sido pouco investigadas [Melgarejo et al., 1998; Kieseling et al., 1995-a].

Outro aspecto ainda pouco explorado ¢ o transporte de portadores em
heteroestruturas semicondutores crescidas sobre substratos vicinais. Recentemente, o
efeito de difusdo andmala e assimétrica de portadores fotogerados tem sido reportado
em pogos € fios quinticos crescidos sobre substrato 2° fora da dire¢do [001] [Monte et

al., 2000; Monte et al., 2002; Monte et al., 2003]. A difusdo como movimento é



observada em muitos tipos de sistemas deterministicos. Em particular, foi mostrado que
em sistemas cadticos deterministicos a difusdo pode ser normal [Blackburn et al., 1996]
ou anOmala [Barkai et al., 1997], cuja dinamica pode ser descrita em termos da
estatistica de Lévy. Neste ultimo caso, o processo da difusdo ndo obedece a uma
distribuicdo de probabilidade gaussiana. As distribuicdes de probabilidade nao-
gaussianas tém sido aplicadas a descri¢do de muitos processos fisicos, incluindo fluxo
turbulento [Shlesinger et al., 1986], difusdo em sistemas complexos [Ott et al., 1990],
dindmicas cadticas dos sistemas conservativos classicos [Shlesinger et al., 1993] entre
outros [Solomon et al., 1993]. A difusdo assimétrica de portadores em heteroestruturas
semicondutoras ¢ um processo de transporte difusivo, o qual leva a uma anisotropia
espacial na distribuicdo dos portadores. A primeira descricdo tedrica de processos
difusivos assimétricos foi realizada em 1998 por Chaves [Chaves, 1998], enquanto a
primeira observagdo experimental em sistemas semicondutores foi obtida em 2000 por
Monte e colaboradores [Monte et al., 2000]. Outras tentativas de investigagdo desse
fenomeno incluem as abordagens de calculo direto da distribuicdo de portadores sob
influéncia de perturbagdes [de Dios-Leyva e Oliveira, 1994]. Apesar da difusdo
anomala e assimétrica em sistemas semicondutores ter sido observada pela primeira vez
em 2000 [Monte et al., 2000], uma explicagdo fisica para o fendmeno ainda nao havia
sido dada.

O objetivo deste trabalho ¢ estudar a dindmica e o transporte de portadores em
pocos e fios quanticos de InGaAs crescidos sobre substratos vicinais de InP. Neste
estudo, investigamos a dependéncia da largura e espessura de fios quanticos na
dindmica da transferéncia dos portadores entre as diferentes estruturas. Para isso foi
empregada, além das medidas de fotoluminescéncia (do inglés photoluminescence — PL)

em funcdo da densidade de excitagdo, um modelo de equacdes de taxa acopladas, as



quais descrevem a densidade de portadores nos diferentes fios quanticos [Borges et.al.,
2006]. Posteriormente, foi estudado o fendmeno da difusdo andmala e assimétrica em
pogos quanticos de InGaAs crescido sobre substrato vicinal de InP. Neste trabalho foi
dada pela primeira vez uma melhor explicagdo do fendmeno. Esta tese esta assim
organizada: no Capitulo 2 ¢ apresentada uma revisdo sobre os principais conceitos
referidos neste trabalho tais como: recombinagdo e espalhamento de portadores,
densidades de estados, crescimento epitaxial por VLE, fios quanticos, sistemas fractais
e difusdo andémala. A descricdo das técnicas experimentais utilizadas para o
desenvolvimento do trabalho e os detalhes das amostras investigadas sdo apresentados
no Capitulo 3. No Capitulo 4 sdo apresentados e discutidos os resultados experimentais
obtidos por espectroscopia de fotoluminescéncia ¢ modelados por equagdes de taxa, a
fim de explicar os processos de recombinacdo e relaxagdo de portadores em fios
quanticos. A investigagcdo do fendmeno de difusdo anomala e assimétrica, observado em
pogos quanticos crescidos sobre substrato vicinal, é apresentada e discutida no Capitulo

5. Finalmente, no Capitulo 6 t€ém-se as conclusdes gerais e as perspectivas futuras.



CAPITULO 2

Aspectos Tedricos

2.1 — Materiais semicondutores

A principal caracteristica dos materiais semicondutores ¢ a existéncia de uma
faixa de valores proibidos de energia, entre a banda de valéncia (BV) e a banda de
conducgdo (BC), conhecida como gap de energia. Em baixas temperaturas, todos os
elétrons se encontram no estado de mais baixa energia, ocupando um lugar na chamada
banda de valéncia (BV) e todos os estados dessa banda estardo preenchidos. Uma vez
excitado, a tendéncia natural do semicondutor € retornar ao seu estado de menor energia

e assim os processos de recombinacdo dos portadores se fazem presentes.



2.1.1 - Recombinacéao de portadores em semicondutores

Para se levar um elétron para um estado excitado ¢ necessario que o gap de
energia do semicondutor seja ultrapassado. Para que isto ocorra, o material devera
absorver um foton com energia maior que a energia de gap do material. Se assim
acontecer, o elétron ir4 para a banda de condugdo (BC), onde todos os estados estdo
vazios. Ao ser excitado para a banda de condu¢do o elétron deixard na banda de
valéncia uma lacuna, a qual se comportard, para todos os efeitos, como um portador de
carga positiva, essa lacuna recebe o nome de buraco. Uma vez excitado esse elétron
tenderd a perder seu excesso de energia por transi¢des internas a banda (emitindo
fonons) até atingir o fundo da banda de condug¢do. Fato similar ocorre com seu dual, o
buraco, o qual relaxa indo para o topo da banda de valéncia. O excesso de portadores
excitados, deve eventualmente recombinar-se, retornando assim ao seu estado inicial.
De fato, sob condicdes de estado estacionario a taxa em que os portadores sdo gerados

(G) deve ser igual a taxa de recombinagado (R),

G=R. 2.1)

Os processos de geracdo e recombinacdo envolvem transi¢des de portadores
através do gap de energia e ¢ diferente para semicondutores de gap direto e indireto,
como pode ser visto na Figura 2.1. Em um semicondutor de gap direto o maximo da

banda de valéncia e o minimo da banda de condu¢dao ocorrem no centro da zona de
Brillouin (K = O) e uma transi¢do de elétrons para cima ou para baixo ndo requer uma

mudan¢a no momento, ou o envolvimento de um fonon. Conseqiientemente, nos
semicondutores de gap direto tais como o GaAs, o elétron alcanca a banda de condugdo

pela absorc¢ao de um foton, e depois de um tempo curto recombina-se com um buraco da



banda de valéncia, perdendo seu excesso de energia pela emissao de um féton com
energia igual a energia de gap do semicondutor. Este tipo de processo ¢ denominado
Recombinagao Radiativa e é mais provavel em semicondutores de gap direto.

O processo de recombinagdo ¢ completamente diferente em um semicondutor de

gap indireto. Considerando os diagramas de bandas mostrados nas Figuras 2.1 (b) e (c),

verifica-se que o minimo da banda de condu¢ao nao estd em K =0. Assim, transi¢des
de portadores para cima ou para baixo requerem uma mudanga no momento, ou o

envolvimento de um fénon. Portanto, um elétron situado no minimo da banda de

conducdo, em K =0, nio pode recombinar com um buraco em K =0 até que um
fonon com o momento e energia apropriados esteja disponivel. Assim, ambos os
processos de absor¢ao e emissdao de fonons podem assistir a transi¢do. A necessidade da
presenca de um fonon com energia ¢ momento adequados faz com que o tempo de
permanéncia do elétron na banda de condugdo aumente. E neste meio tempo, processos
de recombinacdo ndo radiativa tornam-se importantes, reduzindo assim a probabilidade
da recombinagdo radiativa em materiais de gap indireto tal como o Si, Ge ou GaP. Estes
semicondutores, geralmente, ndo sdo aplicados para a confec¢do de fontes de luz como
diodos emissores de luz e lasers.

Nos processos de recombinagdo radiativa, a recombinacdo entre elétrons e
buracos, ocorrerd por meio de transi¢do vertical no espaco dos momentos, durante a
qual sdo gerados fotons com energia idéntica ao valor do gap do semicondutor.
Analisando apropriadamente essa emissdo, pode-se fazer um grafico do nimero de
fotons emitidos pelo material como func¢do de sua energia, o qual ¢ chamado de espectro

de fotoluminescéncia (do inglés photoluminescence - PL).



k=0

Figura 2.1 — Esquema dos processos de absor¢do e recombinacdo banda a banda em (a)
semicondutor de gap direto, (b) e (¢) semicondutores de gap indireto.

A emissdo destes fotons, com energia hv, envolve a transi¢cdo eletronica de um

estado inicial |I> para um estado final | f), com energia &> ¢, , onde estes fotons serdo
observados com energia dada pela diferenca entre os dois estados &, — &, . A transi¢do

radiativa ocorre em uma escala de tempo (z,) que é inversamente proporcional a

probabilidade das transi¢des Opticas (P) , dada pela equacao:
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P:z—”<i

- I-Al(v)(f>‘25(gi — &5 ihv). (2.2)

Esta equacdo ¢ conhecida como regra de ouro de Fermi [Sakurai, 1967] e H (V)
representa o operador Hamiltoniano que descreve a perturbagao sofrida pelo sistema.

Uma vez que a recombinacao radiativa se da pela recombinacdao entre dois
portadores (elétron e buraco) ela também ¢ denominada de recombinag¢ao bimolecular.
Em semicondutores intrinsecos, onde a densidade de elétrons e buracos ¢ igual (p =n), a
taxa de recombinagao radiativa pode ser escrita da forma:

R, = Bn? (2.3)

2

na qual B é o coeficiente de recombinagdo radiativa. De acordo com Roosbroeck-
Shockley [Roosbroeck e Shockley, 1954] a taxa da recombinagdo radiativa, Ry, ¢ dada

por:

3w
R, ZSEKKETJ [a.N?x?edx, (2.4)
0

sendo X =hc/AK,T, Kg a constante de Boltzmann, T a temperatura absoluta, &, o

coeficiente de absor¢ao e N, o indice de refragao.

Uma medida convencional de PL de uma determinada amostra pode conter
emissoes relativas a impurezas, defeitos, flutuagdes de interface entre outros. Essas
emissoes sdo diferentes da emissdo banda a banda a que nos referimos anteriormente.
Com o objetivo de se identificar a origem da emissdo observada no espectro de PL, faz-
se necessario um conjunto amplo de medidas, nas quais se variam pardmetros como a
temperatura da amostra, a intensidade da excitacdo (bombeio), a energia € o modo de

excitagdo dos portadores, etc. Como exemplo de outros modos de excitacdo tem-se: a
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eletroluminescéncia, onde elétrons e buracos sdo injetados eletricamente [Anders S. at
al., 2003]; a catodoluminescéncia, onde para a excitacdo um feixe de elétrons ¢ usado,
neste processo o bombardeio de elétrons cria pares elétron—buraco que se recombinam

radiativamente [Tang Y. et al., 1998].

BC

L ho,

Figura 2.2 - Representa¢do esquemadtica dos processos de absorcdo, termaliza¢do e
recombinac¢do radiativa presentes em experimentos de PL. BC e BV representam as
bandas de conducdo e de valéncia, respectivamente. D e A representam os eventuais
niveis de impurezas doadoras (D) e aceitadoras (A) presentes no material.

J& que nenhum cristal ¢ perfeito, ha impurezas e defeitos na rede que se
manifestam como armadilhas e centros de recombinagdo. Atomos de impureza em um
semicondutor, exceto alguns tipos de defeitos em cristais, introduzem niveis profundos
de energia localizados no gap, longe dos extremos das bandas. Dependendo da sua
localiza¢ao no gap, um nivel profundo pode agir como uma armadilha de elétron, ou de
buraco, ou ainda um centro de recombinacdo. Estes niveis agem como atalhos para os
elétrons entre as bandas de condugdo e valéncia, aumentando significativamente o
processo de recombina¢do nao radiativa.

Uma armadilha de elétron possui uma alta probabilidade de capturar um elétron
de conducdo e solta-lo apds algum tempo. Similarmente, uma armadilha de buraco

possui uma alta probabilidade de capturar um buraco e, subseqiientemente, solta-lo para
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a banda de valéncia. Em um centro de recombinagdo, as probabilidades de captura de
elétrons e buracos sdo praticamente iguais. Assim, a captura de um elétron é seguida
pela captura de um buraco, e isto resulta na eliminacdo de um par elétron-buraco. A
energia potencial do par decresce em dois estagios. Parte da energia ¢ perdida quando o
elétron faz uma transi¢cdo de um estado na banda de conducdo para o centro de nivel
profundo, e o resto ¢ perdido quando o elétron armadilhado recombina com um buraco.
Em geral, em ambos o0s passos, a energia ¢ dissipada na forma de fonons, e¢ a
recombinagdo ¢ nao-radiativa. O mecanismo de recombinacdo indireta através dos
centros de niveis profundos tem sido investigado por Hall, Shockley e Read [Hall, 1952;

Shockley e Read, 1952] e é conhecido como mecanismo HSR.

2.1.2 - Dependéncia da intensidade da PL em funcéo da intensidade de excitacdo e

da temperatura.

No regime de estado estaciondrio, ou sob excitacdo constante, e desprezando—se

a difusdo convencional, a taxa de geracao de portadores (G) deve-se igualar a taxa total

de recombinagio de portadores (R). Esta tltima depende da taxa de recombinagio

radiativa proporcional a n? (que reflete a probabilidade de um elétron encontrar um
buraco) e das taxas de recombinagdo nao-radiativas. A equacdo de taxa para a
densidade de portadores n presentes em um material semicondutor ¢ governada pela

equacdo da continuidade [Olshansky et al., 1984]

z—?=G—An—Bn2—Cn3, (2.5)
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na qual G expressa a taxa em que os pares elétrons-buracos sdo gerados pela luz

incidente e pode ser escrita em termos da densidade de excitacdo (1), da refletividade
(R) e da energia do foton absorvido, assim: G =(1-R)I/hv. O segundo termo do

lado direito da Equagdo 2.5, esta relacionado com as perdas nado radiativas do sistema,
as quais sdo devidas a impurezas. O terceiro termo expressa a taxa de recombinagdo
radiativa entre elétron e buraco, e B € o coeficiente de recombinagdo bimolecular, C é o
coeficiente de recombinagdo Auger, que sera discutido mais detalhadamente na se¢do
2.1.3.

Considerando que a densidade de excitacdo (l) ¢é constante e que a intensidade

da fotoluminescéncia (lp ) ¢ proporcional ao quadrado da densidade de portadores

1/2

ambipolar (Ip, oc n?) ou, reversamente noc(lp ) a relagio entre (1) e (Ip.) &

dada por |=A(l,)"?+B(l,)+C(l,)"*. Se cada um desses termos forem

separadamente representados em graficos log-log de (IPL)I/ 2 versus (1), verifica-se

que os termos nado-radiativo, radiativo e Auger terdo inclinacdo 1,1/2 e 1/3,
respectivamente.

Uma vez que variagdo da temperatura modifica varios parametros fisicos
importantes no semicondutor e conseqiientemente seu espectro de PL (intensidade da
PL, energia de recombinag¢do, largura de linha, etc) é natural usar o efeito da variagdo da
temperatura no estudo destes materiais. Pelo modelo proposto por Varshni [Varshni,
1967], a dependéncia do gap de energia com a temperatura, para estruturas do tipo bulk

ou pogos quanticos, ¢ dada por:

T2
E,(T)=E,(0)-—= (2.6)
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na qual os coeficientes Eg (O), o ¢ 1 dependem do material estudado. O

comportamento  AE, (T)= = (T)- Eq (0) pode ser separado em dois regimes de

temperatura:

paraT <Tc , AEg(T)ocT
para T >Tc, AEg(T)ocT2

em que T. ¢ atemperatura de Debye.

Outro parametro tamb&ém muito importante nas analises dos dados experimentais
de PL ¢ a energia de ativacdo térmica, que consiste na energia necessaria para que os
portadores confinados vengam uma barreira de potencial. A energia de ativacao ¢ obtida
a partir de um gréafico da intensidade da fotoluminescéncia em func¢do do inverso da
temperatura, conhecido como grafico de Arrhenius, através de uma expressdo do tipo

[Lambkin et al., 1990; Lourenco et al., 2003]:

|
I, (T)= 0 :
o (T) 1+bexp(-E, /K T) (2.7)

na qual |, ¢ a intensidade da PL em T = 0 K, b ¢ a razéo entre o tempo de vida do

éxciton em um nivel confinado e o tempo de fuga do éxciton deste nivel para um centro

ndo-radiativo, e E, € a energia de ativacdo térmica do centro nao—radiativo.

2.1.3 - Recombinacao Auger

O processo Auger tem um importante papel em muitos tipos de materiais, tais
como atomos, moléculas organicas e inorganicas e semicondutores. Esses processos sao
baseados na interacdo de Coulomb de longo alcance, e em materiais semicondutores,

eles podem abrir um novo canal para processos ndo radiativos (recombinagdo Auger),
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no qual elétrons-buracos recombinam-se € o excesso de energia liberado pela
recombinagdo ¢ transferido para um terceiro portador (elétron ou buraco) que € re-
excitado para estados de mais alta energia. Os varios processos Auger possiveis em

semicondutores contém excesso de elétrons ou buracos, como mostrado na Figura 2.3.

\
bp

bl A

. \

©

Figura 2.3 - Diferentes processos possiveis de recombinagdao Auger banda-banda em um
semicondutor de gap direto.

Como mostrado na Equagdo 2.5, a taxa de recombinagcdo Auger ¢ dependente da

concentragdo de portadores a terceira poténcia que ¢ proporcional a
(KBT &, )3/2 exp(— &, /KBT). Entretanto, esta ndo ¢ a Unica dependéncia da taxa de

recombinacdo Auger. A eficiéncia deste processo de recombinagcdo também pode
depender de muitos outros parametros tais como: temperatura [Dutta et al., 1982], gap
do material semicondutor [Gfroerer et al., 2003], largura do pogo quéntico [Hausser et
al., 1990], grau de confinamento dos portadores [Htoon et al., 2003], entre outros.

E bem conhecido que nos materiais do tipo bulk com gap estreito (proximo ao

infra-vermelho) a taxa de recombinacdo Auger aumenta fortemente com o aumento da
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temperatura [Hausser et al., 1990]. Entretanto, ndo existe consenso a respeito deste
comportamento em pogos quanticos. Alguns autores encontraram que a taxa de
recombinagdo Auger praticamente ndo depende da temperatura [Hausser et al., 1990],
enquanto outros verificaram que a taxa de recombinagdo Auger aumenta fortemente
com a temperatura, chegando a dominar os processos de recombina¢do em temperaturas
proximas a temperatura ambiente [Sweeney et al., 1998]. Estas divergéncias
provavelmente podem estar associadas as diferencas entre as heteroestruturas estudadas.

A proximidade da banda de energia do split-off (A,) com a energia de gap (E,) dos

materiais como no InAs e suas ligas, pode fornecer estados ressonantes para os

processos Auger que envolvem buraco-buraco. Uma vez que, a dependéncia com a

temperatura de E, e A, é geralmente diferente, a energia de ressonancia pode variar

com relacdo a energia do gap e, portanto, a taxa de recombinagao Auger pode aumentar
ou diminuir com a temperatura. Argumentos similares podem ser feitos com respeito as
sub-bandas de pocos quanticos e super-redes, potencialmente conduzindo a uma
dependéncia inesperada da taxa de recombinagdo Auger com a temperatura em tais
estruturas. Por exemplo, o coeficiente Auger em wuma heteroestrutura de
InAs/Gag 9lng 31Sb/InAs/AlSb, cujo gap € de 275 meV, aumenta monotonicamente com
a temperatura. Por outro lado, o coeficiente Auger satura com a temperatura em uma
super-rede de InAs/GaSb/Gay 7s5Ing25Sb/GaSb cujo gap é de 400 meV [Bewley et al.,
1998]. Tais variagdes nos resultados mostram a importancia da compreensao da
dependéncia da temperatura no processo Auger em heteroestruturas semicondutoras.

Em um outro trabalho muito interessante [Htoon et al., 2003], foi estudado o
efeito da dimensionalidade na recombinagdo Auger. Neste trabalho, os autores
exploraram a capacidade de controlar a forma de nanocristais semicondutores (NC) zero

e uni dimensionais (0D — 1D) como um meio de controlar a recombinagdo Auger, sem
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perder a habilidade de ajustar as energias de confinamento e, assim, as energias de
emissdo. Especificamente, eles estudaram o efeito da mudanga gradual no grau do
confinamento dos portadores na taxa de recombinagdo Auger, enquanto o regime de
confinamento ¢ ajustado (por alongar um NC) de sistemas de pontos quanticos (0D)
para fios quanticos (1D). Eles verificaram que em pontos quanticos menores que 10 nm,
as energias de confinamento sdo significantemente maiores do que as energias das
interagdes excitonicas e, por esta razdo, elétrons e buracos podem ser tratados como
particulas independentes, ndo correlacionadas [Efros et al., 1982]. Neste caso, a
recombinagdo Auger pode ser descrita em termos de n’, ou seja, processos de trés
particulas, tal como recentemente observado experimentalmente para NC de CdSe
[Klimov et al., 2000]. Quando o NC ¢ alongado, a energia de confinamento na dire¢do
do eixo longo pode tornar-se comparavel com, ou menor do que a energia de interagdo
do par elétron-buraco conduzindo a formacdo de éxciton em um sistema
unidimensional. Neste caso, a recombinagdo Auger pode ocorrer como um processo
bimolecular (n*), no qual a energia de recombinago de um éxciton é transferida para o
outro éxciton. Os autores concluiram que o aumento do comprimento do NC permitiu
reduzir a taxa de recombinag@o ndo radiativa. Ou seja, NC esféricos (0D) apresentaram

taxa de recombinacdo Auger maior que NC com dimensionalidade 1D.

2.2 - Espalhamento de portadores em semicondutores

Trabalhos experimentais [Pérez-Tomas et al., 2006; Mouillet et al, 2003]
verificaram que a mobilidade de portadores em semicondutores depende fortemente de

dois parametros: temperatura e distribui¢do e concentragdo de impurezas no
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semicondutor. Portanto, vamos apresentar sucintamente trés processos de espalhamento

de portadores:

2.2.1 - Espalhamento por vibracdes da rede

Os atomos estdo distribuidos nos vértices de uma rede periddica cristalina. Esses
atomos estao vibrando em torno de suas posi¢des de equilibrio executando movimentos
de dilatagdo e contragdo em torno destes pontos de equilibrio. Em cristais puramente
covalentes, os portadores (elétrons e buracos) s3o espalhados por vibragdes
longitudinais da rede, fazendo com que os atomos ora se aglomerem em certas regidoes
da rede e ora se afastem. Esse movimento dos atomos faz com que haja uma alteragao
na periodicidade da rede, causando assim uma mudanca no potencial local na
vizinhanga destas compressdes e dilatagdes. Essa variacdo no potencial local faz com
que surjam campos elétricos que sdo responsaveis pelo espalhamento do movimento dos
portadores livres. O espalhamento de portadores pela rede € mais efetivo a temperaturas
mais altas. A mobilidade limitada pelo espalhamento da rede ¢ dada por [Bhattacharya,

1994]:

g = BT -, (2.8)

na qual A, ¢ uma constante de proporcionalidade e o expoente a varia entre 1,6 e 2,8

[Bhattacharya, 1994].
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2.2.2 Espalhamento por impurezas

O espalhamento por impurezas se da tanto por impurezas ionizadas quanto por
impurezas neutras. No caso das impurezas ionizadas o espalhamento consiste em um
processo mais comum devido a sua maior concentragao quando comparado aos devidos
as impurezas neutras. No caso das impurezas ionizadas, a carga do ion € responsavel por
uma mudanc¢a no potencial da rede em torno da regido onde estd localizada a impureza.
Devido a essa alteragdo no potencial, um campo elétrico ¢ criado e este desvia as cargas
que se localizam na rede para préximo da impureza, ocorrendo—se assim o
espalhamento. Este por sua vez, depende da temperatura, ja que a velocidade térmica
dos portadores de carga depende da temperatura. Para temperaturas baixas a velocidade
térmica dos portadores ¢ menor, fazendo com que estes fiquem mais tempo na regiao
proxima da impureza, aumentando—se assim a intensidade do espalhamento. Assim, a

mobilidade limitada pelo espalhamento por impurezas ionizadas (M) ¢ dada por:

3
my = pT2, (2.9)

na qual f; é uma constante de proporcionalidade [Bhattacharya, 1994].

O espalhamento por impurezas neutras se dd devido a diferenga de tamanho
entre os &tomos da impureza e os atomos da rede. Essa diferenga de tamanho causa uma
tensdo na rede que por sua vez modifica o potencial em torno da impureza fazendo
surgir um campo elétrico que € o responsavel pelo espalhamento dos portadores quando

estes se aproximam dos atomos da impureza.
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2.2.3 - Espalhamento portador—portador

Outra forma de espalhamento € o tipo portador—portador, sendo que a colisdo de
elétrons e buracos em semicondutores € muito comum, mas nao € um dos eventos mais
importantes. A colisdo entre buracos—buracos e elétrons—elétrons também acontece, mas
ndo ¢ importante para a mobilidade eletronica, uma vez que o momento total permanece
inalterado quando um portador colide com outro portador de mesma carga.

Em muitos casos, ndo temos um Unico processo de espalhamento presente
durante o transporte de um portador. Se varios processos de espalhamento sdo
independentes uns dos outros, a taxa de espalhamento total ¢ a soma das taxas de
espalhamentos individuais, conhecida como regra de Mathieson [Bhattacharya, 1994].

Entao:

—=2—. (2.10)

Se as varias taxas de espalhamento t€ém a mesma dependéncia com a energia,
entdo a mobilidade ¢ simplesmente dada por:

Hiot i Hi .

Os processos dominantes para a mobilidade do portador sdo os espalhamentos
por fonons da rede e espalhamento por impurezas. Aplicando a equacdo para a

mobilidade efetiva teremos:

— =t (2.12)
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2.3 - Densidade de estados

2.3.1 - Densidade de estados em um material bulk (3D)

Sejam os elétrons dentro das bandas permitidas como um gés de férmions livres
para se difundir no sélido ignorando, em primeira instidncia, as interagdes com o
potencial do carogo 16nico.

Nesta aproximacao, a energia total dos elétrons ¢ somente cinética:

P2

E =
2m

(2.13)

Usando a relagdo de De-Broglie, a energia cinética em fun¢do do vetor de onda

k do elétron é dada por:

h2k?
2m

E=

h2
:aﬁwf+k§+k%. (2.14)

A solugdo da equagdo de Schrodinger para um elétron livre dentro de uma caixa

clbica de aresta L com condic¢des de contorno periddicas, tem a forma:

Vi = Ae"T, (2.15)
na qual :
27m 27Z’ny 27
kX= Lx;kyz L ;kzz Lz (2.16)

e Ny, Ny, N; sdo nimeros inteiros.

Devido a quantiza¢do no espago dos k somente certos valores de energia dos
elétrons sdo aceitaveis como solucdes das fun¢des de onda. Porém, ao considerar a
densidade de estados (a quantidade de estados que podem aparecer por unidade de

volume por unidade de energia) deve-se levar em conta a degenerescéncia energética,
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isto €, que existem mais de um tipo de combinacdo dos estados que levam a mesma
energia.

Explicitamente o volume do espaco k sera:

27\

Vip :(_] _ (2.17)
L

O problema de encontrar o nimero de estados permitidos equivale a encontrar o

numero de estados permitidos entre duas cascas esféricas de raio Ke K+ dk. Em trés

dimensdes, o volume entre estas duas cascas esféricas ¢ dado por:

dVesp = 47k 2dk . (2.18)

Para obter a densidade de estados, o volume entre estas duas cascas esféricas
(V,5) sera dividido pelo volume de um simples estado (V3p), lembrando que &

necessario multiplicar o resultado pelo fator 2 para levar em conta os estados criados

pelo spin do elétron. Assim:

Lk *dk
V3pD(E);pdE = ——5—. (2.19)
V4
A equacao 2.14 fornece a relacdo da energia com o niumero de onda:
1
K2dk = hﬂz(zi';”f jQ dE . (2.20)

Considerando o volume do cubo L3=V=1 e fazendo as devidas substitui¢des, a

densidade de estados num sélido intrinseco em termos de energia ¢ dada por:

. T
D(E),, dE = K9k __1 [2—”1) "E*dE. 2.21)

7’ :27r2 h?

2.3.2 - Confinamento eletronico bidimensional (2D)
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Seja um tipo de juncdo em trés camadas, na qual duas barras do mesmo material
semicondutor encaixam uma terceira barra de um outro tipo de material semicondutor.
Este tipo de jun¢do chama-se heterojuncdo. Considere, agora, que o semicondutor
“imprensado” possua um gap menor de forma que os portadores que se encontram na
sua banda de valéncia e de condugdo ndo consigam (ou com muita dificuldade)
ultrapassar a barreira criada nas extremidades pela banda proibida do semicondutor que
se encontra nos extremos (Ver Fig 2.4). Denomina-se de pogo quantico a esta regido
que confina o elétron restringindo sua mobilidade na dire¢dao de crescimento da jungao.
A dimensionalidade de um material diz respeito a direcdo em que os portadores podem

se locomover livremente no material, portanto este ¢ um material bidimensional (2D).
a) b)

T
N . ‘

portadores

Figura 2.4 — (a) Heteroestrutura onde X e Y sdo as dire¢des de locomogao das cargas.
(b) Esquema de bandas da heteroestrutura.

Para este tipo de confinamento bidimensional, o nimero de estados permitidos ¢
reduzido devido a restrigdo em uma das diregdes do espago K.

Portanto, nestas condigdes, o espago K ocupa uma area:

2
Vop = (ZTﬁj : (2.22)
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A area entre o nimero de estados permitidos entre dois anéis de raio k e k +dk

¢ dada por:

dV,,p = 27kdk . (2.23)

Seguindo um raciocinio analogo ao caso tridimensional, tem-se que a densidade

de estados para o semicondutor intrinseco numa estrutura bidimensional ¢ dada por:

2
V,5D(E),pdE = Lkdk (2.24)
T
Fazendo L=1,
kdk _— m
D(E),dE :7:$dE . (2.25)

A densidade de estados em duas dimensdes ndo depende diretamente da energia.

Desta forma, para cada nivel de energia E tem-se uma densidade de estados na forma:

D(E),, dE =%;H(E—EihE, (2.26)

na qual H (E - Ei) ¢ a funcdo de Heaviside que assume o valor zero quando E é menor

que Ej e um quando E ¢ maior ou igual a E;.
2.3.3 - Confinamento eletronico unidimensional (1D)

Fios quanticos sdo heteroestruturas que permitem o movimento dos portadores
em apenas uma dire¢cdo. Conseqilientemente, a densidade de estados permitidos também
se alterara.

O espaco k tera o “volume” de uma linha igual a:
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2
Vip = (—”j (2.27)
L
dV,,p = 2dk . (2.28)

Calculando a densidade de estados de forma analoga as outras dimensoes, tem-

se:
Ldk
VipD(E)pdE=2—. (2.29)
V4
Fazendo L=1, a densidade de estados em uma dada energia E ¢ igual a:
2dk 1 (2mY? 1
D(E),, dE == -E% dE . (2.30)
Generalizando:
20k 1 (2m)? <[nHE-§)
DE) dE="=—] | > | —dE, 2.31
( )ID 72_2 72_2 (hZ j ZI:[ (E_EI)% ( )

na qual H(E - Ei) ¢ a funcdo de Heaviside e n; ¢ um fator de degenerescéncia. Para

estruturas quanticas com dimensdes menores que 2, ¢ possivel que o mesmo nivel de
energia ocorra para mais de um arranjo de estados confinados e para levar isso em conta

um fator ni(E) ¢ introduzido.

2.4 - Fios quanticos

O interesse no estudo das heteroestruturas do tipo fios quanticos (Quantum
Wires) se deve basicamente a possibilidade de modificagdo do comportamento dos
portadores ante uma restricdo nos seus graus de liberdade. Sabe-se que a densidade de

estados, por exemplo [ver secdo 2.3 e Singh, 1993], possui a caracteristica de sofrer
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grandes modificagdes quando se restringe o grau de liberdade dos portadores. E
esperado entdo que fendmenos adicionais possam se manifestar quando da restrigdo de
graus de liberdade.

A primeira realizagdo bem sucedida do confinamento do gas de elétrons ao
movimento unidimensional (os fios quanticos) se deu nos anos 80. Até entdo esses
sistemas eram tratados apenas como possibilidades tedricas. Foi com a utilizagdo da
técnica MBE (Molecular Beam Epitaxy) [Bhattacharya, 1994] associada a fotolitografia
e corrosdo quimica que em 1982 Petroff obteve a primeira estrutura de fio quantico
[Petroff et al., 1982]. Nessa primeira obtengdo, uma super-rede de pogos quanticos de
Ga; xAlyAs/GaAs foi crescida por MBE sobre um substrato semi-isolante de GaAs
orientado ao longo da dire¢do [100] (Figura 2.5 (a)). A amostra foi entdo submetida a
uma seqiiéncia de microfotolitografia e corrosdo (Figuras 2.5 (b) e 2.5 (¢)). Um

fotoresistor, consistindo de faixas de 2 #m de largura, foi aplicado sobre a superficie da

estrutura. Essa foi entdo banhada em uma solucdo que consistiu de 1 parte de H,SO,,
H,0, e 10 partes H,O a 24°C que resultou na estrutura mostrada na Figura (2.5 (c)). O
fotoresistor foi removido e a estrutura cauterizada foi limpa com um solvente quimico.
A amostra foi re-introduzida no reator MBE para a deposi¢ao de um cap layer de Ga;.
xAlxAs (0,25<x<0,35) sobre toda a estrutura (Figura 2.5 (d)).

Com o passar dos anos, novas técnicas foram desenvolvidas [Bhattacharya,

1994], mas a contribuicdo original de Petroff foi melhorada e ainda hoje ¢é utilizada.
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Figura 2.5 - Esquema do processo de fabricagdo da estrutura de fio quéntico proposta
por Petroff [Petroff et al., 1982].

A partir dessa primeira realizacdo, o potencial de aplicacdo de tais
heteroestruturas se tornou evidente. Com a utilizacdo de litografia aliada as técnicas de
deposi¢do ja citadas, uma grande variedade de formas geométricas para as laterais de
confinamento desses dispositivos foram desenvolvidas. Um outro caminho seguido foi a
limitacdo do comprimento dos fios e mesmo sua incrustacdo em fios adjacentes levando
as estruturas mistas, como fio em formato “T”, fios em formato “L” (T-shaped, L-
shaped) [Goni et al., 1992; Exner et al., 1989], o que leva a uma modificagdo drastica
no potencial de confinamento e conseqiientemente a novos fendmenos de transporte
advindos disso. Observou-se, também, o surgimento de novos fendmenos quando da
modificagdo do carater retilineo do fio. Fios com o formato de “S” [Wu et al., 1991]
demonstraram um comportamento da resistividade completamente inesperado,
evidenciando surgimento de patamares de condutividade. Seguem alguns trabalhos que

envolvem fios retilineos.
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Xingquan Liu e colaboradores [Liu et al., 1999] cresceram fios quanticos
empilhados em V (V-groove). Para isso um substrato semi-isolante de GaAs na dire¢ao
[100] foi submetido a uma seqiiéncia de fotolitografia e banho quimico. Cinqiienta

periodos de tiras de largura de 2um espagadas de 2um foram usados para conseguir

empilhamentos em V.
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Figura 2.6 - (a) Esquema da estrutura de fio quantico. (b) Secdo reta do fio obtida
através de um microscopio de transmissao de elétrons (TEM) [Liu et al., 1999].

Dessa forma, uma superficie tipo dente de serra (cerca de 2,5umde

profundidade) foi formada pelo banho quimico a 0°C. O substrato em V foi limpo com
acetona, metanol e entdo tratado com H,SO4:H,0,:H,O (=20:1:1) por 20s. Uma

seqiiéncia de camadas de GaAs de 0,1pm, AlysGapsAs de 1um, GaAs de lnm,

AlysGagsAs de 0,lum e GaAs de 200nm foram crescidas a 750°C. A Figura 2.6 (a)
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mostra o esquema da estrutura obtida. A se¢do reta do fio quantico foi mostrada na
Figura 2.6 (b) através de um microscopio de transmissao de elétrons (TEM).

Recentemente, Da-Yong e colaboradores [Da-Yong et al., 2003] cresceram uma
heteroestrutura de fios quanticos utilizando MBE assistido por hidrogénio atomico
sobre um substrato de GaAs (311)A. Os autores compararam dois tipos de superficies.
Uma delas preparada pela técnica convencional de MBE e a outra preparada pela
técnica de MBE assistida por hidrogénio atomico. As estruturas crescidas sao 100 nm
de camada de GaAs crescida sobre o substrato de GaAs (311)A a uma temperatura de
620°C. No crescimento, utilizando a MBE convencional, a morfologia da superficie
mostra finos degraus ao longo da superficie ao contrario da crescida por MBE assistida
por hidrogénio atomico cuja morfologia da superficie mostra arranjos quase—periodicos
de conjunto de degraus ao longo da dire¢do [-233]. A periodicidade lateral do conjunto
de degraus ¢ cerca de 40 nm, e a altura ¢ cerca de 2 a 3 nm. A explicagdo dada pelos
autores para o surgimento do conjunto de degraus ¢ que o hidrogénio atomico muda a
energia de ligacdo dos atomos de Ga sobre a superficie do substrato. Os atomos de Ga
passam a migrar diminuindo a sua energia de ligacdo tendo assim a sua migracao
aumentada. Os finos conjuntos de degraus tornam-se maiores ¢ mais altos com a
migragdo dos atomos de Ga entre os conjuntos de degraus.

Na base dos conjuntos de degraus, foram crescidos fios quanticos de InGaAs
sobre as estruturas do tipo degrau. A Figura 2.7 mostra a imagem de microscopia de
forca atomica de arranjos de fios quanticos sobre o conjunto de degraus. O substrato de
GaAs (311)A foi limpo com irradiacdo de hidrogénio atdmico a uma temperatura baixa
de 300°C ¢ entdo depositado com 100 nm de GaAs para formar os conjuntos de degraus
maiores a temperatura do substrato de 620°C. Seguiu—se com a deposic¢do de 3,5 nm de

Inp»Gap sAs com a taxa de crescimento de As de 0,1 um.h'1 e a taxa de crescimento de
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GaAs de 04 pmh' a uma temperatura de substrato de 540°C. Arranjos de fios
quanticos auto—organizados formaram—se ao longo da dire¢ao [-233]. A altura dos fios
quanticos ¢ cerca de 8 nm. O arranjo dos fios quanticos ¢ formado pela auto—
organizagao o que para os autores garante um crescimento de melhor qualidade quando
comparado com fios quanticos, obtidos por corrosdo e litografia sobre a superficie do
substrato. Essa seria uma nova maneira de obter dispositivos quanticos manufaturados

uni—dimensionais.

1100

.Fajn’nm

s /nm

Figura 2.7 - Fios quanticos de InGaAs arranjados ordenadamente sobre conjunto de
degraus por MBE assistida por hidrogénio atomico [Da-Yong et al., 2003].

Fios quanticos também podem ser obtidos a partir do uso de substratos vicinais
ou desorientados. A superficie dos substratos ¢ constituida de degraus/terragos dispostos
regularmente em forma de escada, formando uma rede ordenada. A largura de cada
terrago ¢ definida pelo angulo de desorientagao em relagdo a uma determinada direcao

perpendicular & direcdo de crescimento. Quanto maior for o angulo de desorientagao,
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menor sera a largura dos terragcos. Assim quanto mais degraus, menor sera a quantidade
do novo material depositada em relagdo a um substrato com menor angulo de
desorientacdo. A presenca de uma alta densidade de terracos nas superficies vicinais
usualmente muda o modo de crescimento de nucleagdo, com a formagao de ilhas, para
step-flow (crescimento a partir da borda do degrau) o que possibilita a obtengdo de
diferentes heteroestruturas, inclusive a de fios quanticos [Cox et al., 1990; Morais et al.,
1989]. No crescimento por nucleacdo a primeira camada epitaxial preenche
completamente a superficie do substrato antes de crescer a proxima camada. Isto ocorre
devida a energia de migragdo dos atomos que chegam a superficie do substrato. Esta
energia € proporcional a temperatura do substrato e assim eles se difundem na superficie
do substrato até serem incorporados por um sitio da rede, cuja energia difere de um
outro sitio pelo nimero de ligagdes disponiveis. Assim, com a chegada do préoximo
atomo existe a probabilidade deste encontrar o primeiro e ali se ligar. Com o passar do
tempo sdao formadas ilhas que se unem, formando a primeira monocamada. No
crescimento epitaxial sobre substratos desorientados ou vicinais, os &tomos que incidem
sobre a superficie dos terracos podem ter, dependendo da temperatura do substrato, um
alcance de difusdo maior ou menor que a largura do terrago. Nesta situacdo, os atomos
migram em dire¢ao aos degraus e sdo incorporados nas bordas dos mesmos. Neste caso,
o crescimento ¢ por avango de degraus também denominado step-flow. Este modo de
crescimento ndo favorece a formagdo de ilhas sobre os terragos, o que proporciona
superficies menos rugosas. Entretanto, se o comprimento médio dos terracos for maior
que o comprimento de difusdo, o crescimento passa a ser por nucleagdo de ilhas. Uma
vez que a interface entre os dois s6lidos ndo ¢ completamente lisa em toda sua extensdo

lateral, a presenca da rugosidade interfacial influencia a qualidade do filme crescido. De
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modo que a morfologia da interface torna-se progressivamente mais desigual com o
crescimento.

Para descrever o comportamento do crescimento por avango de degrau Cox e
colaboradores [Cox et al., 1990] propuseram um modelo onde o elemento essencial ¢ a
existéncia de duas velocidades de crescimento lateral. Uma velocidade de crescimento
para heteroepitaxia e outra para cada homoepitaxia. Analises do deslocamento de
energia da fotoluminescéncia versus o tempo de crescimento para estruturas quanticas
de InGaAs de 1 a 4 monocamadas sugeriram que uma primeira monocamada tem
velocidades de crescimento lateral cerca de duas vezes mais rapido do que
monocamadas sucessivas. No caso de heteroestrutuas de InGaAs/InP foi verificado que
o InGaAs cresce mais rapido sobre InP do que sobre InGaAs. Assim, para o
crescimento de InGaAs (A) sobre InP (B), tem-se que a velocidade de crescimento de A
sobre B (Vag) € maior que a velocidade de crescimento de A sobre A (Vaa). As
conseqiiéncias para o comportamento Step-flow neste processo pode ser mostrado
esquematicamente na Figura 2.8 (a). Quando a camada superior de InGaAs ultrapassa a
posicao original do degrau, o crescimento se da sobre a camada inferior de InGaAs e
sua velocidade cai abruptamente para Vaa. Quando o degrau inferior passa pela posi¢ado
inicial do proximo degrau bem mais baixo (ndo mostrado), sua velocidade também sera

reduzida para Vaa. Para o crescimento de InP sobre InGaAs, onde Vg, <V, , passando
o proximo degrau a velocidade de crescimento lateral ¢ aumentada para V,;. Como

mostrado na Figura 2.8 (b). Neste caso o degrau superior pode ultrapassar o degrau
inferior, como indicado pela linha pontilhada. Contudo, como os degraus convergem
eles mudam a orientacdo local da superficie, e por sua vez, pode alterar a taxa de
crescimento de acordo com a nova energia superficial local. Quando o degrau torna-se

suficientemente proximo ao degrau inferior, sua velocidade lateral caird para a mesma
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velocidade deste degrau e torna-se sincronizada com ela. Esta distdncia de aproximacao
minima corresponde ao angulo macroscopico da borda do degrau, £, como medido na
Figura 2.8 (b).

Um programa computacional foi escrito para determinar as predigdes deste
modelo. Uma superficie vicinal foi definida especificando as posi¢cdes do degrau ao
longo do eixo horizontal. O crescimento foi simulado permitindo que cada degrau
avance na velocidade apropriada V,g, V., Vga, ou Vgg de acordo com a composigdo
do degrau e do material subjacente, sujeita a restricdo de que nenhum degrau poderia vir
com uma distdncia minima do degrau em frente dele (corresponde ao angulo S da
Figura 2.8 (b)). Alguns estudos indicam o uso de superficie desorientada para o

crescimento de fios quanticos por meio do agrupamento de degraus.

/ — Vip “"H&A
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Figura 2.8 - (a) Modo de crescimento step-flow para o material A (InGaAs) sobre o
material B (InP) onde V,; >V,,. (b) Modo de crescimento step-flow para B sobre A
onde Vg, <V . Em (b) V,; cai para V,, onde o crescimento frontal alcanca a distancia

de aproximag¢do minima para o proximo degrau, correspondendo ao angulo S [Cox et
al., 1990].
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2.5 - Crescimento epitaxial por VLE

A técnica de Epitaxia de Levitacdo de Vapor (VLE) ¢ assim chamada porque o
substrato ¢ levitado (suspenso acima do aparato de crescimento sem contato fisico)
pelos vapores de crescimento durante o processo epitaxial.

Vapores de crescimento carregam gés e dopantes, depois de pré-misturados, sao
introduzidos dentro de uma camara com o topo poroso. A mistura gasosa passa através
do disco poroso encontrando a superficie inferior do substrato e escapa radialmente para
a periferia do substrato como mostrado na Figura 2.9 (a). A pressao criada pelo gas,
devido a resisténcia encontrada por ele ao movimentar radialmente através do pequeno
espaco entre o substrato e o disco poroso, levanta o substrato até a pressdo total,
integrada acima da é4rea do substrato, igualar ao peso do substrato. Para a taxa de fluxo
nominal, o substrato ¢ levitado a uma fracdo de um milimetro acima do poro do disco.

O grande avanco da técnica de crescimento VLE, todavia, foi alcancado com a
colocacdo de uma segunda camara adjacente a primeira € no mesmo plano comum a
superficie como mostra a Figura 2.9 (b). Cada camara pode receber reagentes, dopantes,
gases de transporte independentemente do outro. Uma camada epitaxial pode ser
crescida sobre cada camara enquanto fluxos para a camada de composi¢des diferentes
sdo estabilizados através da outra cdmara. Nao ha perigo de contaminagdo devido a alta
velocidade de escape do gas para o filme periférico prevenindo o gés ambiente em torno
do filme de misturar com os vapores de crescimento ativos antes da deposicdo ou
contamina¢do da camada epitaxial, exceto da extremidade. O substrato pode ser movido
rapidamente de uma camara para a outra através de mudangas composicionais

extremamente abruptas entre camadas de estruturas de multi-camadas.
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O principio de levitacdao pode ser usado para transportar o filme entre as regides
de crescimento e o substrato da area resistente do sistema epitaxial. Um caminho para a
levitagdo com uma superficie plana no mesmo plano que a superficie porosa da camara
de crescimento, como ilustrado na Figura 2.10, segue para a transferéncia de substrato.
O fluxo do gas através de uma série de pequenos buracos localizados no centro do
caminho produz uma pressao de levitagdo de uma maneira similar aquela usada durante
o crescimento. O filme pode ser movido suavemente também, entre as camaras de

crescimento enquanto ela esta flutuante sobre o gas amortecedor.

Substrato

Disco poroso

Vapores de crescimento, gases de

. transporte e dopantes
Entrada dos gases de crescimento

Figura 2.9 - (a) Camara de crescimento com substrato. (b) Duas camaras de crescimento
coplanares sobre uma superficie comum.
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Figura 2.10 - Duas camaras de crescimento com esteira de levitacdo.

2.6 - Sistemas fractais

Ao observar-se a natureza, verifica-se que o seu aspecto ¢ tdo irregular e
fragmentado que ndo poderia ser descrito pela geometria euclidiana. O leito oceanico
ndo possui uma barreira regular, as montanhas ndo sdo exatamente piramidais ou
conicas, as estrelas ndo estdo sempre situadas a uma distdncia uniforme. A natureza
exibe um alto grau de complexidade. O nimero de escalas distintas de comprimento de
padrdes naturais €, para todos os propositos praticos, considerado infinito. Foi diante
desse quadro que Mandelbrot [Mandelbrot, 1977], na tentativa de dar uma resposta a
esse desafio colocado pela natureza, desenvolveu uma nova geometria da natureza, a
qual denominou fractal. Os fractais mais proveitosos envolvem probabilidades e tanto

as suas regularidades como as irregularidades sdo estatisticas. Nos fractais, o grau de
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irregularidade e/ou fragmentagdo ¢ idéntico em todas as escalas, ou seja,
geometricamente, isto implica a propriedade fractal de que a trajetéria, quando vista sob
varias resolucoes diferentes sera auto-similar.

Os sistemas fractais sdo descritos por processos aleatdrios invariantes de escala.
Isto significa que a trajetoria possuira varias escalas, mas nenhuma escala sera
caracteristica e dominaré o processo. Exemplos deste tipo de processo sdo a dindmica de
fluidos turbulentos ¢ do caminho aleatério (do inglés random-wal” -RW) para uma

particula e o movimento browniano. Nestes processos o valor quadratico médio da

distribuicao das distancias dos saltos, <R2>, ¢ infinita (<R2> representa o segundo

momento da distribuicdo das distancias de saltos, p(R)). Um segundo momento finito

estabeleceria uma escala e levaria a um comportamento gaussiano. O RW invariante de
escala ¢ equivalente a uma adicdo de varidveis aleatorias com segundo momento
infinito.

Paul Lévy, nas décadas de 1920 e 1930, desenvolveu uma matematica geral para
determinar distribui¢des de probabilidade para a adicdo de variaveis aleatdrias com

momentos infinitos [Lévy, 1937]. O estudo de Lévy a respeito dos processos em que

<R2> = o pode ser dado pela relagdo dependente do tempo da forma [Lévy, 1937]:

(R?) =17 (2.32)

onde t ¢ o tempo e ¥ ¢ uma constante. No inicio, as idéias de Lévy ndo pareciam ter

correspondéncia com tais processos fisicos, pois o tempo nao entrava explicitamente no
tratamento original de Lévy. Para fazer esta conexdo, deve ser levado em conta o tempo
necessario para completar um salto no RW. Shlesinger e colaboradores [Shlesinger et

al., 1993], em um artigo de revisdo, mostram como as nogdes abstratas de espaco ¢
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tempos fractais aparecem naturalmente em sistemas dinamicos caoticos levando a
propriedades de transporte andomalo. Sistemas hamiltonianos cadticos estdo fora do

dominio do movimento browniano, e sua estatistica ¢ refletida por valores de y entre 1

(movimento browniano) e 2 (movimento balistico). A chamada difusdo turbulenta ¢

caracterizada por um valor y =3.

Lévy generalizou o teorema do limite central [Lévy, 1937; Reif, 1965] para levar em
conta a existéncia de momentos infinitos. Ele considerou a distribuicdo de somas de
varidveis aleatdrias com momentos infinitos. Podem-se somar varidveis aleatorias y;
distribuidas identicamente. O valor de cada varidvel y; pode ser pensado como um
passo em um RW. Cada comprimento do salto ¢ escolhido a partir de uma distribui¢do
p(x). Lévy questionou sob que condi¢des a distribui¢ao da soma de n passos pn(X) (a
menos de fatores de escala) seria igual a distribuicdo de qualquer termo na soma, p(X).
Este questionamento trata-se basicamente da questdo dos fractais, ou seja, quando o
todo (a soma) se parece com uma de suas partes. Portanto, se a distribuigdo dos y,; ¢

dada por:

p(x)= \/;—” eXp(— X /2), (2.33)

a distribuigdo dos p, (X), a soma apropriadamente escalonada (n)™"* Z Xi » € dada por:

pn (X)= \/Z%CXp(— i /2n). (2.34)

Assim, p(x) e p,(x) tem a mesma distribuigio a menos do fator de escala n. No

espago de Fourier p, (k) tem a forma:
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pa(k)= [ pa(x)exp(ikx)dx = exp(-nk? /2).

—00

(2.35)

O segundo momento de p,(x) ¢ dado por —8”p,(k =0)/3k> =n. Lévy descobriu a
existéncia de outras solugdes tais que pn(x) e p(x) teriam a mesma distribui¢do. Ele

descobriu que era o caso quando,

pn(k)= exp(— Cn|k|“) (para 0<a <2). (2.36)

O caso em que & =2 ¢ o caso gaussiano usual. Para @ <2, <X2> =-0"p,(k=0)/ k>

diverge. Estes RW’s cujos passos tém segundo momento infinito sdo conhecidos como
voos de Lévy. Assim, torna-se claro que para se ter distribui¢des invariantes de escala, ¢
necessario somar varidveis aleatorias sem escala. Aplicando uma transformada de

Fourier inversa a equagio (2.36) obtém-se no limite assintotico (X — ),

pn(X)= A/ X+ (2.37).

na qual a cauda da lei de poténcia da distribuicdo indica a auséncia de uma escala tipica,
diferentemente do que acontece com a distribui¢do gaussiana, onde o =2 . Para o <2
as somas sdo dominadas pelos maiores termos, e, portanto por eventos raros e
intermitentes. O expoente @ da a dimensao do conjunto de pontos visitados por um véo

de Lévy. Para vdos de Lévy a dimensio é fractal (0 < & < 2).
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2.7 - Difusdo de portadores em semicondutores

2.7.1 - Difusdo normal

Quando portadores de carga sdo criados de maneira nao uniforme em um
material, o gradiente de concentracao resultante produz movimento de portadores. Este
¢ denominado difusdo e ocorre no sentido da regido de maior para a de menor
concentracdo. As propriedades que regem o movimento destes portadores estdo
intimamente relacionadas as propriedades elétricas, dpticas e/ou estruturais do material
estudado. Sendo assim, o estudo da difusdo de portadores fornece uma série de
informacgdes importantes.

Na difusdo convencional de portadores a equacdo de transporte de elétrons e
buracos fotogerados no semicondutor surge a partir da equagdo de continuidade que tem

a seguinte forma:

=0, (2.38)

na qual a corrente total de difusdo dos portadores ¢ dada pela Lei de Fick:

j=-DVn+in. (2.39)

KT
Aqui D ¢ o coeficiente de difusdo de Einstein e ¢ dada por D = ,u(—), M e Vv sdo,
e

respectivamente, a mobilidade e a velocidade de deriva dos portadores, que no caso
deste trabalho ¢ igual a zero.
Combinando as equagdes (2.38) e (2.39) chega-se a equagdo da difusdo que ¢

dada por:
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N _ v, (2.40)
at

2.7.2 - Difusdo an6mala

O termo difusdo andmala ¢ extremamente geral e pode significar que a anomalia
se encontra ndo no carater espacial da distribui¢ao do fluido que difunde, mas em como

a dinamica dessa difusdo ocorre [Vasconcellos et al., 2006]. Usualmente se identifica a

difusdo anomala pela ndo obediéncia do deslocamento quadratico médio (<r2(t)>) a
equacdo de Einstein, dada por:

<r2(t)>:2th, (2.41)

na qual d e¢ D denotam, respectivamente, a dimensionalidade do sistema ¢ o
coeficiente de difusdo. A caracteristica que pode denunciar o carater anomalo da difusdo
tem relacdo com a morfologia do ambiente onde ocorre o fendmeno. Se a morfologia
das barreiras que confinam um gas de portadores for fractal sua difusdo podera também
ser andmala. Isso ja foi matematicamente demonstrado para redes fractais e para
diferentes dimensionalidades [Ben-Avraham e Havlin, 2000].

Em 1998, Chaves propds uma generalizagdo para a lei de Fick [Chaves, 1998].
Esta proposta se deu, ao observar-se que na natureza existem sistemas fisicos que nao
obedecem a uma distribuicdo de probabilidade gaussiana. Sendo assim, com a lei de
Fick generalizada, foi obtida uma equagdo de derivada fractal a qual gera a distribui¢ao
de Lévy.

A difusdo normal ¢ um processo importante descrito por uma distribuicao

gaussiana. Para sistemas unidimensionais a densidade de probabilidade P(x,t) de uma
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particula ser encontrada na posi¢do X num tempo t inicialmente em t=0 ¢ x=0 ¢

dada por:

P(x,t)=(47Dt)™"? exp(— x? /4Dt), (2.42)

na qual D ¢ a constante de difusdo de Einstein.

Um aspecto importante do processo de difusdo normal ¢ a relacdo linear entre o

deslocamento quadratico e o tempo, isto ¢, <x2> = 2Dt. Na difusdo anomala deveria-se

encontrar <X2 > ct”, y#1 e, além disso, <X2> deveria ser uma integral divergente para

t=£0.

A difusdo normal ¢ gerada da solucdo da equagdo Fokker-Planck:

0¢P(x,t) = —va,P(x,t)+ D8, *P(x,t), (2.43)

para a condigdo inicial P(x,0)=5(x), sendo v a velocidade de deriva das particulas

com valores diferentes de zero.

Sendo assim, Chaves [Chaves, 1998] propds uma generalizacdo da equagao

(2.43) usando derivada fractal 0,”, 1 <a <2, como um gerador do “v60” de Lévy em

substitui¢do a derivada 0,” .

Em contraste ao processo de Lévy, a equacdo da difusdo normal é bem
compreendida e pode ser deduzida da estatistica de Boltzmann-Gibbs.
Na proposta de generalizagao de Chaves a lei de Fick tem a forma:

j:?(ﬁr“‘—ﬁ_r“)w\m l<a<2. (2.44)
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Note que para a =2, obtém-se o fluxo de corrente dado pela equagdo (2.39).
Combinando-se as equagdes (2.38) e (2.44), obtém-se uma equagdo para a difusdo

fractal:

_:3(vra+v_ra)q-vvn, (2.45)
a qual em uma dimensao, torna-se:
on D on
——(8)(“ —8_X“)”|—v—. (2.46)

ot 2 ox

A equagdo (2.46) pode ser resolvida usando a transformada de Fourier:

 wdK "
n(x,t) = [; —(K, ™ (2.47)
cuja solucao é:
n(x,t)= | g—xn(x',O)P(x—x',t), (2.48)
w27

na qual a densidade de probabilidade P(x,t) é:

dK T

P(X, t) = J‘—cos K (X — Vt)x exp{cos(a Ej DtK ¢ } i (2.49)
/4

Esta ¢ a distribuicdo de Lévy. A condicdo a >1 na equacdo (2.44) garante a

convergéncia da integral na equacao (2.49). A condicdo « <2 ¢ necessaria para garantir

que P(x,t)>0.
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2.7.3 - Difusdo andbmala: resultados da literatura.

Chaves [Chaves, 1998], em seu artigo também demonstrou que a difusdo nao-
fickiana associada aos voos de Lévy em um meio que ndo possui simetria de inversao
espacial pode ser assimétrica. Com base nesta teoria, no ano 2000, Monte e
colaboradores [Monte et al., 2000] obtiveram a primeira evidéncia experimental de que
existe a difusdo assimétrica de portadores em pogos quanticos (InGaAs/InP). Seus
resultados mostraram que a difusdo é assimétrica quando o substrato sobre o qual o
poco ¢ crescido esta ligeiramente inclinado. A Figura 2.11 mostra que a difusdo de
portadores nas camadas do pogo quantico, cuja normal esta orientada ao longo da
direg¢do [001], é claramente distinta da difusdo no pogo quantico crescido em substrato
inclinado de 2° fora da diregdo [001], no sentido [111].

No primeiro caso, a difusdo de portadores ¢ axialmente simétrica e descrita por
uma distribuigdo gaussiana [Smith et al., 1988]; ja no segundo caso a difusdo ¢
assimétrica e descrita pela distribuigdo de Lévy [del-Castilho-Negrete et al., 2003]. A
Figura 2.12 mostra o perfil da raiz quadrada da intensidade da fotoluminescéncia para a

heteroestrutura crescida na dire¢do [001], nas dire¢des (a) x//[1-10] e (b) y//[110].

>
=
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=
123
&
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»d
B

Figura 2.11 - Perfil da intensidade de fotoluminescéncia para as amostras de pogos
quanticos crescidos sobre substrato normal (a) e inclinado de 2° fora da dire¢do [001]
(b) [Monte et al., 2000].
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Figura 2.12 - Perfil da raiz quadrada da intensidade fotoluminescente para a
heteroestrutura crescida na dire¢do [001], nas diregdes (a) x//[1-10] e (b) y//[110].
[Monte et al., 2000].
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Figura 2.13 - Perfis da raiz quad_ré-da da intensidade fotoluminescente para a
heteroestrutura crescida na diregio 2° fora da dire¢do [001], nas dire¢des (a) x//[1-10] e
(b) y//[110] [Monte et al., 2000].

A Figura 2.13 mostra o perfil da raiz quadrada da intensidade da
fotoluminescéncia para a heteroestrutura crescida em substrato de InP inclinado de 2°
fora da dire¢ao [001], no sentido [111], nas dire¢cdes (a) x//[1-10] e (b) y//[110].
Observe que para a diregdo y// [110] o perfil de PL ¢ composto de duas estruturas, uma
simétrica e outra assimétrica.

Considerando que a intensidade da fotoluminescéncia € proporcional ao

quadrado da densidade dos portadores, as curvas mostradas nas Figuras 2.12 e 2.13
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representam os perfis da densidade dos portadores. As linhas solidas, nas Figuras 2.12 ¢
2.13, mostram os dados ajustados com as duas distribui¢cdes de Lévy. Uma das curvas
foi ajustada com o expoente de o =2, que corresponde a distribuicdo gaussiana, a outra

tem o expoente « =1,3, que corresponde a distribui¢do de Lévy. Na Figura 2.12, as

duas distribui¢cdes de Lévy sdo simétricas. Todavia, na Figura 2.13, para a difusdo
perpendicular a dire¢do [1-10], a distribuicao de Lévy € assimétrica, como definido em
[Chaves, 1998].

O trabalho experimental de Monte e colaboradores de 2000 serviu como
motivagdo para outros trabalhos experimentais e teodricos [Monte et al., 2002; Wells et
al., 2005; Borges et al., 2006]. No campo teoérico houve tentativas de buscar explicagdes
alternativas para o fendmeno da difusdo assimétrica que explicasse seus mecanismos
fisicos. Recentemente, Wells ¢ colaboradores [Wells et al., 2005], com intuito de
melhor entender o problema, resolveu a estrutura eletronica do sistema e através de um
modelo tight-binding, procuraram estudar a distribuigdo de portadores. A explicagao
que os autores encontraram para o fenomeno foi a inser¢do de uma anisotropia adicional
no sistema, via aplica¢cdo de um campo externo. Concluiram que mesmo realizando o
calculo com a estrutura previamente descrita os resultados obtidos apresentavam sempre
um perfil de distribui¢do simétrico. Resultando disso a necessidade da inclusdo da
hipotese ad hoc da existéncia de um campo elétrico que quebrasse a simetria de
inversdo do sistema. Com o intuito de simular a interface rugosa, supostamente fractal,
os autores recobriram o po¢o com um background de impurezas para simular o
comportamento espalhador. Utilizaram duas distribuicdes de impurezas uma cadtica
(desordenada) e outra fractal. A primeira distribui¢do de impurezas foi dada por uma
distribuicdo geométrica, cujo decaimento ¢ exponencial e por isso também sera

chamada de randémica (aleatoria); no segundo caso a distribuicao foi descrita por um



47

decaimento do tipo lei de poténcia, também chamada de fractal. Com a diagonalizag¢ao
deste hamiltoniano obtiveram-se o0s auto-vetores e autovalores necessarios para a
construcdo das curvas de difusdo, que o autor interpretou como a distribuicdo de
probabilidades de encontrar a particula em cada sitio da cadeia.

Para obter caracteristicas mais gerais possiveis, sem depender de realizagdes

especificas, os autores propuseram uma média sobre configuragdes distintas de
desordem. Realizaram o célculo da difusdo para uma dada distribui¢do, obtendo P,\(,l)(t),
onde N ¢ o sitio da cadeia. Procederam ao calculo para outras distribui¢des obtendo

PI(t), PP(t)... R (t). Calcularam entdo a média sobre estas distribuigdes,

Py (t)= ) PL), (2.50)

sendo C uma constante de normalizagdo. Com este procedimento os autores
encontraram um processo difusivo similar a situacdo experimental [Monte et al., 2000],
onde o perfil de difusdo ¢ estudado através de medidas de intensidade de
fotoluminescéncia, ver Figura 2.14. Para cada valor de N fixo, sendo os eventos ndo
coerentes, a média acima pode ser equivalente ao resultado de uma medida de

intensidade de fotoluminescéncia (densidade de particulas).
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Figura 2.14 - Comparacao entre os casos estudados por Wells e colaboradores. Sistema
randomico sem campo elétrico (a) e com campo elétrico (b); Sistema fractal sem campo
elétrico (c) e com campo elétrico (d). Surgimento de difusdo assimétrica em um sistema
com desordem e anisotropico. A distribui¢do inicial estd representada na figura por
pontos [Wells etal., 2005].

Vale ressaltar que no trabalho de Wells e colaboradores, o que provoca a
anisotropia observada na Figura 2.14 ¢ o campo elétrico aplicado em um meio
desordenado. O papel do campo elétrico ¢ quebrar a simetria de inversdo espacial o que
favoreceu o aparecimento da assimetria. Nesse sentido, a teoria utilizada pelos autores,
embora engenhosa, ndo pode ser utilizada para explicar especificamente a difusdo
assimétrica no sistema aqui estudado, uma vez que para este sistema nao existe um

campo elétrico que possa provocar o deslocamento dos portadores.
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Portanto, uma das principais motivagdes deste trabalho ¢ dar uma explicagdo
para o fendmeno fisico encontrado pela primeira vez por Monte e colaboradores em

2000 [Monte et. al., 2000].



50

CAPITULO 3

Caracterizacdo e Amostras

Os resultados experimentais apresentados neste trabalho foram obtidos por duas
técnicas experimentais complementares. A Fotoluminescéncia (PL) (do inglés
photoluminescence) resolvida espacialmente e a Fotoluminescéncia resolvida
espectralmente. Neste ultimo caso, serdo apresentados alguns resultados onde o spot de
excitagdao tem formato gaussiano com dimensdes micrométricas (esta configuragdo sera
aqui denominada micro-PL) e outros onde o spot de excitagdo foi obtido com o uso de
uma lente cilindrica. Detalhes das técnicas experimentais sdo descritos na se¢ao 3.1.

Nao se¢do 3.2, serdo apresentados os detalhes a respeito do crescimento das

heteroestruturas aqui estudadas e suas caracteristicas principais.
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3.1 — Fotoluminescéncia resolvida espacialmente

3.1.1- MSST

No experimento de Fotoluminescéncia resolvida espacialmente foi utilizada a
técnica de varredura superficial da microluminescéncia também chamada de MSST-
Microluminescence Surface Scan Technique - desenvolvida em 1997 por Monte e
colaboradores [Monte et al., 1997]. Na MSST, um feixe de laser focalizado na
superficie do material, gera um plasma de elétrons e buracos. Como a massa dos
elétrons ¢ menor que as dos buracos, os elétrons tendem a mover-se para fora da regido
de excitacdo mais rapidamente que os buracos. Entretanto, a polarizacio resultante deste
processo impede este movimento, fazendo com que a populagdo de elétrons-buracos
expanda coletivamente, tal como um plasma neutro de dois componentes. Este
movimento depende de uma série de fatores, sendo que os principais sdo: a mobilidade
(n), o tempo de vida (t) e a densidade dos portadores. Tais fatores por sua vez
dependem de outros, como: temperatura, excitacao Optica e concentracdo de impurezas,
etc..

Concomitantemente ao processo de difusdo, a presenga dos pares elétrons-buracos
gera um processo de recombinagao que pode ser radiativa (com emissao de luz) ou nao.
Desta maneira, a medida que os portadores difundem-se para fora da regido de excitagao
recombinam-se, diminuindo, portanto a densidade de pares elétrons-buracos e limitando
a regido de difusao.

A mobilidade esta relacionada com o coeficiente de difusdo através da relacao de

Einstein: D, , = u, ,(K;T/€) onde n ¢ a densidade de elétrons e pa densidade de

buracos. Como o produto do tempo de vida (t) pelo coeficiente de difusao (D) ¢
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proporcional ao comprimento de difusdo ambipolar (L) e este € proporcional ao
comprimento da regido de difusdo, basta apenas medir o comprimento da regido de
difusdo em fungdo de alguns parametros (temperatura, excitagdo Optica) para que
possamos ter acesso a importantes informagdes sobre os sistemas estudados.

A MSST se baseia na andlise da expansdo da regido de luminescéncia com
relacdo a regido de excitagdo do feixe Optico na superficie da amostra. Para isso um
feixe de laser ¢ focalizado sobre a superficie da amostra em um sSpot microscépico (A
~ 5 um) e excita os elétrons dentro da regido iluminada para um nivel superior da banda
de conducdo. Quando o tempo de vida caracteristico do nivel excitado se esgotar, os
elétrons retornam para o estado fundamental, emitindo fétons com energia equivalente a
energia de transi¢ao. Enquanto estdo no estado excitado os portadores dentro da camada
do semicondutor difundem-se para fora da regido de excitagdo, criando ao seu redor
uma area luminescente. A luz proveniente da area luminescente ¢ coletada através da
mesma objetiva usada para focalizar o feixe incidente (backscattering). Um
beamsplitter é usado para redirecionar a luz proveniente da amostra para o plano da
imagem da objetiva. Esta imagem ¢ ampliada, no caso atual, de 13 vezes. A luz
projetada, que inclui tanto a luminescéncia do cristal quanto a linha do laser, pode ser
separada simplesmente usando um espectrometro ou filtros adequados. No plano onde a
imagem ¢ formada se encontra um dispositivo de varredura que consiste de um pinhole
e outra objetiva, tudo sobre uma plataforma XY acopladas a dois motores de passo. Por
meio da técnica convencional de detec¢do lock-in e um detector de Ge resfriado a
nitrogénio liquido, mede-se a intensidade da luminescéncia que atravessa o pinhole de
varredura. Entao, o computador registra a posi¢do do pinhole ¢ a intensidade de luz no

detector. Este procedimento permite obter a imagem uni ou bidimensional da



53

luminescéncia. A precisdo espacial de varredura do sistema atual é de 2 micrometros. A

representacdo esquematica do experimento ¢ mostrada na Figura 3.1.

ob _] etiva amostra
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filtros nd (:,rlqstato
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plano de imagem

#
acoplado a motores de passo

espectrometro
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Figura 3.1 - Aparato experimental para a técnica de varredura espacial da imagem da
microluminescéncia (MSST).
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3.2 - Fotoluminescéncia resolvida espectralmente

3.2.1 - Macro-PL

A caracteristica mais importante dessa técnica ¢ a possibilidade de se realizar
medidas sob baixa densidade de excitacdo. Isso ¢ obtido compensando-se a diminui¢ao
da intensidade de excitagdo pelo conseqliente aumento da area iluminada. Nas medidas
de Macro-PL as amostras foram colocadas em um criostato de fluxo de nitrogénio tipo
“dedo frio”, o qual foi mantido a temperatura de 77 K. A excitacao foi realizada com
um feixe de laser focalizado na superficie das amostras com uma lente cilindrica,
gerando um spot de dimensodes da ordem de 400 x 100 um. Foi utilizado um laser de
Ar' sintonizado na linha 514,5 nm, cuja densidade de excitagdo foi variada de 4 a 400
W/cm?, usando um conjunto de filtros de densidade neutra. A luminescéncia gerada foi
coletada por um conjunto de lentes e entdo guiada para um monocromador simples da
marca Spex 0,5 m, equipado com grades de 1200 linhas/mm. O sistema de detecgdo ¢
feito por meio da técnica convencional de detec¢dao lock-in e um detector de Ge

resfriado a nitrogénio liquido.

3.2.2 — Micro-PL

As medidas de micro-PL foram realizadas no mesmo sistema utilizado nas
medidas de fotoluminescéncia resolvida espacialmente. Como anteriormente descrito,
neste sistema o feixe de excitacdo ¢ focalizado por meio de uma objetiva de

microscopio que, trabalhando em modo confocal, restringe a area a ser excitada a um
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circulo de aproximadamente 5 um de diametro gerando assim uma alta densidade de
excitacdo, a qual foi variada de 0,06 a 60 kW/cm®, usando um conjunto de filtros de

densidade neutra.

3.3 — Amostras

As heteroestruturas aqui estudadas foram crescidas por epitaxia de levitacdo por
vapor (VLE) [Cox et al., 1986] sobre substratos de InP dopados com Sn, orientados de
2° fora da dire¢do [001] na dire¢do [111]. O processo de crescimento das amostras
obedeceu a um protocolo em que foi crescida uma camada buffer de InP, seguida da
respectiva camada ativa de Ings3Gag47As (ndo tensionada) e um cap layer de InP de
600 A. A taxa de crescimento foi de 2 e 0,5 A/s para as camadas de InGaAs e InP,
respectivamente. A temperatura de 550°C foi usada para imprimir um ritmo mais
preciso e minimizar efeitos de transicdo. Alguns parametros importantes do InP e do
Ing 53Gag 47As podem ser encontrados no Apéndice A.

Devido a desorientagdo de 2° da diregdo [001], o substrato de InP sobre o qual a
camada de InGaAs ¢ crescida ndo ¢ perfeitamente planar, contendo degraus de uma
monocamada de altura (a, = 2,93 A) e 83 A de comprimento (Figura 3.2). Assim o
tempo de deposi¢do da camada ativa (InGaAs) define sua largura (no caso dos fios
quanticos) e/ou sua espessura. Se o tempo de deposicdo for suficientemente longo a
camada de InGaAs depositado no degrau adjacente se sobrepora ao proximo degrau,
possibilitando uma transi¢do de uma heteroestrutura do tipo fio quantico para um pogo
quantico simplesmente aumentado o tempo de deposi¢ao.

As amostras denominadas por: LV844, L V834, LV837, LV835 e LV840, cujos

tempos de deposicdo da camada de InGaAs sdo: 0,5s, 1,0 s, 2,0 s, 3,0 s e 10,0
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denominada por LV842, cujo tempo de deposicao ¢ de 240 s, ¢ um poco quantico de

110 A de largura.

Figura 3.2 - Morfologia das amostras de fios quanticos usadas neste trabalho.

Foi possivel determinar as larguras dos fios quanticos em cada uma das amostras

a partir do trabalho de Worlock e colaboradores [Worlock et al., 1991]. Estes resultados

estdo mostrados na Tabela 3.1, onde N =i (i = 1, 2, 3 e 4) representa 0 nimero de

monocamadas.

Tabela 3.1 — Largura (Lx) dos fios quanticos das diferentes amostras estudadas neste
trabalho. Dados obtidos a partir do trabalho de Worlock e colaboradores [Worlock et

al., 1991].

Amostras | Ly(N=1) | Ly(N=2) | Ly(N=3) | Ly(N=4)
tempo®) | (A | A | &) | A
0,5 50 12 6 -
1,0 80 21 12 -
2,0 170 42 25 --
3,0 200 60 36 -
10,0 -- -- 200 120
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CAPITULO 4

Fotoluminescéncia em Fios Quanticos de InGaAs/InP

Crescidos sobre Substrato Vicinal

Neste Capitulo sera apresentado e discutido os resultados de fotoluminescéncia
resolvida espectralmente em fios quanticos (QWRs) (do inglés quantum wires) de
InGaAs crescidos sobre substrato de InP. Detalhes das amostras e do sistema de medida
podem ser encontrados no Capitulo 3 .

Tendo em vista que os espectros de PL das amostras de fios quanticos dependem
fortemente da poténcia de excitacdo do laser incidente, todas as medidas de PL foram
realizadas na configuracdo de macro-PL. Para isso, o feixe de laser foi focalizado na
superficie das amostras com uma lente cilindrica, de modo a obter um maximo de sinal
da PL com uma baixa densidade de excitacdo. As amostras foram excitadas com um
laser de Ar" cuja densidade de poténcia foi variada de 0,004 a 0,4 kW/cmz, usando um
conjunto de filtros de densidade neutra. As medidas foram realizadas a temperatura 77

K.
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Os espectros de fotoluminescéncia, obtidos com densidade de excitagdo de 60
W/cm?, das amostras de fios quanticos de InGaAs crescidos durante os tempos de 0,5,
1,0, 2,0, 3,0 ¢ 10,0 segundos sao mostrados na Figura 4.1. As linhas cheias representam
o melhor ajuste dos dados experimentais (circulos abertos) usando curvas gaussianas,
enquanto as linhas pontilhadas representam cada uma das emissdes de PL das diferentes
estruturas presentes nas amostras. O pico intenso e estreito localizado em 1,413 eV sao
emissOes de PL relacionadas a niveis aceitadores da camada de InP [Heim et al., 1969;
Morais et al., 1989]. Os demais picos estdo relacionados as emissoes de PL
provenientes das camadas de InGaAs com diferentes larguras e espessuras (N=1,2,3 e
4 monocamadas). Note que, enquanto as amostras com tempo de crescimento de 0,5 s e
1,0 s apresentam apenas 3 emissdes distintas, as amostras crescidas comt=2,0s¢ 3,0 s
apresentam até cinco emissoes de PL.

As energias dos picos de PL dos espectros mostrados na Figura 4.1 sao
apresentadas na Figura 4.2 como fun¢do do tempo de crescimento. Observe que a
energia dos picos de PL decresce com o aumento do tempo de deposi¢do. O decréscimo
continuo da energia estd associado com o aumento da largura do fio quantico que cresce
com o aumento do tempo de deposigdo até se sobrepor a camada de InGaAs depositada
no degrau adjacente. Como resultado desta sobreposicdo, fios quanticos com mais de
uma monocamada sdo formados, provocando assim, um decréscimo descontinuo na
energia de recombinacdo. Assim, as amostras crescidas com t = 0,5 s ¢ 1,0 s
apresentam fios quanticos com espessuras de uma e duas monocamadas com diferentes
dimensoes laterais (Ly). Ja as amostras com t = 2,0 s ¢ 3,0 s possuem fios quanticos com
1, 2, 3 ¢ 4 monocamadas. A largura de cada um dos fios quanticos aqui estudados pode

ser encontrada na Tabela 3.1.
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Intensidade da PL
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Figura 4.1 - Espectros de PL das amostras de QWRs de InGaAs depositados durante os
tempos de 0,5, 1,0, 2,0, 3,0 e 10,0 s e obtidos com densidade de excitacdo de 60
W/cm®. As linhas cheias representam o melhor ajuste dos dados experimentais (circulos
abertos) usando curvas gaussianas. As linhas pontilhadas representam cada uma das
emissoes de PL das diferentes estruturas presentes nas amostras.
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Figura 4.2 — Energia dos picos de PL dos QWRs de InGaAs como fun¢do dos tempos de
deposicdo. Os diferentes simbolos representam as espessuras dos fios quanticos

medidos em monocamadas, N=i(i=1,2,3 e 4).
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Os espectros de fotoluminescéncia em fungdo da densidade de excitacao das
amostras crescidas com t = 0,5, 1,0, 2,0, 3,0 ¢ 10,0 segundos s3o mostrados nas Figuras
4.3 (a), (b), (¢), (d) e (e), respectivamente. O efeito mais evidente nos espectros de PL ¢
o0 deslocamento, para baixas energias, do pico de luminescéncia atribuido a
recombinagdo dos niveis aceitadores com a banda de valéncia da camada de InP. Foi
verificado que a energia desta transi¢cao decresce exponencialmente com a densidade de
excitagdo. Em média, a energia do pico do InP decresce de 8 meV, no intervalo de
densidade de excitagdo investigado. Também pode ser observado nas Figuras 4.3, que
enquanto a intensidade do pico de PL do InP sempre aumenta com a intensidade de
excitacdo, os picos de PL de algumas das estruturas (QWRs com diferentes larguras e
espessuras) aparentemente diminuem de intensidade a partir de uma certa densidade de
excitacdo. Para investigar com mais detalhe estes comportamentos, todas as curvas de
PL foram ajustadas usando o mesmo procedimento usado para obter a Figura 4.1. Deste
modo, foi possivel analisar separadamente o comportamento das diferentes estruturas.
Os resultados deste procedimento sdo mostrados nas Figuras 4.4 (a), (b), (¢), (d) e (e).
Nestas Figuras sao apresentadas, em escala log-log, as areas integradas sob as curvas de
PL (obtidas a partir dos ajustes dos espectros — ver Figura 4.1) em fun¢do da densidade
de excitacdo. Cada uma das estruturas presentes nas amostras esta representada por
simbolos proprios, designados nas figuras. De posse dos ajustes, foi possivel verificar
que, de modo geral, a energia de quase todos os picos de PL das diferentes camadas de
InGaAs tém comportamento semelhante aos da barreira (InP), ou seja, decresce
exponencialmente com o aumento da densidade de excitag@o. Estes deslocamentos para
baixas energias (redshift) sdo da ordem de 8 meV. Excecdes sao os picos para N = 1 da
amostra crescida comt =2,0 s e N = 3 para t = 10,0 s. Estas transi¢des apresentam um

blueshift de 8 e 26 meV, respectivamente.
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Figura 4.3 — Espectros de PL em funcdo da densidade de excitagdo dos QWRs
de InGaAs depositado com os tempo de: (a)t=0,5s, (b) 1,0 s, (c) 2,0s,(d) 3,0s e (e)
10,0 s
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Figura 4.4 — Dependéncia da intensidade integrada da PL em fun¢do da densidade de
excitagdo dos QWRs em escala log-log (obtidas a partir dos ajustes dos espectros da
Figura 4.3). Os simbolos representam os dados experimentais e as linhas continuas os
resultados simulados usando os parametros listados na Tabela 4.1.
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Um comportamento andémalo ocorre com a intensidade integrada de PL de
algumas transi¢des eletronicas dos QWRs. Como pode ser verificado nas Figuras 4.4, as
emissdes de PL provenientes dos QWRs com N > 1 apresentam um claro decréscimo
de intensidade a partir de um determinada densidade de excitagdo (diferente para cada
QWR e para cada amostra). Outra observacdo importante ¢ que apenas as emissdes de
PL localizadas no intervalo de energia compreendido entre 1,27 — 1,37 eV apresentaram
o decréscimo da intensidade da fotoluminescéncia com o aumento da densidade de
excitagao.

A fim de tentar descrever a esséncia da dinamica dos portadores do sistema de
QWRs, os quais determinam o comportamento da PL integrada em fun¢ao da densidade
de excitagdo das varias amostras, foram usadas quatro (amostras com t = 0,5, 1,0 e 10,0
s) ou cinco (t = 2,0 s, 3,0 s) equagdes de taxa nao-lineares e acopladas, uma para cada
reservatorio de portadores. Admitiu-se que os portadores sdo capturados por estes
reservatorios em pares de elétrons e buracos (captura correlacionada) e, portanto, o
modelo ndo leva em conta a presenga de estruturas carregadas. Apesar das amostras
comt=2,0s e 3,0 s apresentarem um terceiro estado com N = 4, a baixa intensidade do
sinal de PL obtido em densidades de excitagdes menores impossibilitou sua descricao.

Levando-se em conta que a absorc¢do do InP ¢ de aproximadamente 100 nm, para
o comprimento de onda do laser incidente (514,5 nm), praticamente toda a energia ¢
absorvida na barreira de InP, onde os portadores (elétrons-buracos) sdo gerados a uma
taxa G por cm’. Assim, a taxa de geragdo pode ser expressa em termos da densidade de

poténcia incidente |, da refletividade R e da energia do foton, como:
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G- 1=R

Y (4.1)

Foi admitido que o acoplamento entre as diferentes estruturas se da devido a
transferéncia de portadores gerados na barreira que posteriormente sdo capturados no
nivel aceitador do InP ou sdo transferidos por difusdo em diferentes fragdes para os fios
quanticos com diferentes niveis de energia, onde sdo capturados e eventualmente
recombinam-se. Transferéncia de portadores entre fios quanticos, embora possivel, ndo
foi considerada. A simplicidade das equacgdes de taxa ndo permitiu distinguir entre as
transicdes da barreira para os fios quanticos e as transi¢des entre fios quanticos. Para
descrever o comportamento andmalo verificado nos graficos de PL versus densidade de
excitagdo foi introduzido um termo de perda, nas equacdes que descrevem os QWRs,
proporcional a exponencial da densidade de excitagdo.

O conjunto de equagdes propostas para descrever a densidade de portadores no

sistema aqui estudado é:

dn
d_tb:G_(7ba+7b1+7b2+7b3)nb_an|§_7bnb (42)
dn,
W =Vpalp — Banj —7aNa (43)
dn
d_'[1 = 7pNp — Bin{ = Ainf exp(G/g;) = My (4.4)
" 4.5)
d& = ¥p3Np — B3n32 —,83n32 exp(G/g3)—y3N3
m (4.6)
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A Equacao 4.2 representa os portadores gerados na barreira a uma taxa G, que
sdo transferidos para o nivel aceitador do InP, para os fios quanticos com uma, duas ¢

trés monocamadas de espessuras. Nestas estruturas os portadores sao capturados a taxas
de ¥bas> 7b1> V02> Vb3, respectivamente. Os termos Ny, Ny, Ny, Ny, N3, correspondem a
densidade de portadores nos diferentes reservatorios (j) descritos acima. Os termos
(ang, Bang, Bint....) e (76Np> 7aNa, 71N;,...) das equagdes 4.2 — 4.6 representam,
respectivamente, as taxas de recombinagdo radiativa e ndo radiativa da barreira de InP,
do nivel aceitador do InP e dos fios quanticos com 1, 2 e 3 monocamadas. Finalmente,
os termos que envolvem exponenciais nas Equacdes 4.4 a 4.6, descrevem
recombinagdes ndo radiativas dependentes da densidade de excitacdo nos diferentes fios
quanticos. O fato de que estes termos venham acompanhados do quadrado de densidade
de portadores implica que as perdas destes portadores sdo correlacionadas, ou seja, os
portadores sdo perdidos aos pares. Perdas ndo correlacionadas foram consideradas,
entretanto, ndo descreveram adequadamente os resultados experimentais.

O conjunto de equagdes foi resolvido para o estado estacionario em fungdo da

densidade de excitagdo e a fotoluminescéncia emergida de cada camada ¢ dada por:

IpL = CBynp
ISL :CBang
| 2
Ip =CBn; 4.7)
lpL =CB,n3
pL =CB M
IE’L =CB3n32,

onde C ¢ uma constante usada para converter as taxas de recombinagdo radiativa
calculada em valores medidos. O niimero C incorpora os fatores experimentais como
geometria das lentes, resposta espectral do detector, saida do espectrometro, eletronica,

etc. Em todo intervalo de comprimento de onda do experimento estes valores ndo
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variaram apreciavelmente para as diferentes estruturas e, portanto, foi tomado o mesmo
valor de k para todas as equagdes acima e para todas as amostras.

Uma vez que o conjunto de equagdes ndo-lineares acopladas possibilita
inimeras solugdes, ¢ essencial a escolha de alguns parametros a fim de limitar o nimero
de solugdes possiveis e, assim encontrar uma solugao fisicamente aceitavel.

Infelizmente, ndo existem na literatura muitas informagdes para este tipo de
estrutura. De modo que s6 foram encontrados os valores para os coeficientes de

recombinacdo da barreira de InP e das camadas de InGaAs. O coeficiente de
recombinagdo da barreira de InP, B, =3x10cm?/ S, expresso em termos da

densidade superficial, levando-se em conta o comprimento de absor¢do do InP para o

comprimento de onda da luz incidente (514,5nm) mais a corre¢do com a temperatura

dada por 2x107"'(300/T)*'* a 77 K, foi obtido a partir do trabalho de Rosenwarks e

colaboradores para o bulk do InP a 300 K (2><10“cm3 /s) [Rosenwaks et al., 2003].

Por falta de dados da literatura o valor de B, foi obtido a partir dos ajustes das curvas
experimentais. O valor encontrado foi de B, = 2x1073cm? /s, proximo ao valor do

bulk do InP. Os valores bidimensionais de B;, B, e B;, iguais, respectivamente, a 0,038,

0,025 ¢ 0,012 cm?/s correspondem ao valor do bulk do InGaAs (9,4 x 10%cm?3 /s a 75

K) obtido do modelo de Dunke [Dunke et al., 1956]. Na obten¢do desses valores foram
consideradas as espessuras dos fios quanticos de 1, 2 e 3 monocamadas. Para a amostra
crescida com o tempo de deposicao de 10,0 s, o valor de B4 foi de 0,009 cm?/s.

De posse destes parametros as Equagdes de 4.2 a 4.6 foram resolvidas para todo
intervalo de excitacdo usado. As intensidades da fotoluminescéncia foram calculadas

com as Equagdes 4.7 e comparadas com os dados experimentais. O espago dos
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parametros remanescentes foi explorado de modo a encontrar solugdes que satisfacam
os dados experimentais. A Tabela 4.1 mostra os parametros usados na simulagao.

A Figura 4.4 mostra a intensidade de fotoluminescéncia espectralmente
integrada relacionada aos niveis aceitadores do InP, e as camadas de InGaAs, com N =
1, 2, 3 e 4 monocamadas de espessura, como fun¢do da densidade de excitagdo para
todas as amostras aqui estudadas. As linhas sélidas representam as simulagdes usando
os parametros apresentados na Tabela 4.1. Todos os dados de PL estdo na mesma escala
absoluta de intensidade. E observado que a intensidade de PL proveniente da camada
de InP para a amostra com t = 0,5 s (Figura 4.4 (a)) supera a intensidade de PL das
demais estruturas. Contudo este comportamento ¢ alterado com o aumento do tempo de
deposicdo do InGaAs, principalmente no intervalo de baixa densidade de excitagdo.
Este efeito pode ser explicado levando-se em conta que com o surgimento dos QWRs
mais portadores sdo transferidos para estes ultimos, o que diminui a quantidade de

portadores disponiveis para ocupar os niveis aceitadores do InP, resultando assim em

uma diminui¢do da taxa de transferéncia para os niveis aceitadores do InP (Ypa ). A

diminuigdo de Ypa com o aumento do tempo de deposi¢do poder ser vista na primeira

linha da Tabela 4.1. Como conseqiiéncia desta competicao, a intensidade de PL
proveniente dos niveis aceitadores do InP diminui enquanto, a intensidade de PL dos

QWRs cresce com o aumento do tempo de deposi¢ao do InGaAs.
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Tabela 4.1 - Parametros usados nas Equacdes 4.2 — 4.6 para simular os dados
experimentais da Figura 4.3 e 4.4.

Amostras

Camada 0,5s ls 2s 3s 10s

10 .-1
Yba (x1077s7) | o 20 14 07 06 02
Yo (x10"0s%) N =)
N =3 ~5,0
N =4
Bj N =1 3,8
N =2
( x1072cm? s) N =3 ?;
N =4 0.9
N=I 150 100 100 20
) N =2 20 18 22 15
(x102em?/s) N=3 1,5 3.8 3,8
N =4 0,9
N=I 10,0 90 50,0 50,0
gi N =2 8 0,7 07 25
(x10°cm?kw) N =3 07 L2 25
N =4 25
Vi N=I 80 80 50 80
5 . N=2 05 05 05 05
(x107s™) N =3 0,01 0,1 0,1
N =4

0,1
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Em principio a taxa de transferéncia da barreira de InP para as camadas de InGaAs

(ij) poderia ser estimada considerando que devido as pequenas espessuras das

camadas de InGaAs e ao grande coeficiente de absor¢ao do InP para a linha 514,5 nm
do laser, toda luz incidente ¢ absorvida no cap layer de InP de espessura d = 60 nm,
gerando assim pares elétrons-buracos que se difundem para o interior das amostras.
Como no transporte ambipolar de portadores a velocidade térmica média dos portadores

na camada de InP a 77 K ¢ dada por v =[8kgT /7(mg + My, )]1/2 =9x10%cm/s (onde
me = 0,047my € mpy = 0,3199m, sdo as massas efetivas de elétrons e buracos pesados,
respectivamente € M, ¢ a massa do elétron livre) [Kieseling et al., 1995-a], pode-se
estimar o tempo médio necessario para que os portadores gerados na barreira atinjam a
camada de InGaAs e conseqlientemente sejam capturados. Desta forma, o tempo de
captura 7, ~d /vy =7 ps, forneceria uma taxa de transferéncia yp=1/7 = 1,4 x 10 s,
Contudo, como pode ser verificado na segunda linha da Tabela 4.1, foi encontrado que

Ybj para os diferentes QWRs (todos os N) ¢ de aproximadamente 5 x10'%s2, o que

resultaria em um T, = 20 ps, portanto, superior a estimativa anterior. Entretanto, este

valor ¢ mais préximo dos 35 ps encontrado por Kieseling ¢ colaboradores ao estudar

fios quanticos de InGaAs/InP fabricados por etching quimico [Kieseling et al., 1995-b].
Neste estudo, os autores verificaram que T ¢ aproximadamente independente da largura

do fio quantico quando a polarizacdo da luz incidente estd ao longo do comprimento do

fio quantico. Por outro lado, também foi verificado que quando a luz incidente esta
polarizada perpendicularmente ao comprimento do fio quantico, T, cresce com a

diminuig¢ao da largura do fio quantico.
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Existem na literatura estudos referentes ao tempo de vida de portadores
confinados em fios quanticos. Em alguns destes trabalhos, os quais estudaram QWRs
com 5 nm de espessura ¢ larguras (L) variando de 21 — 200 nm, submetidos a
temperatura de 40 K , foi verificado que o tempo de vida dos portadores cresce
rapidamente com Ly até 100 nm e depois se estabiliza em torno de 2,0 ns [Kieseling et
al., 1995-a; Melgarejo et al., 1998]. De acordo com os autores o decréscimo do tempo
de vida com o decréscimo de L, estd relacionado com o aumento da taxa de
recombinacdo ndo radiativa nas interfaces dos QWRs, as quais se tornam mais
importantes a medida que Ly diminui. Em um outro trabalho, agora realizado a 9 K
(onde os processos ndo radiativos sdo menos importantes), os autores reportaram um
comportamento inverso ao anteriormente descrito [Kono et al., 1994]. Neste trabalho
foi verificado que o tempo de vida cai rapidamente com a largura do fio até Ly = 20 nm
e depois se estabiliza em torno de 0,2 ns. De acordo com os autores o aumento do tempo
de vida com o decréscimo de Ly esta associado com o aumento do efeito de coeréncia
dos éxcitons quando Ly diminui.

Como pode ser observado na Figura 4.4, no intervalo de mais baixa densidade de
excitagio (< 50 W/cm?®) a intensidade da PL de todas as transicdes eletronicas
observadas escala superlincarmente com a densidade de excitagdo em um grafico log-
log e com inclinagdo de aproximadamente 1,3. Mostrando, portanto que existe uma
componente nao radiativa nos processos de recombinacdo dos portadores. Para este tipo
de recombinagdo o tempo de vida efetivo ¢ dado pela adi¢do dos reciprocos, ou seja,

[Ahrenkiel et al., 1998]

—=—t—, (4.8)
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no qual, 7Zpr € o tempo de vida ndo radiativo e T, ¢ o tempo de vida radiativo que ¢

proporcional ao reciproco da densidade de portadores, 7, =1/Bn;, onde B ¢ o

coeficiente de recombinagdo bimolecular e n a densidade de portadores em cada

reservatdrio j. De acordo com as Equagdes 4.2 - 4.6, as componentes ndo radiativas sao

dadas pelos termos 1/y; e 1/[(B;n;)exp(G/g;)] (os valores dos pardmetros %, /5 € gj

podem ser encontrados na Tabela 4.1). Por esta razdo, conhecendo-se a densidade de
portadores (n) em cada reservatorio para uma determinada densidade de excitacdo ¢
possivel estimar o tempo de vida T e conseqlientemente o seu comportamento como
funcdo da largura ou da espessura do QWR e assim comparar os resultados deste
trabalho com os da literatura.

As Figuras 4.5 (a) mostram as densidades de portadores n,, Ny, N,, N3, obtidas a

partir da solucdo do conjunto de equagdes com os parametros apresentados na Tabela
4.1, para as amostras crescidas com t = 0,5, 1,0, 2,0 e 3,0 s. Observe que para uma
determinada densidade de excitagdo tem-se um determinado valor de n. Assim, se for
tomada a densidade de excitacio de 0,03 kW/cm?” (antes do comportamento anémalo da
PL) para todas as amostras pode-se determinar o tempo de vida de cada transigdo, para
esta densidade de excitacao. De acordo com a Tabela 3.1, cada uma das amostras de
QWR ¢ formada por fios quanticos com diferentes larguras e espessuras. Por exemplo, a
amostra crescida com t = 3 s apresenta fios quanticos com N = 1, 2 ¢ 3 monocamadas,
com larguras (Lx) de 20, 6 e 3,6 nm, respectivamente. Isto ¢, quanto maior a espessura
menor a largura lateral dos fios quanticos. Para se fazer uma comparagao dos resultados
aqui obtidos com os da literatura (t x L), seria necessario desprezar o efeito da variagao
da espessura, o que de fato foi feito na Figura 4.5 (b). Entretanto, para ser mais rigoroso

deve-se notar que para as amostras com t =2 s e 3 s o primeiro simbolo das Figuras 4.5
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Figura 4.5 — (a) Densidade de portadores calculada para as amostras de QWRs em
funcdo da densidade de excitagdo. (b) Dependéncia do tempo de vida dos portadores
confinados nos QWRs em fung¢ado da largura dos fios quanticos.
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(b) representa o fio quantico com espessura de N = 3, o segundo com espessura de N =2
e o terceiro com N = 1. O comportamento mostrado na Figura 4.5 (b) concorda com o
resultado de Kono e colaboradores [Kono et al., 1994]. Entretanto, a explicacdo para tal
comportamento nao pode ser a mesma, uma vez que na temperatura de 77 K o efeito de
coeréncia ¢ desprezivel.

O comportamento mostrado na Figura 4.5 (b) pode ser compreendido se for
levado em conta a relacdo entre as taxa de recombinacdo radiativa ¢ nao radiativa. De
fato, como pode ser verificado na Tabela 4.2, a taxa de recombinagdo ndo radiativa para
a densidade de excitaco de 0,03 kW/cm® ¢ uma ordem de grandeza maior que a taxa de
recombinagdo radiativa e decresce com o aumento da espessura (e conseqiientemente
com a reducdo da largura dos fios quanticos). Este efeito estd associado com o fato de
que a fun¢do de onda eletronica, devido as pequenas dimensdes dos fios quanticos, ndo
estd inteiramente confinada no interior dos fios quanticos, penetrando na barreira de
InP. Existindo, portanto, a probabilidade dos portadores se recombinarem tanto no
interior dos fios quanticos de forma radiativa como na barreira de forma nao radiativa.
Ou seja, quanto mais estreito o QWR maior serd a penetragdo da funcdo de onda na
barreira e conseqiientemente maior sera a recombinag@o ndo radiativa. Como resultado
deste processo o tempo de vida efetivo das amostras aqui estudadas cresce com a
espessura do fio quantico e conseqiientemente com a diminui¢do de Ly, como mostrado

na Figura 4.5 (b).
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Tabela 4.2 — Valores das componentes ndo radiativas e radiativas obtidas para a
densidade de excitagio de 0,03kW/cm” a partir da Tabela 4.1.

Amostras

Camada 0,5s ls 2s 3s

Uz, N =1 110 46 49 83
o . N=2 08 17 05 21
(x10°s™)  N=3 03 08
N=1 09 17 15 06

1z N=2 04 17 35 15
(x108 S-l) N =3 2,2 2,2

Como dito anteriormente, o processo de recombina¢ao nao radiativa ¢ composto
por duas componentes. Contudo, a origem deste efeito pode ser a mesma e
provavelmente estd associada a pequena espessura das camadas de InGaAs, uma vez
que, para estes casos a func¢do de onda dos portadores ali confinados penetra na barreira
de InP. Em primeira aproximagdo pode-se dividir o perfil da distribui¢do da fungdo de
onda em duas regides. A primeira como sendo a regido do carogo dos fios quanticos, na

qual a recombinagdo dos portadores com taxas 1/7p tem caracteristicas bidimensionais
e, portanto, podem ser caracterizadas pelos termos de recombina¢do radiativa (B J.nf)

do conjunto de Equagdes 4.2 — 4.6. A segunda regido, caracterizada por uma largura L,
¢ definida pela penetracdo da funcdo de onda na barreira de InP. Com isso, um canal de
recombinac¢do adicional, devido a estados de interfaces, dd origem a recombinagdo na

interface com taxa de recombinagao 1/7 a qual pode ser caracterizada pelos termos de
recombinagdo ndo radiativa Yj. Observe da Tabela 4.1 que Yj decresce com aumento da

espessura da camada, mostrando que quanto maior a penetracao da funcdo de onda na

barreira maior sera taxa de recombinac¢ao nao radiativa.
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Além do mais, a penetragdo da fun¢ao de onda na barreira pode dar origem a
recombinagdes ndo radiativas de portadores, as quais envolvem a probabilidade de um

elétron encontrar um buraco para se recombinar, explicando assim a dependéncia

quadratica da densidade de portadores nos termos S, exp(G/g; )n? das Equacgodes 4.2 -

4.6. Recombinacgodes bimoleculares ndo radiativas entre niveis aceitadores ¢ doadores ¢
comum no InP, como reportados por diversos autores [Heim et al., 1969; Rosenwaks et
al., 2003-a e b]. Entretanto, o fato desta taxa de recombinagido depender da exponencial
da densidade de excitagdo ainda nao ¢ claro.

Em um trabalho recente, envolvendo o estudo da redugdo da eficiéncia de
recombinacdo de portadores em pocos quanticos devido a estados de superficies, Chang
e colaboradores [Chang et al., 1993] desenvolveram um modelo, no qual foi verificado
que o tempo de tunelamento entre os portadores confinados no pogo quantico e os

estados de superficie ¢ dado por:

.2 .2 -
poo b @k W) “9)
4Vi a;

no qual ¢; :\/2mi*(vi —Eoi)/h2 e k; :\/2mi*E0i )/h2 sdo os numeros de onda do

portador na barreira e no pogo quantico, respectivamente, sendo i=e€ para a banda de
condugdo e h para a banda de valéncia. W ¢ a largura do poco ¢ d a espessura da

barreira. Observe que para uma determinada largura de pogo e de barreira o tempo de

tunelamento 7; s6 depende dos niveis de energia Ey dos portadores e da altura de

barreira (V; —Eyj). Uma analise mais detalhada da Equacdo 4.9 mostra que quando

Vi > E,; a exponencial domina sobre a equagdo e o tempo de tunelamento cai


http://apps.isiknowledge.com/WoS/CIW.cgi?SID=2D9OomJ7FNN3p2lbhB4&Func=OneClickSearch&field=AU&val=CHANG+YL&ut=A1993MC03000054&auloc=1&curr_doc=5/2&Form=FullRecordPage&doc=5/2
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exponencialmente quando Eg,; se aproxima de V; e, consequentemente, a taxa de
tunelamento cresce exponencialmente na mesma razdo, ja que y; =1/7;.

Ressalta-se que, como exposto no inicio deste capitulo, a energia de
recombinacdo das transi¢des eletrOnicas provenientes das amostras aqui estudadas
decresce com o aumento da densidade de excitagdo. Este efeito é semelhante ao relatado
por Heim e colaboradores [Heim et al., 1969] que observaram um decréscimo de 7,5
meV na energia de recombinagdo do InP em funcdo da densidade de excitagdo. De
acordo com os autores este efeito pode ser qualitativamente explicado pela interagao
entre portadores livres (efeito de muitos corpos de elétrons e buracos com a rede),
levando a uma redugdo efetiva do gap do InP. A reducdao da energia das transi¢des
proveniente dos QWRs quando a densidade de excitacdo ¢ aumentada sugere que o
efeito de muitos corpos também ¢ o responsavel pelo redshift aqui observado. Além do
mais, o fato de que apenas as transi¢cdes com energias compreendidas entre 1,27 — 1,37
eV apresentaram o decréscimo da intensidade da PL com o aumento da densidade de
excitacdo, aliado ao fato de que tal decréscimo de intensidade ocorre em densidades de
excitagdes menores para os niveis de energia mais baixos (QWRs mais espessos) indica
que existem niveis de energia doador/aceitador na barreira de InP com energia
menor/maior que o nivel de energia do elétron/buraco confinado no QWR.

Fazendo um paralelo entre os efeitos aqui observados com o modelo proposto
por Chang e colaboradores [Chang et al., 1993] ¢ possivel supor que com o aumento da
densidade de excitagao os niveis de energia dos QWRs sdo reduzidos de modo a

diminuir a altura da barreira entre estes niveis e os niveis aceitador/doador na camada de

InP, resultando em um aumento exponencial da taxa de tunelamento dos portadores


http://apps.isiknowledge.com/WoS/CIW.cgi?SID=2D9OomJ7FNN3p2lbhB4&Func=OneClickSearch&field=AU&val=CHANG+YL&ut=A1993MC03000054&auloc=1&curr_doc=5/2&Form=FullRecordPage&doc=5/2
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confinados nos fios quanticos. Explicando assim o termo f; exp(G/g;). No entanto,

para se chegar a uma comprovagao desta hipotese ¢ necessario mais estudos.
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Conclusao

Neste capitulo foi investigado a dindmica de portadores em amostras de fios
quanticos de InGaAs/InP com diferentes larguras e espessuras, crescidos sobre substrato
vicinal de InP. Para isso foram empregadas medidas de fotoluminescéncia resolvida
espectralmente em funcdo da densidade de excitagdo. Foi observado que alguns dos
fios quanticos estudados apresentam um decréscimo inesperado da intensidade da
fotoluminescéncia integrada assim como um redshift de sua energia de recombinagao
com o aumento da densidade de excitacdo. Os resultados de PL foram modelados por
um conjunto de equagdes de taxa acopladas representando cada um dos diferentes
reservatorios de portadores. No modelo foi considerado que os portadores sdo
fotogerados na barreira de InP que posteriormente sdo transferidos para os diferentes
fios quanticos. Para simular os dados experimentais alguns parametros foram retirados
da literatura, enquanto outros foram obtidos da propria simulagdo. Como resultado da
simulagdo foi encontrado que o tempo de captura dos portadores ¢ de aproximadamente
20 ps para todos os QWRs e que o tempo de vida dos portadores ali confinados cresce
com suas larguras e conseqiientemente com a diminuicdo de suas espessuras. Este
efeito pode estar associado com os processos de recombinagdo nao radiativas devido a
funcdo de onda eletrdnica ndo estar inteiramente confinada no interior do fio quantico,
penetrando na barreira de InP. Existindo, portanto, a probabilidade dos portadores se
recombinarem tanto nos fios quénticos de forma radiativa como na barreira de forma
nao radiativa. A queda da intensidade de PL com o aumento da densidade de excitacao
foi explicada considerando que os portadores confinados nos QWRs podem tunelar para

niveis de energia aceitador/doador presentes na barreira de InP.
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CAPITULO5

Assinatura Optica da Difusdo Fractal Assimétrica

de Portadores em Pocos Quanticos Semicondutores

Foi mostrado por Monte e colaboradores que a difusdo lateral de portadores em
heteroestruturas semicondutoras de Ings3Gag47As/InP crescidas sobre substrato de InP
orientado na direcdo [001] ¢é claramente distinta da difusdo em heteroestruturas
crescidas em substratos orientados na diregdo de 2° fora da dire¢do [001] (inclinada na
direcdo [111]) [Monte et al., 2000; Monte et al., 2002; Monte et al., 2003]. Como
detalhado no Capitulo 3, a superficie inclinada do substrato de InP, no qual o pogo
quantico de InGaAs ¢ crescido, ndo ¢ perfeitamente plana, mas apresenta degraus de
uma monocamada de altura (8o = 2,93 A) e 84 A de largura. Desvios da planaridade do
substrato sdo acomodados pelo filme depositado por meio da variagio de seu
espacamento e curvatura nas bordas das camadas nominalmente planas. Na pratica, ¢

esperado que o InGaAs nucleie na borda de um degrau e avance em dire¢dao ao degrau



81

adjacente da camada de InP (crescimento tipo step-flow), resultando em uma variagao
local da espessura de InGaAs [Cox et al., 1986]. Conseqiientemente, as interfaces dos
pogos quanticos sdo formadas por terragos que supostamente apresentam morfologia
fractal e, portanto, a camada de InGaAs também supostamente tem uma morfologia
fractal [Mello et al., 2001].

Como sugerido por Monte e colaboradores [Monte et al., 2000; Monte et al.,
2002], a difusdo em tais sistemas fractais é ndo-Fickiana e se o sistema ndo apresentar
simetria de inversdo espacial, a difusdo pode ser assimétrica. Isto € o que acontece com
o movimento de portadores ao longo da direcdo [110] (L aos degraus). Para o
movimento ao longo da dire¢do [1-10] (/ aos degraus), ¢ esperado uma difusdo nao-
Fickiana simétrica. Neste trabalho, foi levada adiante a compreensdo dos resultados
prévios de Monte e colaboradores [Monte et al., 2000; Monte et al., 2002]. Para isso sdo
apresentados dados de fotoluminescéncia resolvida espacialmente (MSST) de um pogo
quantico de InGaAs como fun¢do da densidade de excitagdo e da temperatura [Borges et
al., 2006]. Detalhes do experimento podem ser encontrados no Capitulo 3.

Considerando que a recombinacdo de portadores envolve um processo bimolecular,
a luminescéncia espacialmente integrada (lp.) ¢ proporcional ao produto da densidade de
portadores (lp. = Bnp), onde B é o coeficiente de recombinagdo bimolecular, n ¢ p sao as
densidades de elétrons e buracos, respectivamente. Uma vez que, N = p para um sistema nao
dopado, lp. escala com n* Portanto, (Ip.)""* é proporcional a densidade local de portadores
(n) ao longo da linha que cruza o spot de excitagdo do laser. Assim, medindo-se (Ip)"*
como funcdo da distancia radial do centro do Spot de excita¢do (ou seja, a largura espacial
do perfil de luminescéncia (A)), obtém-se a largura lateral da distribui¢ao de portadores que

por sua vez € proporcional ao comprimento de difusao.
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Chaves  propds, em 1998, uma  generalizacgdo da lei de
Fick, na qual foi obtida uma equagdo de difusdo envolvendo derivadas fracionarias que
aplicada a um meio assimétrico leva a uma distribuicao de particulas, a qual pode ser
usada para descrever o perfil da densidade de portadores [Chaves, 1998]. Em uma

dimensao a distribui¢do de portadores ¢ descrita por:

n(x)=N jﬁ p(k,t)e™ (5.1)
2z
na qual a funcdo p(k,t) ¢ dada por:
p(k,t)= exp“ka ‘@co{a%)t} X exp[‘k“‘ﬁsen(agjt} : (5.2)

Na equagdo 5.1, N € o nimero total de portadores fotogerados e t € um tempo de
vida médio. O pardmetro o (1 < a < 2) estd relacionado ao grau de assimetria ou
fractalidade do meio onde a difusdo ocorre. D; e D, ¢ a difusividade para o lado
esquerdo e direito, respectivamente. Como apontado por Chaves [Chaves, 1998], a
difusividade a esquerda e a direita podem ser distintas se o0 meio nao apresentar simetria
de inversao espacial. Em contraste, a distribuicdo que corresponde a a = 2 ¢ do tipo
Gaussiana, e ¢ sempre simétrica, até mesmo para valores de D e D, diferentes. Assim, a
assimetria espacial da densidade de portador ambipolar, observada na heterostrutura
inclinada, torna-se uma evidéncia direta de que o processo de difusdo observado

obedece a equacao de difusdo com derivada fracionaria.
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A inten¢do inicial deste trabalho era investigar a difusdo assimétrica de
portadores em todas as heteroestruturas crescidas sobre substrato inclinado descritas no
Capitulo 3. A Figura 5.1 é um prova desta tentativa. Na Figura 5.1 é mostrado o perfil

) a0 longo de dois eixos

espacial da raiz quadrada da intensidade da PL ((Ip.)
ortogonais que cruzam o centro de spot de excitacdo das heteroestruturas de InGaAs
crescidas com diferentes tempos de deposi¢do, t=0,5 1,0, 3,0, 10,0 e 240
segundos.

Infelizmente, a intensidade do sinal de PL das amostras mais estreitas nao
permitiu uma variacdo adequada dos pardmetros experimentais, o que impossibilitou
uma investigacdo completa do problema. Conseqiientemente, o estudo da difusdo
assimétrica de portadores se concentrou apenas na amostra mais espessa, ou seja, no
poco quantico crescido no tempo de 240 s (110A).

Assim como na Figura 5.1, a Figura 5.2 mostra o perfil espacial da raiz quadrada

"2 a0 longo de dois eixos ortogonais que

da intensidade de fotoluminescéncia (lp.)
cruzam o centro de spot de excita¢do, o qual é proporcional a densidade de portadores
ambipolares na area iluminada. A densidade de excitagdo usada no experimento
mostrado na Figura 5.2 é 1000 vezes menor que a usado na Figura 5.1. De acordo com a
Figura 5.2(a) o perfil espacial da PL na dire¢do X // [1-10] é simétrico e composto por

duas estruturas, as quais podem ser muito bem descritas pela Equagdo 5.1. O pico

principal na Figura 5.2 (a) foi ajustado com o =2,0 e D, = D, =18. Para ajustar o pico

de intensidade menor foi usado ¢ =13 e D, =D, =8.
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InGaAs/InP

(Intensidade da PL)"”

1.=60 kW/cm’

x//[1-10]

T=75K (a)
MWWT/\VMVW °
1,0s
0,5s
1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
-30 -15 0 15 30 =30 -15 0 15 30

X (um)

y (um)

Figura 5.1 - Raiz quadrada dos perfis de intensidade da fotoluminescéncia(l, )"* ao

longo de dois eixos ortogonais que se cruzam no centro do spot de excitagdo, para as
heteroestruturas crescidas com o tempo de t= 0,5, 1,0, 3,0 10,0 e 240 s.
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InGaAs/InP
1.=60 W/em’
T=75K

(Intensidade da PL)I/2

| 1 |

1 1 1 1

y//[110]

a=2

1 1 1 1 1 1 1

X (pm)

Figura 5.2 - Raiz quadrada dos perfis de intensidade da fotoluminescéncia(l, )"* ao

longo de dois eixos ortogonais que se cruzam no centro do Spot de excitagdo. As linhas
solidas representam o melhor ajuste dos dados experimentais, como discutido no texto.
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Igualmente, o perfil espacial para a direcdo y//[llO] (Figura 5.2 (b)) ¢ também

composto por duas estruturas bem definidas e descritas pela Equagdo 5.1. Todavia,
diferentemente do que ocorreu previamente na direcdo X, uma destas estruturas ¢

assimétrica com o pico deslocado para longe do centro da difusdo. Os valores «, D, e
D, nesta diregdo sdo: 2,0, 16 e 16, para o pico central e 1,3, 0,0 e 38, para o pico

assimétrico, respectivamente.
O efeito da variagdo da densidade de excitacdo nos perfis da densidade de

portadores ambipolar, ao longo da direcdo y, pode ser observado na Figura 5.3. Para

uma melhor comparagdo, as curvas foram normalizadas com relagdo a intensidade do
pico central. Como pode ser claramente notado, o efeito da densidade de excitagdo no
pico lateral, aqui denominado de pico assimétrico, ¢ diferente do verificado para o pico
central. Para investigar esta dependéncia, um estudo mais cuidadoso foi feito. Todas as
curvas foram ajustadas usando a Equagdo 5.1 e o comportamento das duas estruturas
foram analisadas separadamente. O conjunto de curvas apresentados na Figura 5.4
mostra o pico assimétrico para algumas densidades de excitagdo, obtido apos subtragao
do pico central ajustado. A raiz quadrada da intensidade da fotoluminescéncia

172

espacialmente integrada (lp.)"“ de cada uma das duas estruturas, pico central (circulos

abertos) e pico assimétrico (circulos fechados), em funcdo da densidade de excitagdo
sdo mostradas na Figura 5.5. As linhas sdlidas sdo resultados de regressoes lineares.
Como discutido no Capitulo 2, o coeficiente de inclinagdo m destas linhas, quando
representadas graficamente em escala log-log, esta relacionado aos diferentes processos

de recombinagdo. Ou seja, inclinagdes 1, 1/2, 1/3 representam processos de

12 )1/2 12

recombinagio do tipo ndo radiativo ((Ip.)"? oc n), radiativo ((Ip.)"? o n?) e Auger ((lp,)

o n’), respectivamente. Assim, m = 0,49 encontrado para o pico central mostra que o



87

processo de recombinagao no centro do Spot de excitacdo envolve dois portadores e,
portanto, ¢ predominantemente radiativa. Por outro lado, foi encontrado que o processo
de recombinacdo responsavel pelo pico assimétrico ¢ do tipo Auger, uma vez que

envolve trés portadores, apresentando assim inclinagdo de m = 0,33.
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60 kW/cm®

(intensidade da PL)”2 (normalizada)

Figura 5.3 - Raiz quadrada dos perfis de intensidade da fotoluminescéncia(l pL )1/2 ao
longo do eixo y para diferentes densidades de excitagao.
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60 kW/cm’

(intensidade da PL)I/2

Figura 5.4 — Parte assimétrica da raiz quadrada dos perfis de intensidade da
fotoluminescéncia(IPL )1/2 obtidos apoOs subtracdo do pico central, para diferentes
intensidades de excitagao.
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Figura 5.5 — Dependéncia da raiz quadrada dos perfis de intensidade da

fotoluminescéncia (IPL)”2 do pico central (circulos abertos) e do pico assimétrico
(circulos fechados) como fungao da densidade de excitagao.
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A Figura 5.6 mostra a evolucao dos perfis de densidade de portadores ambipolar
ao longo da direg¢do y em funcdo da temperatura no intervalo 75 — 300 K. Novamente,
para uma melhor comparagdo, as curvas foram normalizadas com relagdo a intensidade
do pico central. A Figura 5.7 mostra a variacdo da raiz quadrada da intensidade da
fotoluminescéncia integrada (lp.)"? do pico central (circulos abertos) e do pico
assimétrico (circulos fechados) como uma fun¢do da temperatura. A dependéncia da
intensidade da PL com a temperatura em heteroestruturas de pogos quanticos III-V com
baixa densidade de defeitos ¢ usualmente descrita pela expressio fenomenoldgica

[Lambkin et al., 1990; Lourenco et al., 2003]:

|
lp (T)= 0 :
() 1+bexp(—E 5 /KgT) (53)

na qual I, ¢ a intensidade em T =0 K, b ¢ a razdo entre o tempo de vida do éxciton no

poco quantico e o tempo de vida de fuga do éxciton do pogo quantico para um centro
ndo-radiativo e E, ¢ a energia de ativacdo térmica para o centro ndo — radiativo. As
linhas solidas na Fig. 5.7 representam o melhor ajuste obtido pela Equagdo 5.3. As

energias de ativagdo térmica obtidas do ajuste foram: E, =78 meV para o pico central e

E,=38 meV para o pico assimétrico.
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y //[110]
IO= 60 kW/cm®

o) o0 o
=

=
N

(Intensidade da PL)U2 (normalizada)

0,2

Figura 5.6 — Raiz quadrada dos perfis de intensidade da fotoluminescéncia(l pL )”2 ao

longo do eixo y para diferentes temperaturas.
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8 O Pico central

. ® Pico assimétrico

A\
A\
N\

(PL Integrada)l/2 (u.a.)
N

EA=38 meV

2 ) ] ) ] ) ] ) ] ) ]
50 100 150 200 250 300

Temperatura (K)

Figura 5.7 - Dependéncia da raiz quadrada dos perfis de intensidade da
fotoluminescéncia(lp|_)1/2 do pico central (circulos abertos) e do pico assimétrico

(circulos fechados) como fungdo da temperatura. As linhas representam o melhor ajuste
obtido pela Equacao 5.3.
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Como resultado dos ajustes dos perfis de difusdao (Figura 5.3) com a Equacao

5.1, foi possivel calcular a dependéncia da D, em fun¢ao da densidade de excitacdo e da
temperatura. A Figura 5.8 mostra que D, cresce sublinearmente com a densidade de
excitagdo (a) e que D, decresce com o aumento da temperatura (b). A dependéncia com

a temperatura pode ser explicada levando-se em conta que ao se difundirem, portadores

podem ser espalhados pela rede. Como D = uK,T /qe a mobilidade u é proporcional
ao inverso da temperatura ( # oc T ) para este caso de espalhamento pela rede, tem-se

que D, o« T/T ™. O melhor ajuste com os dados experimentais da Figura 5.8(b) d4 um
valor de a = 1,2, concordando com valores encontrados na literatura para
semicondutores III-V [Sze, 1981]. A dependéncia de D, com a densidade de excitagdo
¢ mais dificil de explicar. Uma possibilidade para o comportamento observado na
Figura 5.8(a) ¢ admitir que D, cresce com a densidade de portadores e esta &
proporcional a densidade de excitagdo (N oc | ). Esta hipdtese esta em concordancia com
Sze, [Sze, 1981], que diz que no equilibrio térmico a relagdo mais geral de D e pu é dada

por:

) 3
D= 4T 1+0.35355(Lj—9.9x10_3(Lj +4.45><10_4(Lj o]y (54)
q Nc Nc Nc

na qual n ¢ a concentracdo de portadores e NC a densidade efetiva de estados na banda
de conducao.

A diferenca observada na energia de ativacdo térmica entre os picos central e
assimétrico pode ser explicada considerando que o processo de recombinag¢do radiativa,

dominante na regido do pico central, praticamente ndo transfere energia para a rede.
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Figura 5.8 — Dependéncia da Difusividade D, como funcdo da (a) densidade de
excitacdo e (b) da temperatura. A linha sélida representa o melhor ajuste obtido com

D, o« T/T 2. A linha pontilhada é somente guia para os olhos.



96

Contudo o processo de recombinacdo dominante na regiao do pico assimétrico
envolvendo trés portadores (Cn’): um elétron de condugdo e um buraco pesado

recombinam e transferem sua energia ¢ momento para um segundo elétron (ou buraco
pesado) que € entdo jogado para o alto da banda de condugdo (ou para a banda split off).
Depois da interagdo, o terceiro portador normalmente perde seu excesso de energia para
a rede, na forma de fonons. O acimulo destes fonons de nao-equilibrio fora do centro
do spot do laser de excitacdo conduz ao aumento da temperatura local da rede. Este
aumento de temperatura reduz o gap na regido aquecida, confinando assim os
portadores. Além do mais, a redugdo do gap conduz a uma reducdo dos niveis de
energia dos centros ndo radiativos presentes na barreira. Conseqiientemente, 0s
portadores confinados na regido fora do centro do Spot, associada ao pico assimétrico,
necessitardo de uma energia menor para escapar para o centro ndo radiativo (baixa
energia de ativacdo). Resumindo, o confinamento local seria responsavel pelo
aparecimento do pico assimétrico.

A reducdo do gap foi confirmada por medidas de fotoluminescéncia ao longo da
dire¢do Y, realizadas em diferentes pontos dentro da imagem de PL. Os dados sdo
mostrados na Figura 5.9 (estrelas fechadas). Para ilustracdo, o perfil da raiz quadrada da
PL ao longo da mesma dire¢do ¢ também mostrado. Como pode ser verificado na figura
(lado esquerdo) a energia da fotoluminescéncia PL diminui de 36 meV quando medido
no centro do spot de excitacdo e a 21 um distante deste ponto. Este valor ¢ proximo da
diferenca encontrada entre a energia de ativacdo do pico central e do pico assimétrico
(40 meV). Finalmente, foi observado que o espectro de PL realizado a 21 um distante
do centro de excitagdo Optico apresenta multiplos picos separados de 20 meV, como
pode ser verificado na Figura 5.10. Evidenciando a presenca de réplicas de fonons

devido provavelmente ao processo de relaxagdo térmica.
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Uma explicagdo para a presenca da recombinagdao Auger no sistema, como
indicado pelos dados mostrados na Figura 5.3, ndo ¢ clara até o momento. Este efeito ¢
predominante na dire¢do Yy e na regido proxima ao spot de excitagdo. Uma vez que o
pico assimétrico ¢ observado somente ao longo da direcdo y, certamente a caracteristica
fractal, como também discutida em [Chaves, 1998; Monte et al., 2000], esta associada
com a rugosidade da interface InP/InGaAs e com os terragos formados ao longo daquela
dire¢do. Em outras palavras, a morfologia da interface fractal deve determinar o carater
fracionario do processo de difusdo. Neste fendmeno a invaridncia translacional na

diregdo y ¢ quebrada pela flutuacdo do potencial lateral, tendo amplitudes mais largas

do que a energia térmica dos éxcitons, explicando com isto a presenca da difusdo

andmala. Em complemento, os portadores que se movem ao longo da dire¢do y sdo

submetidos a um perfil de potencial espacial completamente diferente do observado
pelos portadores que se movem ao longo da direcdo X que sdo submetidos a um
potencial menos restritivo. Como a eficiéncia do efeito Auger depende fortemente do
grau de confinamento dos portadores [Htoon et al., 2003], sendo mais pronunciado no
potencial mais restritivo, € razoavel esperar que a recombinagdo Auger ¢ aumentada na

diregdo y.
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Conclusao

A assinatura Optica, revelada pela difusdo dos portadores fotoexcitados no pogo
quantico de InGaAs crescido sobre substrato inclinado de InP orientado 2° fora da
direcdo [001], foi investigada usando medidas de fotoluminescéncia resolvida
espacialmente em funcdo da densidade de excitagdo, temperatura e posicdo na amostra.
Simulagdes dos perfis da densidade de portadores, usando uma equagao de difusdo nao-

Fickiana descrita pela estatistica de Lévy, mostraram que os perfis ao longo das diregdes

X // [1-10] e y//[llO] sdo compostos por duas componentes. No caso da difusdo ao

longo de x foi encontrado que estas componentes sao simétricas e descritas com o =2 e
1,3, sendo seus picos localizados no centro do spot de excitagdo. Para a difusdo ao
longo de y verificou-se que apenas uma das componentes ¢ simétrica e esta centrada no
spot de excitacdo (o0 = 2). Ja a outra componente ¢ descrita com o = 1,3 e apresenta um
perfil assimétrico, deslocado da posi¢ao central do spot de excitagdo. Os resultados
mostraram que o coeficiente de difusdo D,, associado a posi¢do do pico assimétrico,
cresce sublinearmente com a densidade de excitacdo e decresce com o aumento da
temperatura da amostra. Estas dependéncias foram explicadas considerando que o
coeficiente de difusdo pode aumentar com a densidade de portadores (a qual aumenta
com a densidade de excitacdo) e decrescer com o espalhamento dos portadores pela rede
que aumenta com o aumento da temperatura. Foi revelado que a difusdo anomala e
assimétrica observada na direcdo y estd associada com a presenga de recombinagdo

Auger induzida pela morfologia da interface fractal.
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CAPITULO 6

Conclusao Geral

Nesta tese foram investigados a dindmica e o transporte de portadores
ambipolares em sistemas de pogos e fios quanticos de InGaAs crescidos sobre substrato
de InP orientado 2° fora da dire¢do [001]. Para isso foram realizadas medidas de
fotoluminescéncia resolvida espectralmente e espacialmente em funcao da densidade de
excitagdo, largura e espessura dos fios quanticos, temperatura € posi¢cao na amostra.

A dinamica de recombinacdo e relaxacdo dos portadores fotogerados na barreira
que se difundem para os diferentes fios quanticos de InGaAs foi modelada por um
conjunto de equacdes de taxa acopladas de modo a simular os dados de
fotoluminescéncia em funcdo da densidade de excitagao.

As medidas de fotoluminescéncia resolvida espectralmente e em fungdo da
densidade de excitagdo mostraram que, para uma determinada excitagdo, o sinal da PL
integrada proveniente de fios quanticos com 2 e 3 monocamadas decresce
exponencialmente com o aumento da densidade de excitagdo do laser incidente. A

simulagdo dos resultados mostrou que este comportamento estad associado ao
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tunelamento ressonante de portadores confinados nos fios quanticos para estados da
barreira de InP. Foi mostrado que a alta densidade de portadores confinados nos QWRs
gera um efeito de muitos corpos que, por sua vez, provoca um decréscimo dos niveis de
energia dos estados eletronicos dos QWRs. Este redshift na energia diminui a altura da
barreira de potencial, favorecendo o tunelamento dos portadores confinados, resultando
na diminuicdo da intensidade da PL observada. Também foi encontrado que os
parametros que permitiram simular a variagdo da intensidade da PL estdo na regido dos
valores encontrados na literatura e mostraram uma forte correlagdo com a morfologia
das amostras.

Medidas de fotoluminescéncia resolvida espacialmente em um pogo quantico de
InGaAs/InP orientado 2° fora da direcdo [001] revelaram que o perfil assimétrico da
distribui¢do de portadores ¢ composto por dois tipos de processos de recombinagdo. Foi
verificado que no centro da distribuicio a recombinagdo dos portadores ¢€
predominantemente radiativa, enquanto que na regido assimétrica a recombinacdo ¢
governada pelo processo de recombinagdo Auger, o qual ¢ intensificado pelas

caracteristicas fractais das interfaces.
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Perspectivas de Trabalhos Futuros

e Estudar o efeito da variagdo da temperatura na dindmica dos portadores confinados
em fios quanticos.

e Estudar o efeito da polarizagdo da luz incidente nos processos de captura de
portadores pelos fios quanticos.

e Investigar a possibilidade da existéncia da difusdo andmala em super-redes de

InGaAs/GaAs crescidos na direcao [311]A e [311]B.

- Efeito da contribui¢do da rugosidade interfacial no processo de difusao.

- Efeito da maximizagao da difusdo anomala devido a repeticao das interfaces.



Apéndice A

Tabela A1 - Parametros importantes para o InP e para o Ing 53Gag47As

Material InP Ing 53Gag 47As
*Energia de gap Eg (eV) 1,4205 0,79

*Massa do elétron (mg) 0,077 0,041
*Massa do buraco (my) 0,5 0,47
**Constante Dielétrica (g,) | 12,61

**Constante Dielétrica (g,) | 9,61

** Fonons LO (cm™) 345 268
**Ednons TO (cm™) 304 287

*10 K, **300 K [Sze, 1981; Singh, 1993; Worlock et. al., 1991]
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