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Resumo

Neste trabalho a dinamica e o transporte lateral de portadores em pogos quanticos
assimétricos (asymmetric quantum wells — AQWs), dopados tipo-p e tipo-n, € um pogo
quantico nao-dopado de InGaAs/GaAs foram investigados usando a técnica de
fotoluminescéncia resolvidas espectralmente e espacialmente. Pontos quanticos auto-
organizados (self assembly quantum dots — SAQDs), dopados e nao-dopados, de
InAs/GaAs também foram investigados. Solugdes de um sistema de equacdes de taxa
acopladas foram utilizadas para simular os resultados de fotoluminescéncia em fungdo da
densidade de excitacdo, e com isso descrever a dindmica de portadores em todas as
heteroestruturas estudadas. O tempo de vida dos portadores obtidos da simulagdo foi
usado para calcular o comprimento de difusdo no AQW. Os dados de fotoluminescéncia
obtidos das amostras de SAQDs evidenciaram que o mecanismo de transferéncia de
energia entre pontos quanticos ¢ assistido por emissdo espontanea amplificada. Além do
mais, foi também verificado que a emissdo espontdnea amplificada ¢ menos eficiente nas

amostras de pontos quanticos dopados que na nao-dopada.



Abstract

In this work the dynamics and the lateral transport of carriers in p-type and n-type
doped asymmetric quantum wells (AQW) and undoped InGaAs/GaAs quantum wells were
investigated using the spatially and spectrally resolved photoluminescence techniques.
Doped and undoped InAs/GaAs self-assembled quantum dots (SAQDs) were also
investigated. Solution of a system comprising coupled rate equations was used as a model
picture to simulate the photoluminescence data as a function of the excitation density, from
which the carrier dynamics could be explained for all studied samples. The carrier life time
provided by the simulation was used to calculate the carrier diffusion length in AQW. The
photoluminescence data obtained from the SAQDs samples evidenced that the energy
transfer mechanism among quantum dots is assisted by amplified spontaneous emission.
Further, it was observed that the amplified spontaneous emission mechanism is less

effective in the doped than in the undoped quantum dots.



Indice

Lista de figuras 9
Lista de tabelas 13
Lista de simbolos e acrénimos 14
Capitulo 1: Introducéo 15
Capitulo 2: Aspectos Teoricos 19
2.1 FOtOIUMINESCENCIA. . ..ottt 19
2.2 Dependéncia da intensidade de luminescéncia com a intensidade de
CXCIEACAO . ..o e eeuerrieeeeitteeeeeete e eeett e e e e ettt e e e e eeaaeeeeeeareeeeeeaaeeeeeeaaeeeeeeaseeeeeenneeas 22
2.3 Pogos quanticos assimétricoS (AQW).....c.eevvieriiieiieniierieeieeeie e 24
2.4 PONtOS QUANTICOS. ..ccuvvieieiieeiieeeieeeeieeeeieeeeveeesveeesereeeareeesaeeeseeessseeessseeas 30
2.4.1 Técnicas de Fabricagcdo de Pontos Quanticos..........ccc.ceevvveeeuveeennenn. 32
2.4.1a Pontos quanticos em matriz Vitrea...........cceeveeeeeenvenieenneenne 34
2.4.1b Técnicas litoZraficas.........cceevvieriieriieeieeiierie e 35
2.4.1c Pontos quanticos auto-organizados...........cceeeerveenieerveenneenne 38
2.4.2 Caracteristicas Espectroscopicas de SAQDS.........cccceevveerieecieennnnns 40
2.4.3 Pontos quanticos com dopagem modulada............ccccoeceeeiieniienenne. 42
2.4.4 Modelamento de sistemas de pontos qUANLICOS........cceeeeveerreerereennnen. 43
2.5 Epitaxia por feixe molecular...........occeviieiiiiiiiiiiiiee e 44
2.6 Transferéncia de energia em semicondutores..........ccccveeeveereeecieenieenieennnenn 47
2.6.1 Difusao de portadores.........ccueeueerieeiiienieeieeee e 47
2.6.2 Tunelamento de portadores em Pontos Quanticos.............cceeeennee. 49
2.6.3 Emissdo espontanea amplificada na Transferéncia de Energia
entre Pontos QUANTICOS.......cueieiuiiiecuiieeiieeeiee ettt eaee e 50
Capitulo 3: Técnicas Experimentais e Amostras 52
B L MISST ettt 52
3 1T MICTO-PLo e 56
3.2 Amostras utilizadas neste trabalho...........ccccecerieniiiiniiiniiiie 56
3.2.1 Amostras de POgOS qUANLICOS. ....uueerrurrererreeiieesireeeieeesreeesereeennreens 57
3.2.2 Amostras de pontos QUANTICOS. ......c..eerueerieerieeieeniieeieeneeeieeseeeeees 58

Capitulo 4: Influéncia do controle Optico no transporte lateral de
portadores em po¢os quanticos assimétricos de InGaAs/GaAs 60



A O 0] o1 161 Lo T 81

Capitulo 5: Experimentos de fotoluminescéncia em SAQDs de InAs/GaAs 82

5.1 Espectros de fotoluminescéncias em SAQDs dopados........ccccceceevueeuennee 83
5.2 Modelamento dos resultados de fotoluminescéncias em SAQDs dopados 89
5.3 Transporte lateral de energia em SAQDS.......cccoovierieviriiiniinenicnecenne 106
5.4 - CONCIUSED. ....cviviieiisie ittt 113
Capitulo 6: Concluséo Geral 114
Perspectivas de Trabalhos Futuros 116
Referéncias Bibliogréaficas 117



Lista de figuras

2.1: Representacdao dos processos de absor¢ao, termalizagao e recombinacao
radiativa presentes em experimentos de PL. BC representa a banda de
conducao e BV representa a banda de valéncia...........cccoeevveeiviieiciieciiieeieee,

2.2: Diagrama de bandas mostrando o efeito da aplicacdo de uma excitagao
Optica. Na imagem da esquerda vemos a estrutura de bandas na auséncia de
ilumina¢do e na figura da direita a mesma estrutura de bandas sofrendo
influencia da atuagao de eXCItAGA0......cccuuieicuireeirieeeiiie et

2.3: Formas de obtenc¢do de pontos quanticos (a) CdS em matriz de vidro. (b)
Litografia a partir de um pogo quantico. (c) Crescimento auto-
OTEANIZAAO. ...ttt ettt ettt ettt e et e steeste e aeeesbeeseesabeeseesnseeseesnseenseans

2.4: Raio dos pontos quanticos de CdS e CuCl, crescidos em matriz vitrea, em
fungdo da raiz cubica do tempo de tratamento térmico. E verificada uma
dependéncia linear com ¢' e a inclinagio é dada pela temperatura a que a
amostra ¢ submetida [EKimov ef al. — 1985]......ccuvviiiiiiiiieeeeeeeeee e

2.5: Natureza dos estados eletronicos para um material volumétrico, pogo
quantico e ponto quantico. Acima: Morfologia esquematica. Meio: Estados
quantizados. Abaixo: Densidade de estados [Bimberg et al. — 1999]..................

2.6: Modos de deposicdo hetorepitaxias mostrando suas possibilidades de
evolucdao com a deposi¢ao do material. O modo SK representa um meio termo
entre 0S MOdoS FVAM € VW .....ooiiiiiiiie et

2.7: Espectros de fotoluminescéncia com diferentes intensidades de excitacao
revelando trés estados em um ponto quanticos de InGaAs/GaAs [Bayer et al. —

2.8: Esquema da técnica de Epitaxia por feixe molécular

3.1: Esquema experimental para obteng@o do espectro de MSST.........c..cccc...ee.

3.2: Perfil espacial unidimensional da imagem de micro-luminescéncia de um
poco quantico. A linha sdlida representa o perfil da fotoluminescéncia, A sua
largura total a meia altura. A linha tracejada representa o perfil espacial do
1aSET INCIACNLE. ...c...eviiiiiiiieitciict ettt

3.3: Esquema mostrando a morfologia das amostras de pocos quanticos............

20

29

33

34

36

39

41

46

54



3.4: Esquema mostrando a morfologia das amostras de pontos
QUANIEICOS. 1.ttt euveenereesteeetteeteeesreeteeseseeseessseessaessseenseessseenseeasseesseeasseenseessseeseessseenses

4.1: Dependéncia da largura da distribui¢do lateral de portadores (A) em
funcdo da densidade de excitagdo (/) de pogos quanticos de InGaAs, nao
dopado (estrelas), dopado tipo-n (circulos abertos) e dopado tipo-p (circulos
fechados). As linhas tracejadas sdo guias para os olhos. A inser¢do mostra a
defini¢do de A e o perfil espacial da distribui¢do de portadores (que é oc )"
para 0 pogo quantico NA0 AOPAO.......cevvireriieeriieeiee ettt

4.2: Largura espacial da fotoluminescéncia como funcao da largura do spot do
laser para de pocos quanticos de InGaAs, ndo dopado (estrelas), dopado tipo-n
(circulos abertos) e dopado tipo-p (circulos fechados). A reta com inclinacao
1 foi introduzida para comparagdo e as linhas tracejadas sdo guias para os

4.3: Espectro de PL para das amostras (a)nao dopada (b) dopada tipo-n (c)
dopada tipo-p para diferentes densidades de excitacdo que variaram no
intervalo 0,02kW/cm” a 400 kW/cm? (de baixo para cima). Os espectros foram
obtidos a temperatura de 77K ..........ccoieriiiiiiiiieiieeee e

4.4: Dependéncia com a densidade de excitacdo de: (a) fotoluminescéncia
espacialmente integrada para as amostras de AQW tipo-n (circulos abertos) e
tipo-p (circulos fechados). Os simbolos s3o dados experimentais as linhas sao
resultados simulados usando a Equacdes 4.2, 4.3 ¢ 4.7. (b) Densidade de
portadores calculada (lado esquerdo do grafico) e tempo de vida dos
portadores (lado direito do gréafico) pra as amostras de AQW tipo-n (linhas
pontilhadas) e tipo-p (linhas tracejadas)...........cceveeeiiieiiiniiiinieeieeeee e

4.5 Dependéncia do Comprimento de difusdo de portadores (L) em fun¢do da
densidade de excitacdo (/) de pogos quanticos de InGaAs, dopados tipo-n
(circulos abertos) e tipo-p (circulos fechados). As linhas linhas pontilhadas

(tipo-n) e tracejadas (tipo-p) foram obtidas usando L=+/Dz, com D = 80

4.6: No lado direito do painel ¢ apresentado a raiz da raiz quadrada do perfil
espacial da fotoluminescéncia (IPL)” ? a0 longo da linha que cruza o centro do
spot de excitacdo para as amostras (a) ndo dopada, dopadas (b) tipo-p e (c)
tipo-n. Do lado esquerdo do painel ¢ apresentado a dependéncia espacial do
deslocamento de energia observado ao longo da linha que cruza o centro do
SPOL A€ EXCITACAO. ... veeeerieeirieeiireeeieeeeitteeeteeesteeesseeessseeesseessseesseeessseaessseeensseenns

10

59

64

67

72

73



4.7: Perfil espacial da raiz quadrada da intensidade de fotoluminescéncia. Para
comparagao o perfil espacial do spot do laser também ¢é mostrado......................

5.1: Espectros de PL das amostras de SAQDs com diferentes dopagens obtido
com densidade de excitacgio de 60 kW/cm® a temperatura de

5.2: Espectros de PL das amostras de pontos quanticos (a) ndo-dopado e
dopados (b) tipo-p e (c) tipo-n obtidos em diferentes densidades de excitagao,
variando de 0,1 a 60 kW/cm?. E 1. B> e Es indicam, respectivamente, as energias
de transi¢des do estado fundamental, do primeiro e segundo estados excitados
do SAQD. WL e GaAs indicam as transi¢des eletronicas da wetting layer e da
DAITEITA A€ GAAS. .. .eeeieiiieiieieee ettt ettt et st

5.3: Espectros de PL das amostras dopadas e obtidas com densidade de
exciotagio de 9 kW/cm®. As linhas solidas representam o melhor ajuste dos
dados experimentais (circulos abertos) utilizando-se curvas gaussianas. As
linhas tracejadas representam as emissoes dos diferentes sub-niveis dos pontos
QUATITICOS. ¢+t euttenteeeuteeetteete e tte et e sate e bt e s it e eabeesabeenbeesaeeenseesnteenseesnseenseesnseeseesnseenses

5.4: Dependéncia da intensidade de PL integrada em funcdo da densidade de
excitagdo das amostras pontos quanticos dopados em escala log-log (obtidos a
partir dos ajustes dos espectros de PL). As linhas sélidas sdo o resultado da
simula¢do usando as equacdes de taxa. Os simbolos m, e ¢ A representam
respectivamente o primeiro, segundo e terceiro sub-nivel dos SAQD:s. .............

5.5: (a) Espectros de PL das amostras nao-dopadas e obtido com densidade de
exciotagdo de 9 kW/em®. As linhas sélidas representam o melhor ajuste dos
dados experimentais (circulos abertos) utilizando-se curvas gaussianas. As
linhas tracejadas representam as emissdes dos diferentes sub-niveis dos pontos
quanticos. (b) Dependéncia da intensidade de PL integrada em fungao da
densidade de excitagdo da amostra de pontos quanticos ndo-dopados em escala
log-log (obtidos a partir dos ajustes dos espectros de PL). As linhas sélidas sao
resultados da simulacdo usando as equagdes de taxa. Os simbolos m, e ¢ A
representam respectivamente o primeiro, segundo e terceiro sub-nivel dos

11

78

84

88

92

92



5.6: Esquema de niveis usados para descrever a dindmica da relaxacdo de
portadores no sistema SAQDs. Sao cinco os niveis: bulk, wetting layer (WL),
Ei, E; e E3, com suas respectivas coeficientes de taxas de relaxacdo: y,,

(transferéncia da barreira para a wetting layer), y,, ( transferéncia da barreira
para os SAQDs),y,,, (transferéncia da wetting layer para os SAQDs), 73,
(transferéncia do terceiro estado dos SAQDs para o segundo)
e 751 (transferéncia do segundo estado dos SAQDs para o primeiro). By e B,
sdo os coeficientes de recombinacdo radiativa para a barreira e wetting layer
respectivamente. Os tempos de vida dos sub-niveis sdo representados por 7y,

Ty € T3 TESPECIVAMENLE. .....cuiviiiiiiiiiieiieiieieeec e

5.7: Tempo de vida efetivo (ref =1/yy )em fungdo da densidade de excitagao,

para os pontos quanticos nao-dopados (linha sélida), dopados tipo-p (linha

tracejada) e tipo-n (linha pontilhada) com dopagem de 1,0x 10™® cm™..............

5.8: Dependéncia espectral de A (simbolos) e espectros de PL obtidos com
densidade de excitacdo de 60 kW/cm” para as amostras de pontos quanticos (a)
nao-dopados e dopados (b) tipo-p e (¢) tipo-n com dopagem de 1,0x 10"® em™.
As amostras dopadas tipo-p e tipo-n com 0,5x 10" cm? apresentaram

comportamentos semMelhantes............ccocieiiiiiiiiiiiiii s

5.9: Dependéncia da largura A com a densidade de excitagdo, para as amostras
ndo-dopada e dopada tipo-p e tipo-n, com dopagem de 1,0x10'®. As linhas

sd0 guias para os olhos. As amostras dopadas tipo-p e tipo-n com 0,5x10'®
cm™ apresentaram comportamentos semelhantes............cccceeveeniiiiiiiniienenen.

5.10: Largura espacial da fotoluminescéncia (A) em funcdo do didmetro do
spot do laser de excitagdo. As amostras dopadas possuem dopagem de

1,0x10'® cm™. Para cada ponto, a poténcia de excitagdo do laser foi
cuidadosamente ajustada com o objetivo de manter a densidade de excitagdo
constante em torno de 0,6 kW/cm®. A reta, com inclinagio, igual a 1,0 foi
introduzida para comparagdo. As linhas pontilhadas sdo guias para os olhos.

As amostras dopadas tipo-p e tipo-n com 0,5x10'® cm™ apresentaram
comportamentos SEMEIhantes............coeceeviiiiiiiiiiiiieece e

12

95

104

110

111



Lista de tabelas

3.1: Caracteristicas das amostras de pogos quanticos utilizadas neste
TrADATIO. ... e 57

3.2: Caracteristicas das amostras de pontos quanticos utilizadas neste trabalho. 58

5.1: Valores dos parametros do sistema de equagdes de taxa acopladas
utilizados em nossa SIMUIAGAO. ...........coviuiiiiiiiiiiiie e 104

13



Lista de simbolos e acronimos

AQW
SAQD
PL
u-PL

MSST

ASE

Largura medida na meia altura do perfil do laser

Largura medida na meia altura do perfil da
luminescéncia

Densidade de elétrons
Densidade de buracos

Poco quéntico assimétrico
Ponto quantico auto-organizado
Fotoluminescéncia
Micro-fotoluminescéncia

Varredura superficial da imagem da micro-
fotoluminescéncia

Tempo de vida

Emissdo espontidnea amplificada

Coeficiente da taxa de relaxacao

Coeficiente da taxa de recombinagao radiativa

Taxa de geracao de portadores
Fator de ocupagao do nivel

Coeficiente de difusao

14



CAPITULO 1

Introducao

Na fisica de Semicondutores a escala do nandmetro foi atingida em uma época na
qual as palavras nanociéncia e nanotecnologia se tornaram largamente utilizadas, entrando
efetivamente no vocabulario dos meios de comunicacdo. Nos dias de hoje, governos de
todo o mundo falam em iniciativas nacionais de nanotecnologia. Sdo destinados
significativos or¢amentos para pesquisas que t€ém como objetivo o desenvolvimento de
processos € de novas tecnologias na area. Pode-se assim dizer que vivemos na era da
nanotecnologia. A Fisica de Semicondutores desempenha importante papel nesse contexto,
visto ser ela uma das areas que mais recebem incentivos nesse campo de pesquisa.
Atualmente os materiais semicondutores sdo usados nas mais diversas aplicagdes
tecnologicas, entre as principais podemos citar os varios tipos de dispositivos eletronicos
(Transistors, Tiristores, JFET, MOSFET, etc) e optoeletronicos (laser de semicondutores,
LEDs, fotomultiplicadoras, CCDs, etc). Para o desenvolvimento e construcdo destes

dispositivos sdo necessarios profundos conhecimentos dos principios fisicos envolvidos na
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geracdo e troca de energia e/ou de portadores nas diferentes partes das estruturas que
compdem cada dispositivo.

A eficiéncia de dispositivos optoeletronicos baseados em heteroestruturas
semicondutoras bidimensionais estd intimamente ligada a presenga de um gas de
portadores com alta mobilidade (do inglés two dimensional carrier gas — 2DCG), o qual
pode ser conseguido utilizando-se pogos quanticos com dopagem em uma Unica barreira,
usualmente referido como pogos quanticos assimétricos (do inglés Asymmetric Quantum
Wells — AQWs). Além da importincia de tais sistemas nas diversas aplicagdes
tecnologicas, os pogos quanticos assimétricos, com dopagem tipo-p e tipo-n, prestam-se
também ao estudo de aspectos basicos relativos as propriedades do gas de elétrons ou de
buracos bidimensional (2DEG ou 2DHG). Uma importante caracteristica dos AQWs ¢ que
neles pode-se variar a densidade do gas de portadores desde seu valor méximo, na auséncia
de bombeio Optico, até zero, sob forte excitagdo optica [Cardoso et al. — 1996].

O recente progresso na compreensdao de fendmenos universais em pontos quanticos
auto-organizados (do inglés Self Assembly Quantum Dots — SAQDs) resultou na formagao
de pontos quanticos com excelentes propriedades fisicas, o que por sua vez possibilitou o
surgimento de diferentes dispositivos [Pan et al. — 1996, Bimberg e Ledentsov — 2003].
Lasers de pontos quanticos representam hoje a mais recente aplicagdo do conceito de
quantizacdo de tamanho para lasers semicondutores. Dingle e Henry propuseram em 1976
[Dingle ¢ Henry — 1976] que a forte modificagdo na densidade de estados devido a
quantizacdo de tamanho traria vantagens na confec¢do de lasers semicondutores, pois esta
quantizacdo permite a supressdo dos estados de mais altas energias. Estes estados sao
responsaveis pela degradacdo do desempenho do dispositivo a temperaturas altas, uma vez

que os portadores efetivamente ocupam os estados de mais altas energias com aumento de
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temperatura, reduzindo assim a populagao de portadores nos estados proximos a borda da
banda, os quais sdo responsaveis pela geragdao da luz laser. Desta forma, espera-se que os
SAQDs, com seu confinamento 0D, apresentem caracteristicas ainda mais vantajosas do
que os pocos quanticos. Assim, com o objetivo de desenvolver lasers de SAQDs a
temperatura ambiente, pontos quanticos com dopagem moduladas do tipo-p tém sido
usados [Chao ef al. — 2006]. A razdo inicial para a introducdo de dopantes do tipo-p, em
vez de dopantes do tipo-n, ¢é a expectativa de reduzir os efeitos da excitacdo térmica sobre
os portadores os quais podem ser excitados para fora dos pontos quanticos responsaveis
pela luz laser. Contudo, resultados experimentais tém mostrado que a redugdo da
recombinagdo radiativa é a responsavel pela inesperada dependéncia da corrente de
threshold com a temperatura, causada pela redistribuicdo térmica de portadores do
ensemble de SAQDs em situagdo de nao-equilibrio para a de equilibrio térmico [Asada et
al. — 1986]. Outro aspecto muito importante para a performance de dispositivos baseados
em SAQDs ¢ a transferéncia de energia e/ou de portadores entre os diferentes pontos
quanticos que compdem o dispositivo. Os mecanismos que governam essa transferéncia
podem ir desde o tunelamento dos portadores [Heitz et al. — 1998], processos do tipo
Forster [Forster — 1948], reciclagem de fotons [Todaro et al. — 2005], emissdo espontanea
amplificada [de Sales et al. — 2003a], etc.

A difusdo de portadores minoritarios em heteroestruturas dopadas ¢ um dos pontos
chave para definir as caracteristicas dos mais variados dispositivos. Contudo, a despeito do
grande volume de trabalhos sobre os sistemas de AQWs e SAQDs existem relativamente
poucos estudos sistematicos considerando o transporte lateral de portadores e/ou energia
nesses sistemas [Sakai e Morais — 2001, de Sales et al. — 2003b]. O transporte lateral de

energia em estruturas de pontos quanticos parece ser fundamentalmente diferente do
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transporte lateral de energia em sistemas de pocos quanticos [da Cunha et al. — 2007a]. A
principal diferenca tem relagdo com a liberdade lateral do portador em estruturas de pogos
quanticos, em contraste com o confinamento imposto ao portador nas estruturas de pontos
quanticos. Assim, neste trabalho investigamos a dindmica e o transporte lateral em
heteroestruturas de pogos e pontos quanticos, ndo-dopados e dopados: tipo-p e tipo-n. Para
isso foi empregado, além das medidas de fotoluminescéncia espectralmente e
espacialmente resolvidas, um modelo de equagdes de taxa acopladas, o qual descreve a
densidade de portadores nos diferentes reservatorios.

Esta tese esta assim organizada: No Capitulo 2 ¢ apresentada uma introdugdo aos
semicondutores nano-estruturados, pontos € pogos quanticos e um apanhado dos principais
conceitos referentes a este trabalho. A descricdo das técnicas experimentais utilizadas para
o desenvolvimento do trabalho e os detalhes das amostras investigadas sdo apresentados no
Capitulo 3. Expomos no Capitulo 4 os resultados e discussdes relativos as amostras de
pogos quanticos dopados e ndo-dopados. Os resultados obtidos para as amostras de pontos
quanticos sao apresentados no Capitulo 5 e finalmente no Capitulo 6 apresentamos nossas

conclusdes e perspectivas de futuros trabalhos.
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CAPITULO 2

Aspectos Tedricos

2.1 — Fotoluminescéncia

A medida de fotoluminescéncia (do inglés photoluminescense — PL) é uma
ferramenta bdsica que permite a investigacdo dos niveis discretos em heteroestruturas
semicondutoras tais como pogos, fios e pontos quanticos. Por essa razdo essa técnica ¢ o
primeiro passo na sua investigacdo. A idéia principal do experimento de PL ¢ a obtencao
de uma resposta ante um bombeio Optico estabelecido por uma fonte de excitagdo
monocromatica, como um laser, o qual fornece, ao semicondutor, fotons com energia
maior do que o gap do material, possibilitando assim a geracdo de pares elétron-buraco.
Mecanismos de relaxacdo entram em acdo e levam o elétron para o fundo da banda de
conducdo e, de maneira similar, o buraco para o topo da banda de valéncia. Posteriormente

o par ¢ aniquilado produzindo um fo6ton de menor energia. Na Figura 2.1 vemos a
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incidéncia de um f6ton, com energia Av,, ., em um semicondutor tipo bulk e a emissdo de

exc
um féton com energia /4 v, em resposta a excitacao.

BC

h ho

e r

BV

Figura 2.1: Representacdo dos processos de absorcdo, termalizacdo e recombinacao
radiativa presentes em experimentos de PL. BC representa a banda de condugdo e BV
representa a banda de valéncia.

O processo de relaxacdo envolve a transi¢do eletronica de um estado inicial |l> para um
estado final | f >, com energia &;>¢&,, com emissdo de fotons com energia dada pela
diferenca entre os dois estados &; —&,. A transi¢do radiativa ocorre em uma escala de

tempo (rr) que ¢ inversamente proporcional a probabilidade das transigdes Opticas (P),

dada pela equacao:

P:2_ﬂ‘<i

- I:I(v)(f>‘25(gi—gf irhv) 2.1

Esta equagdo ¢ conhecida como regra de ouro de Fermi [Sakurai — 1967] e H (V)

representa a Hamiltoniana que descreve a perturbacdo sofrida pelo sistema.
Uma vez que a recombinagdo radiativa se dd pela aniquilagdo de dois portadores

(elétron e buraco) ela também ¢ denominada de recombinagdo bimolecular. Em
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semicondutores intrinsecos, nos quais as densidades de elétrons e buracos sao iguais (p =

n), a taxa de recombinacao radiativa pode ser escrita da forma:

R, = Bn? (2.2)

Na qual B ¢ o coeficiente de recombinagdo bimolecular. De acordo com Roosbroeck-
Shockley [Roosbroeck e Shockley — 1954] a taxa da recombinacdo radiativa, R,, ¢ dada

por:

r 2 h

C

3
R zg—ﬁ(gj Ianzxze’xdx (2.3)
0

sendo X =hc/AKT , K a constante de Boltzmann, 7 a temperatura absoluta, o o
coeficiente de absor¢do e n o indice de refragao.

Uma medida convencional de PL. de uma determinada amostra pode conter emissdes
relativas a impurezas, defeitos, flutuagcdes de interface entre outros. Essas emissdes sao
diferentes da emissao 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 parametros como temperatura da amostra,
intensidade da excitacdo (bombeio), energia da fonte de excitagdo, etc. Como exemplo de
outros modos de excitacdo tem-se: a eletroluminescéncia, na qual elétrons e buracos sao
injetados eletricamente na amostra [Anders et al. — 2003]; a catodoluminescéncia, na qual
para a excitacdo um feixe de elétrons ¢ usado, neste processo o bombardeio de elétrons cria

pares elétron—buraco que se recombinam radiativamente [Tang et al. — 1998].
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2.2 — Dependéncia da intensidade de luminescéncia com a intensidade de

excitagao

No regime estacionario, ou sob excitacdo continua, e desprezando-se a difusdo
convencional, a taxa de geragdo de portadores (G) tende a se igualar a taxa total de
recombinac¢do de portadores (R). Para que ocorra a emissdo de um foton proveniente da
aniquilacdo de um elétron com um buraco os dois portadores tém de se encontrar. Assim,
para um plasma ambipolar, no qual a densidade de buracos ¢ igual a densidade de elétrons,
¢ razoavel supor que na situacdo de equilibrio entre geracdo e recombinagdo a contribui¢ao
desta ultima depende da taxa de recombinagao radiativa que, como vimos na Equagao 2.2,
¢ proporcional a n° enquanto a da taxa de recombinacio ndo-radiativa depende apenas de

n, assim:

G = An + Bn* (2.4)

na qual 4 e B representam os coeficientes de recombinacdo ndo-radiativa e radiativa,
respectivamente. Considerando que a taxa de recombinagdo ¢ proporcional a intensidade
de excitacdo (/) e a intensidade de fotoluminescéncia (/p;) a0 quadrado da concentracio de

portadores (n°), conclui-se que:

I=B1p +AT5} (2.5)

O Primeiro termo da parte direita da equacdo estd relacionado com a recombinagdo

radiativa (que resultaria em uma inclinag¢do igual a 1 em um grafico log Ip; x log I) e o
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segundo termo a recombina¢ao nao radiativa (que resultaria em uma inclinacao igual a 2
em um grafico log Ip; x log I)

Em experimentos de fotoluminescéncia realizados sob regime de alta intensidade de
excitagdo os portadores sdo fotogerados sob a regido delimitada pela area de incidéncia do
laser na superficie da amostra (spof). Conseqiientemente, a distribuicdo espacial dos
portadores depende tanto dos processos difusivos bem como do perfil espacial do feixe de
excita¢dao. Deste modo, hd uma mudanga no modo de tratar os portadores gerados por um
feixe de spot com perfil gaussiano [Cingolani et al. — 1990 ], pois no centro do feixe, onde
a intensidade de excitacdo ¢ mais alta, existe uma alta densidade de portadores,
encontramos um plasma de elétrons e buracos. Nas extremidades do feixe, onde a
intensidade de excitacdo ¢ menor e, portanto baixas densidades de portadores, os pares

elétron-buraco podem ser tratados como éxcitons.
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2.3 - Pocos quanticos assimétricos (AQW)

O avanco das técnicas de crescimento epitaxial de materiais semicondutores tornou
possivel a obtencao de camadas cristalinas de alto grau de pureza e com controle de
crescimento a nivel atdmico, préximo ao limite quantico onde as dimensdes sdo da ordem
do comprimento de onda do elétron no semicondutor. A forma mais simples de estrutura
quantica € o po¢o quantico retangular de barreira finita, onde o elétron fica confinado por
barreiras simétricas de potencial. E o caso de uma camada ultrafina de um material A
“ensanduichado” entre duas camadas de um material B, onde a energia do gap do material
A ¢ menor do que a do material B. Neste caso foram consideradas que as interfaces AB e
BA sdo abruptas. Note que neste caso ¢ formado um pogo quantico simétrico.

Um pogo quantico assimétrico € um tipo particular de pogo quantico, desenvolvido
para contornar a limitagdo da mobilidade dos portadores em alguns dispositivos
eletronicos. Quando se dopa uma unica barreira, obtém-se o que ¢ chamado de pogo
quantico assimétrico (AQW). No caso de estruturas de pogos quanticos a inclusdo de
dopantes em uma unica barreira leva ao aumento da mobilidade de portadores na regiao
ativa. Foi reportado que a mobilidade de portadores nessas heteroestruturas ¢ cerca de dez
vezes maior que no material bulk ou em heteroestruturas uniformemente dopadas [Dingle
et al — 1978]. Dentre as vantagens desse tipo de heteroestrutura sobre os pogos quanticos
simetricamente dopados, duas podem ser destacadas: possibilidade de manter as impurezas
a uma distdncia maior da interface, reduzindo assim os processos de espalhamento, ¢ a
vantagem de que ao se dopar apenas uma interface, escolhe-se para tanto a mais distante da

superficie externa evitando assim a difusdo dos atomos dopantes em dire¢do a regido ativa.
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Os AQWs apresentam propriedades eletronicas fortemente afetadas pela luz,
mesmo sob baixa intensidade de iluminagdo podem apresentar fotocondutividade
transiente ou permanente [Dias — 1990]. O sistema responde fortemente a aplicacdo de
campo elétrico e magnético, alterando significativamente a ocupag¢do das sub-bandas
eletronicas na presencga e auséncia de bombeio optico [Shields et al. — 1995, Qu e Morais —
1998]. Esse sistema ¢ utilizado para estudo de efeitos de muitos corpos tais como a
renormalizagdo do gap e a sua dependéncia com a densidade de portadores bidimensionais.
Os AQWs apresentam ainda a possibilidade de variagdo da densidade do plasma
bidimensional continuamente, desde zero ao seu valor maximo quer seja por controle
optico [Chaves et al. — 1986] ou elétrico [Delalande et al. — 1987], o que introduz uma
flexibilidade operacional extremamente importante para o projeto ¢ a confecgdo de
dispositivos eletronicos e optoeletronicos.

O controle 6ptico do 2DEG em AQWs pode ser observado através de medidas de
fotoluminescéncia, as quais indicam um deslocamento para o azul (blue shift) da ordem de
alguns meV na energia de recombinagdo a medida em que a intensidade de iluminagao
aumenta. Esse fendmeno foi primeiramente observado em AQWs de GaAs/AlGaAs por
Chaves e colaboradores [Chaves et al. — 1986], que propuseram um modelo para explica-
lo. Esse modelo tem sido usado com sucesso para explicar o controle optico do gas de
portadores do plasma bidimensional.

O controle optico do gas de portadores ocorre se 0 pogo quantico assimétrico for
iluminado com fotons de energia superior a descontinuidade da banda do material. Para
compreensdo desse fendmeno ¢ necessario focalizar a atencdo no par elétron-buraco
gerado por fotons absorvidos no espagador (que € a barreira). Os portadores de carga

fotogerados sdo separados espacialmente em virtude do campo elétrico da estrutura.
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Inicialmente, em uma estrutura tipo-n os elétrons afastam-se em dire¢do aos doadores
ionizados, enquanto os buracos fotogerados deslocam-se em dire¢do ao poco e 1a se
recombinam com os elétrons do gas bidimensional. Devido a diferenga de energia entre o
nivel de Fermi dentro do pogo e fora dele (estado metaestavel), os elétrons presentes na
segunda regido procuram retornar a segunda, via tunelamento, através da barreira. Para
uma determinada intensidade 6ptica de bombeio (G), o estado estaciondrio € atingido, e
uma densidade do gas 2DEG (;) inferior ao valor da densidade correspondente a situacao
sem iluminagdo ( N!) é obtida.

A modelagem matematica desse estado estaciondrio leva em conta a taxa de criagdo
dos portadores de carga, a taxa de recombinagdo dos portadores na regido ativa e a taxa de
tunelamento dos elétrons através da barreira. As combinagdes dessas taxas influenciam o
valor de equilibrio do 2DEG (/) e o valor da densidade do gés de buracos (%) presentes no
poco. O valor de N; é reduzido pela recombinagdo de elétrons com buracos e elevado pelo

retorno de elétrons ao poco por meio de tunelamento. Assim a taxa de variagdo da

dN
densidade do 2DEG ( % ) ¢ expressa por:
dZ s e C'(N? = N, Jexpl-D, /N, )-C"N (2.6)

onde C' ¢ C"sdo constantes.
O primeiro termo descreve a taxa de tunelamento, a qual ¢ proporcional a

concentracdo de elétrons fora do equilibrio (N Y-N S) ¢ a probabilidade de transmissdo de
um elétron através de uma barreira aproximadamente triangular, que ¢ dada por
exp(— D,\/N, ) O pardmetro D, relaciona-se a parametros que descrevem a barreira como

altura, nivel de dopagem e largura do espagador [Cardoso et al. — 1999]. O segundo termo
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expressa a taxa de recombinacdo (ou aniquilagdo) de pares elétrons-buraco (N /). Ao ser

estabelecido o estado estaciondrio, a densidade do 2DEG atinge um valor fixo, de modo

.. dN, .
que sua taxa de variag@o torna-se nula 7 =0 |. Entao teremos:

Nh=(N° =N, Jexpl- D, /N, ) 2.7)

O valor da densidade do gas de buracos (/) ¢ aumentado pela agdo do laser no espacador e
reduzido pela recombinagdo na regido do poco. Assim, sua taxa de variagdo ¢ expressa

COmo.:

dh
— o G-—N_h
i s (2.8)

onde o primeiro termo expressa a contribuicdo da geracdo por laser, o qual depende

diretamente da intensidade de excitacdo Optica. Ao ser estabelecido o estado estacionario

- . . dh N
tem-se que a taxa de variacdo da densidade de buracos ¢ nula [7 = Oj . Teremos entdo:
t

S

G=N.h (2.9)

Das equagoes 2.7 e 2.9 teremos:

G=C(N' =N, Jexpl- D,/N, ) (2.10)

o qual relaciona a intensidade de excitagdo Optica e a densidade do 2DEG no estado
estacionario. A constante de proporcionalidade C esta relacionada com a freqiiéncia de

tentativas de tunelamento.
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O decréscimo da densidade do gés de elétrons bidimensional (N, ) com o aumento

da intensidade de excitacdo Optica (G) muda a curvatura da banda e ocasiona a
renormalizagdo do gap. Dessa maneira, os niveis de energia dos elétrons e os niveis dos
buracos no pogo deslocam-se para valores mais altos de energia, de modo que a energia de
recombinagao via fotoluminescéncia ( £, ) tende a crescer.

A contribuicdo do encurvamento da banda (band bending) para o aumento da

energia de recombinacdo (blue shift) depende linearmente da densidade do 2DEG (N, ) no
estado estacionario. A renormalizacdo do gap (band gap renormalization) relaciona-se ao
valor de N, de acordo com o termo (N, )*. O valor de a depende da dimensionalidade do
sistema em questdo. Para plasmas tridimensionais obteve-se « =1/2 [Trankle et al. —

1987a], enquanto que para plasmas bidimensionais encontram-se valores de o =1/3

[Trénkle et al. — 1987b]. Para o caso da primeira sub-banda ocupada temos:

E —E™ = (AN, + BN'%), @.11)

onde E™ ¢ o valor da energia de recombinagdo associada a intensidade maxima de

excitacdo Optica (intensidade de iluminagdo que satura o controle Optico), sendo

correspondente a N, = 0. Os pardmetros 4 e B sdo os coeficientes de proporcionalidade

relacionados aos efeitos de encurvamento da banda e renormalizacio do gap,
respectivamente.

Na Figura 2.2, sdo respectivamente representadas as configuragdes das bandas de
conducdo e de valéncia, tanto na auséncia de ilumina¢do como sob excitacdo Optica. Nesse
ultimo caso, em virtude da recombinacdo dos buracos fotogerados do 2DEG, ocorre a

reducdo da densidade do 2DEG presente no pogo. Conseqiientemente, ocorre uma reducao
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do encurvamento da banda e da renormalizagdo da gap, ocasionando a alteragdo da

configura¢do de cada banda e o aumento da energia de recombinagao.
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Figura 2.2: Diagrama de bandas mostrando o efeito da aplicacdo de uma excitagdo Optica.
Na imagem da esquerda vemos a estrutura de bandas na auséncia de iluminagao e na figura
da direita a mesma estrutura de bandas sofrendo influencia da atuacao de excitagao.
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2.4 — Pontos Quanticos

O termo ponto quantico (quantum dot) se refere a uma estrutura cristalina cujas
dimensdes sdo tais que seus estados eletronicos se assemelham mais aos estados
eletronicos atdmicos do que aos da estrutura volumétrica, em outras palavras apresentam
uma densidade de estados discreta. Na escala de tamanhos dos pontos quanticos, as
dimensdes do cristal podem ser usadas para manipular suas propriedades eletronicas e
opticas. Em principio, pontos quanticos com propriedades especificas podem ser
manufaturados para aplicacdes fazendo-os muito uteis para uma variedade enorme de
aplicagcdes. A fabricagdo de dispositivos baseados em pontos quanticos semicondutores &,
ainda, muito complexa, requer controle na escala de comprimento na faixa de 1-100 nm.
Devido a avangos continuos das técnicas de fabricacdo e da microscopia a pesquisa em
pontos quanticos vem se intensificando ano a ano, envolvendo esforcos de grupos
académicos e também industriais.

Entre as estruturas obtidas em materiais semicondutores os pontos quanticos tém
atraido uma atencdo cada vez maior. Tal atencdo se deve, sobretudo, a possibilidade de
integracao desses sistemas com dispositivos micros e optoeletronicos. Atualmente, pontos
quanticos sdo investigados para uso em lasers [Klimov et al. — 2000], dispositivos para
armazenamento de informagdo e computacdo quantica [Biollati et al. — 2000]. O
confinamento eletronico nesses dispositivos ¢ obtido pelo aprisionamento dessas entidades,

feitas de um material de bandgap menor, em um filme fino cujo bandgap ¢ maior.
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Em 1939 Rocksby [Rocksby — 1932] descobriu que as cores vermelha e amarela de
alguns vidros poderiam ser relacionadas com incrustagdes microscopicas de CdSe e CdS,
nos referidos vidros. Mas apenas em 1985 essas emissOes foram relacionadas com
possiveis estados de confinamento eletronico nessas estruturas, estabelecendo pela
primeira vez os hoje conhecidos “pontos quanticos”. Desde entdo o ntimero de trabalhos
experimentais envolvendo pontos quanticos sofreu um aumento espantoso. Podemos
dividir o desenvolvimento do campo experimental de pontos quanticos semicondutores em
duas grandes areas: (a) Pontos quanticos em matriz vitrea e organica e (b) pontos quanticos
obtidos por técnicas epitaxiais. O que é comum a essas duas areas ¢ que os pontos
quanticos crescidos devem ter suas propriedades principais dominadas por confinamento
volumétrico, entdo estamos falando tipicamente de aglomerados atomicos com nimero de
atomos da ordem de 10”. Isso implica que exista um limite minimo para o tamanho dos
cristais candidatos a pontos quanticos, visto que, para um ponto quantico esférico, o
diametro minimo para a existéncia de ao menos um estado eletronico ¢ dado por [Bimberg

et al. — 1999]

D . = il

cnin m (2.12)

o termo m’. é a massa efetiva do elétron. Considerando um band offset de 0.3 eV (valor
tipico para o material GaAs/Aly4GagsAs), o diametro tem que ser superior a 4 nm. Se isso
nao for garantido, dispositivos com funcionamento a temperatura ambiente, ou proéxima da
ambiente, tornam-se invidveis, pois os efeitos térmicos serdo suficientes para esvaziar as
cargas dos pontos quanticos. Existe também um limite superior para o tamanho dos pontos
quanticos, visto que deve ser garantido que perturbagdes térmicas nao interfiram na

populacao dos niveis de energia do dispositivo. Para lasers, o limite aceitavel de populacao
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termicamente gerada ¢ de 5% (~ ¢”) entdio isso requer que A7 < %(EZQD —EP”). Nessa

inequagio E°” e EZ” sdo respectivamente as energias do primeiro e segundo niveis do

ponto quantico. Essa equacdo estabelece que para um dispositivo baseado no
comportamento de um ponto quantico de GaAs/AlGaAs o seu diametro superior ¢ de ~12
nm [Bimberg et al. — 1999], quando operando a temperatura ambiente (para um ponto
quantico de InAs/AlGaAs esse limite ¢ de ~20 nm). Esse tamanho maximo ¢ dependente
da temperatura de operacao do dispositivo, também varia muito de material para material e
¢ dependente da forma do ponto quantico e de outros parametros diferentes.

A uniformidade € outro parametro extremamente importante. Como os dispositivos
baseados em pontos quanticos contam geralmente com mais de um componente, ou seja,
existe um ensemble, a uniformidade de tamanho, forma, orientagao e alinhamento exerce
papel central no seu desempenho. Em principio, todos os pardmetros estruturais estdo
sujeitos a flutuacdes randomicas, mesmo na presenca de mecanismos de ordenagdo. O
impacto principal na flutuagao de tamanhos ¢ geralmente gaussiano. Para dispositivos cujo
funcionamento dependa do ganho integral em torno de uma desejada faixa energética, o
alargamento energético nao homogéneo deve ser tdo pequeno quanto possivel. Para pontos
quanticos de GaAs em temperatura ambiente com dispersdo tipica entre 20-30 meV e

dimensdo da ordem de 10 nm € necessaria uma dispersao de tamanho de no maximo 1nm.
2.4.1 — Técnicas de fabricacdo de Pontos Quanticos

A produgdo de pontos quanticos em matriz vitrea foi sem davida a primeira
realizacdo do confinamento quantico tridimensional. Esse tipo de ponto quantico pode ser

obtido de diversas formas, ndo existindo, realmente, uma técnica padrao para sua
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fabricacdo [Woggon — 1996]. Inicialmente a fabricagdo de pontos quanticos em matriz
vitrea encontrou sérios problemas relativos a falta de controle da forma, tamanho e
dispersao, mas esses obstaculos tém sido superados gradativamente [Ekimov et al. — 1985].

Ao final dos anos 80 se considerava a utilizagdo de um pogo quéantico como molde,
a forma mais simples de manufatura de pontos quanticos com pequena dispersao e controle
de tamanhos. A técnica empregada com este objetivo era a moldagem e gravagdo
litografica [Forchel et al. — 1988]. Foram também utilizadas técnicas correlatas como a
intersecdo seletiva de pocos quanticos [Werner et al. — 1989] e a epitaxia sobre substratos
moldados [Ishida et al. — 1998]. Diversos sdo os processos que podem levar ao
confinamento zero-dimensional de portadores. Alguns processos inclusive sdo ndo
intencionais como flutuagdes nas interfaces de pogos quanticos durante o crescimento, que
poderia levar o 2DEG a se tornar completamente localizado [Christen e Bimberg — 1990].
Entre os processos de formagdo dos pontos quanticos, intencionais, podemos destacar a

obtencdo de pontos quanticos em matriz vitrea e por técnicas epitaxiais.
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Figura 2.3: Formas de obtengdo de pontos quanticos (a) CdS em matriz de vidro. (b)
Litografia a partir de um pogo quantico. (c¢) Crescimento auto-organizado.
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2.4.1a — Pontos quanticos em matriz vitrea

Embora uma variedade muito grande de substancias seja empregada na preparacao
de nanocristais, que cobre absor¢des que vao continuamente desde o ultravioleta até o
infravermelho proximo, os pontos quanticos mais investigados em matriz vitrea sdo
aqueles oriundos dos materiais II-VI. Desses, os mais representativos sdo os nanocristais

de CdS, CdSe e também as misturas CdS,Se;.,.
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Figura 2.4: Raio dos pontos quanticos de CdS e CuCl, crescidos em matriz vitrea, em

fungdo da raiz cubica do tempo de tratamento térmico. E verificada uma dependéncia

linear com ¢'” e a inclinagdo é dada pela temperatura a que a amostra ¢ submetida

[Ekimov et al. — 1985].
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Hé uma gama muito grande de técnicas disponiveis para a preparagdo desses pontos
quanticos. Uma das mais utilizadas, pela sua simplicidade e versatilidade, ¢ o método da
fusdo, o qual requer um forno para o derretimento do silicato e conseqiiente mistura com os
elementos que formaram os pontos. Gragas ao enorme intervalo de viscosidade do vidro e
a forte dependéncia que a viscosidade possui em relagdo a temperatura, podem-se
manipular as caracteristicas relativas a concentracdo de nanoestrturas de uma maneira
muito segura. A utilizagdo de tratamentos térmicos posteriores ao crescimento podem levar
a um controle, tanto do tamanho dos pontos quanticos quanto da sua concentracdo. A
Figura 2.4 mostra a dependéncia do tamanho dos pontos quanticos em fungdo da raiz
cubica do tempo de aquecimento da amostra [Ekimov et al. — 1985]. Vemos que ¢

. A . )i
obedecida uma dependéncia linear com ¢

. A impossibilidade de injecao eletronica direta
nos pontos quanticos e a dificuldade de controle na dispersdao de tamanhos sao alguns dos

problemas fundamentais que dificultam a aplicagdo de pontos quanticos em matriz vitrea

para a confec¢do de dispositivos.

2.4.1b — Técnicas litograficas

Como citado anteriormente, em meados da década de 80, a fabricagdo de pontos
quanticos mediante o uso de pogos quanticos como molde era visto como a melhor forma
para se obter pontos quanticos. Existem, realmente, muitas vantagens nesse método que,
ainda hoje, atrai muita atencao [Forchel et al. — 1988] devido a:

(a) Pontos quanticos podem ser gerados com tamanhos e formatos arbitrarios

(respeitando os limites de resolucdo) com o uso dessa técnica.
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(b) Uma variedade muito grande de técnicas de processamento esta disponivel,
como dry etching ¢ wet etching. E continuamente sdo melhoradas.
(¢) E compativel com os modernos circuitos semicondutores integrados em muito

larga escala (VLSI — very large scale integrated).

volume poco

Figura 2.5: Natureza dos estados eletronicos para um material volumétrico, pogco quantico
e ponto quantico. Acima: Morfologia esquematica. Meio: Estados quantizados. Abaixo:
Densidade de estados [Bimberg ef al. — 1999].
As técnicas litograficas hoje empregadas incluem [Forchel et al. — 1988]:

(a) Litografia 6ptica e hologréfica.

(b) Litografia de raios-X.

(c) Litografia com feixe de elétrons e ions (EBL, FIBL),

(d) Microscopia de varredura por tunelamento (scanning tunneling microscopy —

STM).
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Uma das mais particulares caracteristicas da litografia dptica, baseada em excimer laser, €
permitir uma resolu¢do em torno de 100 nm.

A litografia por raios-X [Warren et al. — 1986] possui a vantagem de se utilizar
comprimentos de onda muito menores que a litografia Optica e por esta razdo pode ser
usada na fabricagdo de nanoestruturas. A utilizacdo de técnicas adicionais se faz necessario
visto que ndo existem, nos dias de hoje, lentes de raios-X, logo é necessaria a confecgdo de
mascaras para moldagem. A grande vantagem da litografia de raios-X € seu potencial para
produgdo de nanoestruturas em massa.

As litografias por feixe de elétrons e por feixe de ions sdo os tratamentos mais
desenvolvidos quando se trata de moldagem direta do confinamento lateral [Stern et al. —
1984]. A primeira técnica utiliza-se de um feixe de elétrons proveniente de um catodo de
alto brilho (LaBg), ou de uma fonte fria. Esse feixe ¢ focalizado na superficie da amostra
por meio de um sistema de lentes para elétrons. A distancia de trabalho, entre a tltima
lente e o substrato, deve ser pequena quando se deseja maximizar a resolugdo. Para uma
corrente de 10 pA, um diametro final de feixe de 8 nm pode ser obtido com uma voltagem
de aceleragdo em torno de 50 kV. Resolugdo com valor de 2,5 nm, ou até maior, pode ser
obtida se o sistema de deflexdo do feixe for colocado no final do sistema de lentes. O pobre
paralelismo, das estruturas, obtido quando do emprego dessa técnica ainda ¢ um dos seus
principais problemas. A litografia por feixe de ions ¢ conceitualmente muito similar a
litografia por feixe de elétrons, mas no seu caso a fonte de ions €, em geral, certa
quantidade de metal fundido. As fontes de metal podem ser elementais (Ga), ou mesmo
ligas (Au/Be/Si). O didametro minimo do feixe ¢ limitado pela dispersdo energética da fonte
de ions e pela aberragdo cromadtica das lentes. Um diametro minimo para os pontos

quanticos obtidos com a utilizagdo da técnica situa-se usualmente em torno de ~30 nm.
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2.4.1c — Pontos quéanticos auto-organizados

Durante a heteroepitaxia, o crescimento de um filme de material B sobre um
material A pode ser realizado mantendo-se sua estrutura bidimensional, mesmo que
parcialmente tensionado devido as diferencas de pardmetros de rede a [Daruka e Barabasi
— 1997]. Este ¢ o chamado modo Frank-van der Merwe (FvdM). Para uma diferenga
grande (Aa/a > 10 %), pode-se obter pontos quanticos do material B diretamente sobre o
material A (modo Volmer-Weber - VW). Em um artigo escrito por Stranski e Krastanow
[Stranski e Krastanow — 1937] de 1937 a possibilidade da formac¢ao de ilhas a partir do
crescimento de um filme bidimensional heteroepitaxial foi pela primeira vez proposta.
Este modo intermedidrio é o chamado modo Stranski-Krastanow (SK), no qual o
crescimento inicia-se através de uma fina camada que, tensionada, evolui para a auto-
formag¢ao de pontos quanticos a partir de uma espessura critica. Este ¢ o modo mais
utilizado no crescimento de pontos quénticos em sistemas IV, II-VI e III-V. O crescimento
de pontos quanticos auto-formados (self assembly quantum dots - SAQDs) possui a
vantagem de obtencdo in sifu, mediante o controle de material depositado e de ndo
necessitar de processos adicionais, como os litograficos, o que implicaria em uma infra-
estrutura mais complexa, além da camara de crescimento. Um dos inconvenientes ¢
relativo a forma e arranjo do conjunto de SAQDs, o qual apresenta uma dispersao
relativamente grande em tamanho. A alta dispersdo pode ser evitada mediante controle
preciso dos parametros de crescimento tais como a taxa de deposi¢do e a temperatura de
crescimento.

O modo Stranski-Krastanow baseia-se, principalmente, no relaxamento do material

da camada B que até determinada espessura encontra-se fortemente tensionado devido ao
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descasamento no parametro de rede dos materiais A ¢ B. A camada B ¢ chamada de
camada “molhante” ou wetting-layer (WL). A partir desta espessura critica, a camada B
tende a relaxar, nucleando em determinados sitios estruturas tridimensionais. Deve-se levar
em conta que os processos cinéticos no crescimento (temperatura e taxa de deposicao)
também representam parametros importantes nas caracteristicas morfoldgicas e espaciais
das estruturas formadas. Os pontos quanticos crescidos por esse método apresentam
emissdo Optica bastante eficiente e isso ¢ fundamental no estudo de propriedades Opticas de
heteroestruturas. Outra caracteristica que os distingue principalmente em relacdo aos
pontos quanticos oriundos de técnicas litograficas ¢ a possibilidade de se gerar um grande
nimero de pontos quanticos em um unico evento de crescimento. Do ponto de vista da
rapidez a ndo necessidade de interferéncia direta no processo de crescimento representa um
approach muito econdmico e que possui um apelo muito grande na produgdo de
dispositivos em massa.

Como no nosso trabalho, os pontos quanticos utilizados foram crescidos por
epitaxia por feixe molecular (do inglés molecular-beam epitaxy — MBE) pelo método de
crescimento Stranski-Krastanow, faremos na Sec¢do 2.5 uma breve descrigdo da técnica de

MBE.

TV‘{W#
VW SK

FvdM

Figura 2.6: Modos de deposicdo heteroepitaxias mostrando suas possibilidades de evolucao
com a deposicdo do material. O modo SK representa um meio termo entre os modos FvdM
e VW.
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2.4.2 — Caracteristicas Espectroscopicas de SAQDs

Pela existéncia do confinamento tridimensional em um sistema tdo fortemente
estressado surgem nas amostras de pontos quanticos algumas caracteristicas notaveis do
ponto de vista espectroscopico. Uma destas caracteristicas ¢ presenca do fendmeno
denominado state filling, caracterizado pelo gradual preenchimento dos estados mais
energéticos que ocorre mediante o aumento da intensidade de bombeio fornecida pelo
laser, como pode ser observado na Figura 2.7. Essa ¢ uma caracteristica decorrente da
densidade de estados discreta dos pontos quanticos, a qual limita o nimero de portadores
por estado. Assim, o state filling ¢ uma particularidade que, em heteroestruturas, ¢
apresentada apenas por pontos quanticos, de modo que sua presenga ¢ uma assinatura da
existéncia de pontos SAQDs na amostra estudada. O fenomeno de state filling permite a
observacdo de estados excitados na estrutura, mesmo para experimentos de
fotoluminescéncia, nos quais se bombeia com uma linha de laser cujos fotons possuem
energia acima da altura da barreira do material hospedeiro. A relaxacdo ¢ caracterizada
por um processo em cascata onde os portadores capturados relaxam para o estado
fundamental passando pelos estados excitados. Neste interim, os portadores recombinam-
se radiativamente e nfo radiativamente. A imagem do que ocorreu no passado, com os
pogos quanticos, muitos novos fendmenos estao sendo previstos e observados em sistemas
de pontos quanticos como, por exemplo, os efeitos de bottleneck [Urayama e Norris —
2001] e o impacto das tensoes de crescimento, o qual € inerente a técnica de fabricagdo dos
mesmos, na estrutura eletronica das nano-estruturas [Grundmann ef al. — 1995].

Em amostra tipica de SAQDs, a densidade superficial de pontos ¢ da ordem de 10"

cm™. Assim as respostas ante uma excitagdo externa sdo dadas pelo conjunto dos pontos
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quanticos, ou seja ¢ uma manifestacdo coletiva do sistema. Como resultado, o que se mede
¢ a resposta de um grande numero de entidades, visto que a ¢ area iluminada tem dimensao
da ordem de décimos de centimetro quadrado. Desta forma a largura de linha em um
espectro de fotoluminescéncia esta totalmente relacionada a magnitude das flutuagdes que
ocorrem na distribuicdo de tamanho e altura dos pontos quanticos. Para um estudo das
propriedades individuais dos pontos quanticos s3o necessarios experimentos de
microluminescencia com alta resolu¢do espacial e grande sensibilidade, pois s6 assim ¢
possivel estudar amostras com baixissima densidade de pontos quanticos (< 10° cm™) e
baixa intensidade de excitacdo. Sob tais condigdes 0s espectros mostram emissdes com
larguras de linhas muito estreitas (0,1 — 0,2 meV), as quais ndo apresentam variagcdes na
energia de emissao com o aumento da temperatura € nem alargamento com o aumento da

densidade excitagdo [Leonard ef al. — 1994, Gerard et al. — 1996].

Weiting layer
2% estado

1% estado 3% estado

Tntensidade

125 130 135 140 145 150
Energia (eV)

Figura 2.7: Espectros de fotoluminescéncia com diferentes intensidades de excitagdo
revelando trés estados em pontos quanticos de InGaAs/GaAs [Bayer et al. — 2000].
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2.4.3 — Pontos quanticos com dopagem modulada

Dispositivos baseados em pontos quanticos crescidos no modo SK prometem ter
vantagens sobre os dispositivos baseados em dispositivos integrados convencionais e
abrem caminho para novos dispositivos ainda ndo fabricados [Dutta et al. — 2000]. A
injecdo de portadores ¢ um parametro critico para o desempenho desses dispositivos, dessa
forma o estudo de pontos quanticos com portadores oriundos de dopagem é um topico que
suscita interesse [Jang ef al. — 2005]. Nesse sentido, dispositivos como transistores de
efeito de campo com pontos quanticos com dopagem modulada (QD-MODFETs) [Park e
Mokerov — 2001], lasers de pontos quanticos com transi¢ao intra-banda [Martinez-Duart e
Agullo-Rueda — 2006] e detectores de infravermelho usando pontos quanticos (quantum
dots infrared detectors — QDIPs) [Attaluri et al. — 2006] apresentam grande potencial.
Esses dispositivos estdo entre os mais estudados, as suas principais caracteristicas so:
operacdo a temperatura ambiente, habilidade de detectar luz sob incidéncia normal e
Otimas caracteristicas para a detec¢do de sinal [Razeghi er al. — 2005]. O principio de
operacdo desses dispositivos reside na sua fotoconducao, ou seja, elétrons armadilhados
dentro dos pontos quanticos podem ser foto-excitados e contribuir para a fotocorrente entre
os eletrodos da estrutura. Em pontos quanticos dopados, o controle preciso da dopagem ¢
crucial para se preencher os estados dos pontos quanticos sem criar um excesso de
portadores que ocasione um aumento excessivo na corrente intrinseca (dark current). Um
método padrao para se dopar os pontos quanticos de maneira controlada ¢ introduzir uma
camada com dopagem modulada a certa distdncia (da ordem de 10 nm) dos pontos
quanticos. Uma desvantagem desse tipo de dopagem ¢é o fraco controle da densidade de

dopantes que se obtém, uma vez que a quantidade de dopantes que efetivamente vai para
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0s pontos quanticos ¢ muito menor que a existente na regido dopada. Uma alternativa ¢
dopar os pontos quanticos de maneira direta, o que simplifica o processo de crescimento e
permite um melhor controle do nimero de portadores nos pontos quanticos. O problema
que surge nesse processo de dopagem ¢ a diminuicdo da qualidade optica dos pontos
quanticos [Attaluri et al. — 2006], o que ¢ crucial ndo apenas para a caracterizacdo fisica
dos dispositivos, mas também para seu funcionamento. Essa perda de qualidade optica
implica em diminui¢do na intensidade da PL e aumento na largura de linha. Além do que,
como existe uma forte dependéncia do processo de crescimento auto-organizado com a
composi¢ao do material crescido, espera-se que a adi¢do de dopantes na composi¢do dos

pontos quanticos possa afetar parametros como tamanho, dispersdo de tamanhos e

densidades de pontos.

2.4.4 — Modelamento de sistemas de pontos quanticos

Os pontos quanticos, de uma maneira geral, sdo sistemas extremamente
interessantes para aplicagdo das mais diferentes técnicas de modelagem tedrica, visto que a
dimensdo dos pontos quanticos os coloca em alguns casos no limite entre sistemas com
caracteristicas moleculares e de estado s6lido. Mesmo os pontos quanticos muito pequenos
(2,0 nm de diametro) possuem uma quantidade muito grande de atomos que impede um
tratamento puramente por primeiros principios [Bimberg et al. — 1999, Stier et al. — 1999],
mas que parece nao justificar um tratamento baseado apenas em teoria da massa efetiva
[Bimberg et al. — 1999]. Associado a dimensionalidade do sistema, a qual impoe essa zona
fronteirica entre diferentes técnicas de modelagem, existem outras caracteristicas dos

pontos quanticos, particularmente dos SAQDs, que ¢ o fato de ser ele formado numa
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estrutura extremamente tensionada, gerando assim um termo adicional na energia potencial
do sistema a qual deve ser levada em conta ao se investigar a estrutura eletronica do
sistema ¢ também a falta de informagdes acerca do band offset o qual s6 pode ser
determinado ndo ambiguamente por meio de experimentos [Stier ef al. — 1999]. A despeito
dessas dificuldades muitos estudos teoéricos t€ém sido realizados em sistemas de pontos
quanticos. Varios caminhos tém sido percorridos com o objetivo de procurar modelos
teoricos adequados para tratar a estrutura eletronica de pontos quanticos.

O modelo mais simples para tais sistemas ¢ o da particula em uma esfera com
altura da barreira de potencial varidvel e massas efetivas distintas para o portador no
material interno e externo [Vahala — 1988]. Um tratamento semi-analitico foi
implementado por Marzin [Marzin et al. — 1994] para o ponto quantico conico. Célculos
utilizando metodologias mais atomisticas como o pseudopotencial e tight-binding [Pryor —
1998, Wang e Zunger — 1994] foram recentemente realizados para tratar pontos quanticos

com formatos mais realisticos.

2.5 - Epitaxia por feixe molecular

Existe uma extensa literatura sobre Epitaxia por feixe molecular (molecular beam
epitaxy - MBE), da qual as ref. [Herman e Stier — 1989, Springholz — 1994] sdo apenas
exemplos, que tem deixado claras as vantagens desta técnica de crescimento de materiais
nano-estruturados semicondutores para uso em dispositivos. Por essa razdo, serdo
discutidos nesta secdo apenas aqueles aspectos da MBE que tém relagdo com o
crescimento de pontos quanticos por meio do modo SK. Na Figura 2.8 ¢ esquematizado um

sistema MBE com seus componentes principais. A composi¢do do feixe no transporte dos
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elementos crescedores até o substrato ¢ garantida por um sistema de ultra alto véacuo, o
qual mantém a pressdo na camara principal em niveis de 10” Torr, durante o crescimento.

Por se tratar de um sistema de ultra alto vacuo, a técnica MBE permite o
acoplamento de equipamentos de caracterizagdo in situ a cAmara principal. A analise da
superficie da amostra, durante todo o processo de crescimento, ¢ possivel devido a
presenca de um sistema de Difragdo de Elétrons de Alta Energia (Reflection High-Energy
Electron Diffraction - RHEED). Duas informagdes sao obtidas por esta técnica. Por meio
do padrao de difracdo pode-se acompanhar a lenta deposi¢do dos d&tomos sobre a superficie
do substrato. Essa constru¢do obedece algumas caracteristicas no que diz respeito ao
arranjo dos atomos, as quais sdo determinadas em principio pela orientacdo do substrato.
Assim, observando estas caracteristicas, podem-se estabelecer previamente as condigdes
ideais para o crescimento. Por outro lado, a taxa de crescimento do material ¢ determinada
usando-se as conhecidas oscilagdbes RHEED. A intensidade do feixe de elétrons refletido
apresenta um comportamento oscilatério quando o crescimento ¢ iniciado. A cada periodo
de oscilagdo esta associado o crescimento de uma camada do material.

Outra vantagem da MBE ¢ a existéncia de shutters na frente dos fornos que contém
as fontes dos elementos. Esses garantem a interrupg¢ao quase instantanea dos elementos que
estdo sendo depositados. Assim, podem-se conseguir interfaces muito abruptas entre
materiais diferentes (hetero-interfaces), interrompendo o crescimento de um tipo de

material e iniciando o processo para o segundo quase simultaneamente.
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Figura 2.8: Esquema do reator utilizado na técnica de epitaxia por feixe molécular (MBE).

A espessura da camada ¢ determinada usando um contador de ions montado de
frente para as fontes de feixes moleculares. A Pressdo Equivalente dos Feixes (Beam
Equivalent Pressure - BEP) das fontes dos materiais pode ser usada para medir a razdo de
crescimento das camadas.

Com a utilizagdo da técnica MBE pode-se processar os trés modos de crescimento
descritos na Figura 2.6 ¢ o crescimento de SAQDs se d4 mediante o modo SK. No caso
particular do crescimento de InAs/GaAs uma camada de InAs ¢ depositada sobre um
substrato de GaAs, levando a um crescimento epitaxial dado primeiramente pelo modo
bidimensional. A partir de uma deposi¢do de aproximadamente 1,7 monocamadas (a
variacdo se da de acordo com as condigdes de crescimento), esta monocamada relaxa
minimizando a energia elastica do sistema, formando ilhas livres de defeitos na superficie
da estrutura. Neste momento a camada de InAs se assemelha a uma superficie molhada

(Figura 2.6)) sendo denominada, literalmente, de camada molhada (wetting layer — WL).
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Este tipo de técnica ¢ capaz de formar um agrupamento quase uniforme de pontos
quanticos cuja flutuagdo de tamanhos ¢ de 10% em tamanho e de 7% de diametro [Leonard

et al., 1994; Ebiko et al. — 1999, Trofimov et al. — 2004 ].

2.6 — Transferéncia de energia em semicondutores

A compreensdao dos mecanismos que governam a transferéncia de energia e/ou
portadores ¢ de fundamental importancia tanto para o desenvolvimento da nanociéncia
quanto para o de novos dispositivos. Estes processos podem se dar tanto pelo transporte de
cargas (difusdo, tunelamento) quanto pelo transporte de radiacdo (intera¢ao dipolo-dipolo,
emissao ¢ reabsor¢do de fotons assistidas ou ndo por emissdo estimulada). Entre estes
processos, discorreremos brevemente nesta secdo aqueles que podem ter alguma relagdo

com o trabalho aqui apresentado.

2.6.1 — Difusédo de portadores

A difusdo, de uma maneira geral, ¢ um fenomeno que se manifesta em sistemas fluidos
e que ocorre quando ha no sistema um gradiente na distribui¢do de algum de seus
componentes, o que leva esse componente a se difundir. Esse fendmeno pode ser entendido
como uma busca por equilibrio. Quando portadores de carga sdo criados de maneira nao
uniforme em um material, o gradiente de concentracdo resultante produz movimento de
portadores. Este ¢ denominado difusdo e ocorre no sentido da regido de maior para a de
menor concentragdo, sem que para isso algum agente externo aja sobre eles. As

propriedades que regem o movimento destes portadores estdo intimamente relacionadas as
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propriedades elétricas, Opticas e/ou estruturais do material estudado. Sendo assim, o estudo
da difusao de portadores fornece uma série de informagdes importantes.

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

seguinte forma:

-0 (2.13).

Onde a corrente total de difusdao dos portadores ¢ dada pela Lei de Fick:

j=-DVn (2.14)

Podemos obter uma equagdo que rege a dinamica dos portadores fotocriados, levando-
se em conta também o termo de criagdo dos portadores G e um termo de recombinagdo
R . Assim

on
E=G—DV2n—R (2.15)

A solugao da Equacao 2.15 pode ser descrita de forma fenomenolédgica pelo parametro

L, denominado comprimento de difusdo, que representa a distancia média percorrida pelo

portador até se recombinar. L esta relacionado com D (constante de difusdo) por meio do
tempo de vida 7 do portador, na forma

L=+/Dr (2.16)

A mobilidade do portador esta relacionada com o coeficiente (constante) de difusdo através

da relacdo de Einstein: D, , = u, ,,(kT/e) onde n refere-se aos elétrons e p aos buracos.
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2.6.2 — Tunelamento de portadores em Pontos Quanticos

O tunelamento ¢ um fendmeno totalmente quantico que consiste na transposi¢ao de
uma regido classicamente proibida realizada por uma particula. Em sistemas de pontos
quanticos esse mecanismo tem sido algumas vezes utilizado para explicar transferéncia de
excitagao entre pontos quanticos adjacentes [Rodt ez al. — 2003 e Deppe e Deng — 1998].

Foi proposto em 1995 [Tackeuchi ef al. — 1995] que a transferéncia de portadores

entre pontos vizinhos poderia ser descrita por.

dt T

dn(E)  n(E) 5 n(E)D,(E) 5y n,(£)D, (£) 2.17)

r J<i J>i

onde 7,(E) ¢ a densidade de portadores no estado 7,7, ¢ o tempo de vida radiativo e D ; (E)

a densidade de estados para os pontos no estado j, o qual pode ser um nivel com energia

menor ou maior que o estado i. Usando este modelo pode-se considerar o tempo de vida da

fotoluminescéncia (Z'(E)) em funcdo do nivel de energia (£) [Nishimura et al. — 1999]
como sendo:
£
b :L_ije—ﬂdt (2.18)
T(E) Tr Tt 0

Nesta equagdo a densidade de estados D, (E), foi aproximada para a largura a meia altura

do espectro de fotoluminescéncia (AE). Para isso foi considerado que AE esta relacionado
com a soma da densidade de estados dos pontos quanticos de diferentes tamanhos.

Uma das caracteristicas desse tipo de mecanismo de transferéncia de excitacdo ¢
sua forte dependéncia em relagdo as energias dos portadores envolvidos, além do que a

transferéncia deve envolver apenas pontos quanticos adjacentes. Para que esse mecanismo

49



seja efetivo na transferéncia de excitacao € necessario que haja uma razoavel proximidade
entre os pontos quanticos adjacentes (da ordem do raio de um ponto quantico, pois ¢
necessaria uma sobreposicdo espacial de parte da fung¢do de onda que descreve os
portadores no ponto quantico) e esse mecanismo s6 pode ser efetivo para pontos quanticos

pequenos.

2.6.3 — Emissdo espontanea amplificada na Transferéncia de Energia entre Pontos

Quéanticos

Em 2004 de Sales et al. [de Sales et al. — 2004] demonstraram que nao era razoavel
atribuir a observacdo de uma largura na imagem de MSST de uma amostra de pontos
quanticos, da ordem de 30 um, ao mecanismo de tunelamento de portadores, uma vez que
a morfologia das amostras ndo permitiria a sobreposi¢ao da fun¢ao de onda dos portadores
confinados nos pontos quanticos adjacentes, pois a distdncia entre pontos quanticos era
superior a necessaria para a existéncia de tunelamento. De acordo com os autores, o
processo dominante na transferéncia de energia entre pontos quanticos deveria ser a
emissdo espontanea amplificada. Emissdo espontanea amplificada (amplified spontaneous
emission — ASE), também conhecida como super-luminescéncia (superluminescence), ¢
produzida por emissdo espontanea a qual foi oticamente amplificada pelo processo da
emissdo estimulada em um meio que apresenta algum ganho 6ptico.

A emissdo estimulada ¢ um fendmeno bem conhecido, onde a interagdo de um

foton ressonante com esse sistema excitado interfere neste, de modo a diminuir seu tempo
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de vida, estimulando a emissao de outro féton com mesma energia, fase, momento e
polarizagdo que o primeiro.

Se um f6ton com freqiiéncia vj; incide sobre um material excitando-o do estado i
para o estado f, e se a emissdo estimulada for levada em conta, o coeficiente de absor¢do
(a(v)) do material sera descrito pela funcao [Ferendeci — 1991]:

2
g c
a =(Nl~—f—Nf)—

i

fv=vp) (2.19)

8T Vg

onde N; e N, representam a popula¢do de elétrons em cada um dos niveis, g;e g, a
degenerescéncia dos niveis ¢ f(v—v,) a funcio da forma de linha incidente em torno da
freqiiéncia v . Para facilitar a discussdo, consideremos que a degenerescéncia em ambos

estados, inicial e final, seja igual a 1. Pela Equagdo 2.19, se o nimero de portadores no
estado inicial for maior que o numero de portadores no estado final o coeficiente de
absor¢do serd positivo e na medida em que a luz penetra do material, serd absorvida.
Porém, se N, for maior que N;, a(v)sc tornara negativa ¢ a intensidade de luz
aumentard em uma dire¢do privilegiada devido a influéncia da emissdo estimulada. Para o
sistema de pontos quanticos, devido a densidade de estados discreta, € possivel que ocorra

inversdo de populacdo com apenas poucos portadores injetados nos pontos. Isto ¢€

observado em experimentos de luminescéncia com intensa excitacao Optica.
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CAPITULO 3

Técnicas Experimentais e Amostras

3.1 -MSST

A técnica de MSST (do inglés Microluminescence Surface Scan Technique) [Monte et
al. — 1997] ¢ uma modificacdo da técnica de fotoluminescéncia convencional. O objetivo
dessa técnica ¢ estudar o processo de difusdo lateral de energia/portadores no plano de
heteroestruturas semicondutoras. Na técnica MSST, um feixe de laser focalizado na
superficie do material, gera um plasma de elétrons e buracos pontualmente. Como a massa
dos elétrons ¢ menor que as dos buracos, os elétrons tendem a moverem-se para fora da
regido de excitagdo mais rapidamente do que aqueles. Entretanto, a polarizagao resultante
deste processo impede este movimento, fazendo com que a populacio de elétrons-buracos
se expanda coletivamente, tal como um plasma neutro de dois componentes. Este
movimento depende de uma série de fatores, sendo que os principais sdo: mobilidades (p),
tempo de vida (1) e a densidade dos portadores. Tais fatores por sua vez dependem de

outros, como: temperatura, excitacdo Optica e concentracdo de impurezas, etc.
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Concomitantemente ao processo de difusdo, a presenca dos pares elétron-buraco gera
um processo de recombinagdo que pode ser radiativa, (com emissao de luz) ou ndo. Desta
maneira, a medida que os portadores difundem para fora da regido de excitacdo
recombinam-se, diminuindo, portanto a densidade de pares elétrons-buraco e limitando a
regido de difusao.

O experimento MSST, cujo esquema estd mostrado na Figura 3.1, tem como base uma
varredura da expansdo da regido de luminescéncia com relagdo a regido de excitagdao do
feixe optico na superficie da amostra. Para isso um feixe de laser ¢ focalizado sobre a
superficie da amostra em um spot microscopico (A< 5 micrometros) e excita os elétrons
dentro da regido iluminada para um nivel superior da banda de condugdo. Quando o tempo
de vida caracteristico do nivel excitado (1) se esgotar, os elétrons se recombinam emitindo
fotons com energia equivalente a energia de transi¢do. Assim, portadores dentro da camada
do semicondutor ao se difundirem para fora da regido de excita¢do, criam ao seu redor uma
area luminescente. A luz proveniente da area luminescente ¢ coletada através da mesma
objetiva usada para focalizar o feixe incidente (back-scattering). Um beam-splitter ¢ usado
para redirecionar a luz proveniente da amostra para o plano da imagem. 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. O aparato
experimental leva a uma amplia¢do da imagem 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. Por meio da técnica convencional de
detecgdo lock-in e um detector de Ge resfriado a nitrogénio liquido, mede-se a intensidade
da luminescéncia que atravessa o pinhole de varredura. Entdo, o computador registra a

posicdo do pinhole e a intensidade de luz no detector. Este procedimento permite obter a
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imagem uni- ou bidimensional da luminescéncia. A precisdo espacial de varredura do

sistema é de dois micrdmetros. Pode-se realizar também a varredura convencional

resolvida espectralmente, com ou sem pinhole.

filtro de densidade
neutra prisma

VARV

lentes

objetiva

filtros
pinhole de varredura
plano de imagem

diregdes de
varredura

Espectrometro

detector.

Figura 3.1: Esquema experimental para obtencao do espectro de MSST.

motores de Passo

S

criostato

amosira

Algumas caracteristicas importantes da MSST, que a tornam diferente da PL

convencional, sdo a possibilidade de obten¢dao de uma densidade de excitacao efetiva

muito alta (da ordem de 10> W/cm?) na regido do centro do spot do laser e a possibilidade

de com o auxilio do pin-hole de varredura selecionar uma determinada area da amostra e

estudar sua emissdo com resolu¢do microscopica.

Um espectro tipico de MSST ¢ mostrado na Figura 3.2, na qual o parametro

importante ¢ a largura total a meia altura FWHM (full width at half maximum), também
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chamado de A. Essa grandeza pode ser relacionada as propriedades de transferéncia de
energia da amostra, particularmente no caso de um transporte puramente difusivo, esse

valor ¢ proporcional a raiz quadrada do coeficiente de difusdo da amostra.

Intensidade da PL

Distancia (um)

Figura 3.2: Perfil espacial unidimensional da imagem de micro-luminescéncia de um pogo
quantico. A linha solida representa o perfil da fotoluminescéncia, A sua largura total a
meia altura. A linha tracejada representa o perfil espacial do laser incidente.
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3.1.1 — Micro-fotoluminescéncia

As medidas de micro-fotoluminescéncia foram realizadas no mesmo sistema
utilizado nas medidas de fotoluminescéncia resolvida espacialmente. Como anteriormente
descrito, neste sistema o feixe de excitagdo ¢ focalizado por meio de uma objetiva de
microscopio que, trabalhando em modo confocal, restringe a 4rea a ser excitada a um
circulo de aproximadamente 5 um de diametro gerando assim uma alta densidade de
excitagdo, a qual foi variada de 0,06 a 60 kW/cm?, usando um conjunto de filtros de
densidade neutra. Em alguns experimentos ampliamos o diametro do spot de excitagdo até
a largura de 45 um, com o objetivo de tornar a excitagdo o mais homogénea possivel. A

temperatura durante todos os experimentos foi mantida em 77 K.

3.2 — Amostras utilizadas neste trabalho

No presente trabalho foram utilizadas amostras de pogos e pontos quanticos
dopados crescidos pela técnica de MBE, constituindo um total de oito amostras, sendo trés
de pocos quanticos e cinco de pontos quanticos. Para a realizagdo de um estudo
comparativo todas as amostras apresentam morfologia semelhante, diferindo ora na
natureza da regido ativa (pontos ou pogos quanticos), ora na intensidade da dopagem na

regido dos dopantes.
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3.2.1 — Amostras de po¢os quanticos

Para impedir a formagao de defeitos advindos do substrato foi introduzido, durante
o processo de crescimento, uma camada buffer consistindo de uma super-rede de
GaAs/AlAs entre duas camadas de GaAs de 0,2 micrdmetros. Na seqiiéncia foi crescido
uma camada de GaAs dopada tipo-n com 30 nm com dopagem nominal de 1x 10'® cm™
sitios doadores, um espacador com 5 nm de espessura, ndo dopado, um poc¢o quantico
simples de Ing ;5GagssAs com 10 nm de espessura, e finalmente um cap layer de GaAs (50
nm). Essa estrutura contém um gas de elétrons bidimensional no AQW com concentracao
da ordem de 4,3 x 10" ¢cm?. Outras duas amostras, com caracteristicas idénticas a
primeira, também foram crescidas. Uma amostra dopada tipo-p, com concentracdo de
buracos bidimensional no AQW da ordem de 4,0 x 10'' cm™ e uma amostra nio dopada.
Para a amostra dopada do tipo-n o elemento dopante foi o Si e para a amostra do tipo-p o
elemento dopante foi o C. Nas duas amostras dopadas a concentracdo de dopantes na
regido de GaAs sdo valores nominalmente idénticas.

Na Figura 3.3 ¢ apresentado um esquema das amostras de pocos quanticos. Os

valores de dopagem sdo apresentados na Tabela 3.1.
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cap layer de GaAs (50 nm)

pogo quantico In Gag,_,As, x=0.15 (10nm)

camada espagadora de GaAs (Snm)

GaAs dopado  com Si (tipo n) (30nm)
com C (tipo p)

Camada buffer GaAs (200nm)

super rede de contengiio AlAs/GaAs

Camada buffer GaAs (200nm)

Substrato GaAs (100) nio dopado

Figura 3.3: Esquema mostrando a morfologia das amostras de pogos quanticos.

Tabela 3.1: Caracteristicas das amostras de po¢os quanticos utilizadas neste trabalho.

Amostra # | Dopante Concentracao de Portadores na Tipo de Portador
camada de GaAs (cm™)
3106 Si 1x10" elétrons
3107 -—- Nao dopada (referencia) -——-
3108 C 1x10" Buraco

3.2.2 — Amostras de pontos quéanticos

Praga As amostras de pontos quanticos utilizadas neste trabalho seguem o esquema
mostrado na Figura 3.4. Onde os pontos sdao formados por uma camada e InAs de 2,4
monocamadas de espessura. Os pontos quanticos crescidos sdo do tipo piramidal, e suas
dimensdes tém em média 8 nm de altura e 34 nm de base. A densidade superficial de
pontos quénticos ¢ da ordem de 3,5x10'° cm™. Na Figura 3.4 ¢ apresentado um esquema

das amostras de pontos quanticos. Os valores de dopagem sdo apresentados na Tabela 3.2.
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cap layer de GaAs (50 nm)
AAAAAAAAAAAAAAAA

camada espagadora de GaAs (Snm)

GaAs dopado  com S1 (tipo n) (30nm)
com C (tipo p)

Camada buffer GaAs (300nm)

Substrato GaAs (100) ndo dopado

Figura 3.4: Esquema mostrando a morfologia das amostras de pontos quanticos.

Tabela 3.2: Caracteristicas das amostras de pontos quanticos utilizadas neste trabalho.

Amostra # | Dopante Concentragdo de Portadores na Tipo de Portador
camada de GaAs (cm™)
3094 C 1x10" buraco
3097 C 0,5x 10" buraco
3096 -—- nao-dopada -
3095 Si 1x10" elétrons
3098 Si 0,5x 10" elétrons
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CAPITULO 4

Influéncia do controle 6ptico no transporte lateral de
portadores em po¢os quanticos assimétricos de
InGaAs/GaAs

O comprimento de difusdo de portadores minoritarios (L) ¢ um dos pontos chave para
definir as caracteristicas dos mais variados dispositivos tais como transistores bipolares
[Kumakura ef al. — 2005], células solares [Reber ef al. — 2006] e lasers baseados em pogos
quanticos assimétricos [Vasil'ev et al. — 2006], o qual pode ser conseguido utilizando-se
pogos quanticos com dopagem em uma uUnica barreira. Além da importancia de tais
sistemas nas diversas aplicagdes tecnologicas, os pocos quanticos assimétricos, com
dopagem tipo-p e tipo-n prestam-se também ao estudo de aspectos basicos relativos as
propriedades do gas de elétrons ou buracos bidimensional (2DEG ou 2DHG). Aspectos
fundamentais como efeitos de muitos corpos [Cardoso et al. - 1996], efeito Hall quantico
[Gething et al. — 2004] e singularidade de Fermi [Abanin e Levitov — 2005] sdo

dependentes da 2DCG.
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A despeito do grande volume de trabalhos sobre os sistemas de AQWs existem
relativamente poucos estudos considerando o transporte lateral de 2DCG nesses sistemas
[Sakai e Morais — 2001]. Assim, no presente trabalho, foi investigada, por meio de medidas
do perfil de intensidade de fotoluminescéncia (PL) em torno da darea iluminada, a
dependéncia do comprimento de difusdo de portadores fotogerados em AQWSs como
funcdo da densidade de excitacdo. Os dados obtidos pela varredura da imagem de micro-
luminescéncia sdo usados para esbocar conclusdes acerca da dependéncia do comprimento
de difusao e da densidade de portadores ao longo da camada ativa das amostras.

Todas as medidas de fotoluminescéncia (espacial e espectralmente integradas)
foram realizadas a temperatura de 77 K, com um laser de Ar’" sintonizado na linha 514.5
nm cuja densidade de excitagio foi variada de 0,02 — 400 kW/cm® mediante o uso de filtros
de densidade neutra. Detalhes dos procedimentos experimentais ¢ das amostras utilizadas
na obtenc¢do dos dados podem ser encontrados no Capitulo 3.

Na amostra ndo dopada (do inglés undoped quantum well - UQW), ¢ estimado que
a excitacdo Optica crie pares elétrons-buracos com densidade de portadores variando no
intervalo de 0,001 - 1 x 10" cm™. Depois de fotogerados, os portadores se difundem para o
interior da amostra onde sdo rapidamente capturados pela camada de InGaAs onde se
difundem lateralmente. Uma vez gerado, o gas de elétrons-buraco expande coletivamente,
com um coeficiente de difusdo limitado basicamente pela dindmica dos buracos (ver
Capitulo 3). Esse regime se refere ao caso em que o tempo de vida dos portadores
fotogerados ¢ muito maior do que o tempo de relaxacdo dielétrica do material, nesse
regime a neutralidade de carga prevalece em toda extensdo da regido ativa e os elétrons e
buracos se difundem juntos. Enquanto o plasma ambipolar expande continuamente para

fora da regido iluminada pelo laser, os pares elétrons-buracos inicialmente no estado
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excitado recombinam-se gerando o sinal de fotoluminescéncia. A difusdo lateral pode ser
observada pelo monitoramento da luminescéncia em torno regido do spot de excitagdo. A
luminescéncia é coletada a partir da superficie da amostra através da janela do criostato e a
imagem formada ¢ varrida com o uso de um pinhole.

Como resultado da recombinag¢do bimolecular, /p; o Bnp, (B € o coeficiente de
recombinac¢do bimolecular, n e p sdo respectivamente as densidades de elétrons e buracos

geradas pelo spot do laser). Como n = p para um sistema intrinseco, podemos considerar

Ip, oc n?. Assim sendo, (Irr)"* nos fornece um perfil da distribuicdo de portadores ao
longo de um eixo passando pelo centro da regido iluminada pelo spot gaussiano do laser.
Dessa forma, medindo-se (Ip;)"? como fungio da distincia ao centro da regido excitada,
pode-se obter uma medida da distribuicdo de portadores (A). Portanto, a distribuicdo de
portadores ¢ proporcional a largura a meia altura (full width at half maximum — FWHM) do
perfil espacial da PL. Mais precisamente, podemos considerar que o comprimento de
difusdo dos portadores (L) ¢ obtido a partir do perfil espacial da PL e pode ser estimado

como L=(A-A,)/2,onde A, ¢ alargura a meia altura do spot do laser (FWHM).

A Figura 4.1 mostra a variacao da distribuicao lateral de portadores (A) em fungao
da densidade de excitacdo (/) para as trés diferentes amostras aqui estudadas. Os circulos
abertos e fechados correspondem respectivamente as amostras dopadas tipo-z e tipo-p. As
estrelas representam a amostra ndo dopada. Na insercao da Figura 4.1 ¢ mostrado a
definicdo de A e o perfil da distribuicdo lateral de portadores (que é o Ip;)""? ao longo de
um eixo que cruza o centro do spot de excitagdo, para o poco quantico ndo dopado. Os
dados apresentados na Figura 4.1 mostram que para todas as amostras investigadas, A
cresce monotonicamente com o aumento da densidade de excitagdo e que o crescimento

de A ¢ mais ingreme para as amostras dopadas do que para a amostra ndo dopada.
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Contudo, no intervalo de mais baixa densidade de excitacao os valores de A associados a
amostra ndo dopada sdo maiores do que os valores de A associados as AQWs.
Comportamento inverso ¢ observado para o intervalo de mais alta densidade de excitagdo.
Pode-se também notar que em todo o intervalo de excitagdo investigado a amostra dopada
tipo-n apresenta um valor de A maior do que o valor de A associado a amostra dopada tipo-
)2

Como reportado na literatura [Chen ef al. — 1991], o coeficiente da taxa de
recombinag¢do de portadores (1/1) em pogos quanticos semicondutores tem comportamento
dependente de sua estrutura e, sob alto nivel de excitacdo (alta densidade de portadores),
(1/7) ndo segue as regras de recombinagdo usuais para o caso volumétrico (bulk). Na
pratica, tem sido observado que em pogos quanticos de InGaAs, com baixa densidade de
portadores (n < [ 0’8 cm™), (1/1) = 0,2 (ns)’ e aumenta linearmente com o aumento da
densidade de portadores (1/t oc n). Contudo, a curva de (1/t) x n torna-se sublinear em
alta densidade de excitacdo e consequentemente em alta densidade portadores, passando a
ser aproximadamente constante, em torno de 0,5 (ns)”', para n > /0"® cm™ [Chen et al. —
1991].

As diferengas de comportamento com respeito aos semicondutores bulk, t€m sido
atribuidas ao acimulo dos portadores injetados nos estados do continuo, onde a taxa de
recombinagdo ¢ muito menor devido a baixa densidade de portadores. A despeito da
pequena variagdo de (1/1), (de 0,2 (ns)" para n < I 0" em™ para 0,5 (ns)' emn > I 0’
cm™) ¢ dificil explicar o comportamento da amostra nio dopada (estrelas na Figura 4.1), o

qual mostra que A cresce com o aumento da densidade de excitacao
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Figura 4.1: Dependéncia da largura da distribuicao lateral de portadores (A) em funcao da
densidade de excitacdo (/) de pocos quanticos de InGaAs, nao dopado (estrelas), dopado
tipo-n (circulos abertos) e dopado tipo-p (circulos fechados). As linhas tracejadas sao
guias para os olhos. A inser¢do mostra a definicdo de A e o perfil espacial da distribui¢ao

Densidade de Excitacao (kW/crnz)

de portadores (que & o Ip;)""* para o pogo quantico ndo dopado.
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Uma vez que o tempo de vida decresce com o aumento da densidade de excitagdo seria
esperada uma redu¢do do comprimento de difusdo, contrariamente ao observado na Figura
4.1. O fato de que a energia esta fluindo para fora da regido iluminada, associado ao fato de
que no regime de alta densidade de excitacdo uma grande quantidade de portadores esta no
estado excitado, poderia indicar que a transferéncia de energia estd sendo assistida pelo
processo de emissao espontanea amplificada [de Sales et al. — 2003a]. Contudo, se o ganho
optico estivesse presente, o fluxo de fotons para fora da regido iluminada deveria aumentar
superlinearmente com o aumento da distancia viajada pelos fotons dentro da regido de
ganho (tamanho do spof). Em outras palavras, se o spot de excitagdo do laser aumentar em
diametro enquanto a densidade de excitacdo média ¢ mantida constante o fluxo de fotons
deveria ser amplificado e absorvido em outra regido ndo excitada, na borda da regido
iluminada. Se o fluxo de fotons, proveniente da regido opticamente excitada, for
suficientemente intenso, de tal modo que o estado fundamental do poco quantico esteja
preenchido pelo menos pela metade, tem-se que a absor¢do Optica nesta regido, vai a zero
(regime de transparéncia), assim os fétons poderdo ir mais longe. Isto implica que, para um

tamanho de spot constante (A,) a largura da distribuicdo lateral de portadores (A) deveria

aumentar com o aumento da densidade de excitacdo. Consequentemente seria também
esperado que o tamanho da regido de luminescéncia aumentasse superlinearmente com o
aumento do spot de excitagdo, para uma densidade de excitacdo constante. Contudo,
medidas de A em fungdo de A,, como mostrado na Figura 4.2, revelam que a inclinagdo ¢
de no maximo igual a 1. Assim sendo, a hipdtese de emissdo estimulada pode ser
descartada. Por outro lado, pode ser imaginado que o processo de reciclagem de fétons, no
qual fétons sdo emitidos e reabsorvidos dentro da regido opticamente excitada, pode

aumentar o tempo médio nos quais os portadores permanecem no estado excitado e
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consequentemente aumentar seu tempo de vida efetivo [Lester et al. — 1988]. Com o
aumento do tempo de vida efetivo, os portadores tendem a se difundir mais, explicando
assim o comportamento observado para a amostra de pogo quantico ndo dopado, como
mostrado na Figura 4.1.

No caso das amostras dopadas, o efeito da densidade de excitagdo sobre a
densidade do gas de elétrons (amostra tipo-#) ¢ buracos (amostra tipo-p) ¢ completamente
diferente do encontrado para a amostra ndo dopada. Quando o AQW ¢ submetido ao feixe
de laser focalizado o par elétron-buraco fotogerado no espagador de GaAs (spacer layer -
camada de GaAs usada para separar a camada dopada da camada de InGaAs) ¢
espacialmente separado em virtude do campo elétrico na estrutura. Na amostra dopada
tipo-n, por exemplo, os elétrons fotocriados inicialmente movem-se em dire¢do aos sitios
doadores presentes na barreira de GaAs dopado, enquanto os buracos fotocriados
migram em direcdo ao poco quantico e la recombinam-se com o gas de elétrons
pré-existente (2DEG). Como visto no capitulo 2, a diferenga entre o nivel de fermi da
camada dopada e o do pogo quantico faz com que elétrons fotogerados movam-se dos
sitios doadores para o QW via tunelamento através do espacador de GaAs. Em uma dada
densidade critica de excitag¢do, a densidade de elétrons no estado estacionario do 2DEG
(n) torna-se menor que a densidade 2DEG sob condi¢des de escuro (n,). Pares elétron-
buraco também sao fotocriados diretamente no interior do poco de InGaAs assim como no
cap layer de GaAs. Contudo, estes portadores sdo capturados aos pares no pogo quantico
nao modificando, portanto a densidade 2DCG no AQW. Além de que, a contribuicao
desses portadores ¢ a mesma em todas as amostras € assim nao podem ser responsaveis

pelas diferengas mostrada na Figura 4.1.
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Figura 4.2: Largura espacial da fotoluminescéncia como funcao da largura do spot do laser
para de pocos quanticos de InGaAs, nao dopado (estrelas), dopado tipo-n (circulos
abertos) e dopado tipo-p (circulos fechados). A reta com inclinagdo 1 foi introduzida para
comparacao ¢ as linhas tracejadas sdo guias para os olhos.
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Como visto no capitulo 2, a descrigdo matematica no regime de estado estacionario
para a amostra dopada tipo-n leva em conta a taxa na qual os portadores sdo fotocriados
pela luz do laser incidente, a taxa de recombinagdo elétron-buraco dentro do pogo, a taxa
no qual os buracos recombinam nao radiativamente na barreira, e a taxa em que os elétrons
tunelam de volta ao pog¢o quantico através do espacador. Essas taxas influenciam a
densidade do gas bidimensional de elétrons ou buracos presentes no pogo quantico. Entao,
para o AQW dopado tipo—n, propde-se o seguinte conjunto de equacgdes de taxa para

representar a dinamica de portadores no sistema:

d—sz—Bnp—Ap 4.1)
dt

@—C(n —n)exp(-Dy~/n)— Bn

a0 T e P 42)

A Equacao 4.1 representa a dependéncia temporal da densidade de buracos injetados no
AQW. Nessa equagio G expressa a taxa (cm” s') na qual os pares elétrons-buracos
gerados pelo laser sdo capturados pelo poco quantico. A taxa de geragdo G pode ser escrita
em termos da excitagdo de entrada I, da refletividade R, e da energia do foton Av como
G=(I-R)I/hv. O segundo termo do lado direito da Equagdo 4.1 expressa a taxa de
recombinacdo elétron-buraco, onde B ¢ o coeficiente de recombinagdao bimolecular. Em
nosso calculo, o valor areal do pardmetro B é de 1.2 x 10 ecm?/s (77 K) (usado em ambas
as amostras dopadas) corresponde ao valor do bulk 1.2 x 10° cm’/s obtido na ref.
[Gelmont ef al. — 1982]. O ultimo termo do lado direito da Equagdo 4.1 esta relacionado as
perdas ndo radiativas; 4 ¢ o coeficiente de recombinacdo com impurezas, defeitos ou
estados da superficie. A Equacao 4.2 descreve a dependéncia temporal da densidade do gés

bidimensional de elétrons no AQW. O primeiro termo do lado direito representa a taxa de
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tunelamento através de uma barreira triangular (espacador) com altura proporcional a n,
enquanto a diferenga (n, —n) representa a densidade de portadores fora do equilibrio. O
parametro C esta relacionado com a freqiiéncia de tunelamento e D, é um parametro da
barreira, o qual depende das caracteristicas geométricas como altura da barreira e espessura
do espagador. Levando em conta os dados da amostra e as condicdes de medida,
estimamos que o valor de D; ¢ igual a 1,3 x 10 cm para a amostra dopada tipo-p ¢ 1,0 x
10° cm para a amostra dopada tipo-n. As estimativas foram baseadas no calculo da

transmissao de portadores 7' através de uma barreira triangular dada por: [Cardoso et al. —

1999]:
T ~ expl- Dy/n 4.3)
Com
42 gy Jmy L) (1= y)*?
D, ~- , (4.4)
3 e
(]
2
L
py= 4 o, L 4.5)
& 2

Nas Equacgdes 4.3 — 4.5 temos que V), Ls € € sdo a altura, espessura e constante dielétrica da
barreira triangular respectivamente, m, ¢ massa efetiva do portador de carga q.

Depois de resolver as Equagdes 4.1 e 4.2 para o estado estaciondrio como fun¢ao da
densidade de excitagdo (/), a luminescéncia espectralmente integrada que emerge do pogo

quantico ¢ dada por:
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onde k£ € uma constante usada para converter a taxa de recombinagdo radiativa nos valores
medidos. Essa constante leva em consideracdo a geometria das lentes de coleta, a
eficiéncia do fotodetector nessa faixa espectral e a eletronica envolvida na conversdo do
sinal. Em todo intervalo de comprimento de onda do experimento estes valores ndo
variaram apreciavelmente para os diferentes niveis energéticos e para as diferentes
amostras e, portanto, foi tomado o mesmo valor de & para todas as amostras.

Para realizar o calculo da intensidade da fotoluminescéncia mediante a Equagao
4.6, foi usado o método Newton-Raphson [Press et al. — 2007] para resolver o sistema de
equagdes ndo lineares acopladas e os resultados forma comparados com os valores
experimentais. Para realizacdo do ajuste da curva de fotoluminescéncia com os valores
calculados, ndés variamos o conjunto dos pardmetros restantes numa malha
multidimensional em torno de valores previamente escolhidos e selecionamos o conjunto
de parametros que descrevem as curvas de PL com base em critério de minimos quadrados.

A Figura 4.3 mostra os espectros de PL para as amostras (a) nao dopada, (b) dopada
tipo-n e (c) dopada tipo-p. Sdo mostrados espectros para diversas densidades de excitagdo
indo de 0,02 kW/cm® até 400 kW/cm®. Note que os picos e PL das amostras de AQW
apresentam um desvio para maiores energias de recombinagdo com o aumento da
densidade de excitacdo. Este comportamento estd associado com o decréscimo da
densidade 2D de carga nos AQWs [Trinkle et al. — 1987b].

A Figura 4.4(a) mostra a fotoluminescéncia espacialmente integrada em funcao da
densidade de excitacdo para as amostras de AQWs tipo-n (simbolo aberto) e p (simbolo
fechado). A linha tracejada (pontilhada) é o resultado da simulagdo usando parametros

escolhidos que melhor descrevem os resultados experimentais. Como resultado do
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procedimento de ajuste, determinamos o coeficiente de recombinagao nao radiativo (4) que
¢ igual a 5 x 10° s para ambas as amostras. Observe na Figura 4.4 (a) que em baixa
densidade de excitagdo os dados de PL para as amostras tipo-p e tipo-n diferem
ligeiramente, enquanto que no intervalo de mais alta excitacdo os dados convergem.
Embora os dados de PL calculados ndo descrevam precisamente os dados experimentais no
intervalo de mais baixa densidade de excitacdo, os resultados sao muito satisfatorios. A
Figura 4.4(b) mostra a densidade de portadores calculada para as amostras tipo-n e tipo-p
(lado esquerdo do grafico) e o tempo de vida dos portadores (1) (lado direito do grafico)
como funcdo da densidade de excitagdo. Observamos que a densidade de portadores, para
ambas as amostras dopadas, é aproximadamente igual a 4,2 x 10'' cm™ para a densidade
de excitacdo de 0,05 kW/em® e decresce monotonicamente, em escala /og-log, com o
aumento da densidade de excitacao. Devido as diferentes taxas de tunelamento de elétrons
e buracos, na densidade de excitagio de 400 kW/cm?, a densidade de portadores para a
amostra AQW tipo-n ¢ de 5 x 10 ' ¢cm™ enquanto que a amostra tipo-p é apresenta uma
densidade de portadores de 3,5 x 10 ' cm™.

No intervalo de densidade de portadores de 10" - 10" cm™, o tempo de vida dos
portadores varia com o reciproco da densidade n (p) dentro do AQW. Este comportamento
¢ uma assinatura de que a recombinacdo radiativa ¢ o mecanismo dominante. Por esta
razdo, foi admitido que o tempo de vida dos portadores ¢ dado por 7 =1/Bn para elétrons
e 7 =1/ Bppara buracos. Note que em baixa densidade de excitagdo o valor encontrado
para o tempo de vida ¢ muito pequeno (2,4 ns), alcancando para alta densidade de

excitacdo valores de 25 ns para a amostra tipo-z e 20 ns para a amostra tipo-p.
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Figura 4.3: Espectro de PL para as amostras (a)ndo dopada (b) dopada tipo-# (c) dopada
tipo-p para diferentes densidades de excitagdo que variaram no intervalo 0,02 kW/cm® a
400 kW/cm? (de baixo para cima). Os espectros foram obtidos a temperatura de 77K.
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Figura 4.4: Dependéncia com a densidade de excitacdo de: (a) fotoluminescéncia
espacialmente integrada para as amostras de AQW tipo-n (circulos abertos) e tipo-p
(circulos fechados). Os simbolos sdo dados experimentais as linhas sdo resultados
simulados usando a Equacdes 4.1 e 4.2. (b) Densidade de portadores calculada (lado
esquerdo do grafico) e tempo de vida dos portadores (lado direito do grafico) pra as
amostras de AQW tipo-z (linhas pontilhadas) e tipo-p (linhas tracejadas).
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Uma vez que o tempo de vida, em baixa densidade de excitagdo, ¢ aproximadamente
metade do tempo de vida anunciado para a amostra nao dopada, é razoavel esperar que o
comprimento de difusdo ambipolar das amostras dopadas seja menor nesse regime. Além
do mais, os maiores tempos de vida observados para as amostras dopadas, em altas
densidades de excitagdo, também explicam o comportamento encontrado para L (ou A)

nesse intervalo de excitagdo (ver Figura 4.1).

Como o comprimento de difusdo ambipolar ¢ dado por L =+/Dr, onde D ¢é o
coeficiente de difusdo, pode-se determinar L por meio da simulacdo dos dados
experimentais. Um grafico de L em funcao da densidade de excitagdo pode ser observado
na Figura 4.5. As linhas tracejadas representam o melhor ajuste dos curvas L x [ para a
amostra dopada tipo-n (circulos fechados) e tipo-p (circulos abertos), respectivamente.
Destes ajustes encontramos um coeficiente de difusdo de portadores D = 80 cm?/s (para
ambas as amostras). Esse valor ¢ muito préximo do valor de 90 cm?/s (77 K) encontrado
para um pogos quantico de InGaAs [Westland et al. — 1987]. Considerando a simetria
envolvendo as duas amostras de AQWs, ¢ possivel entender porque encontramos 0 mesmo
valor para o coeficiente de difusdo (D). Como previamente discutido, em uma dada
densidade de excitagdo Optica o gas bidimensional de elétrons ou buracos (# ou p) ¢ menor
do que seus valores no escuro (ny € pg) devido a recombinagdo com os portadores foto-
injetados. Entretanto, a reducdo da densidade 2D dos portadores dentro do poco quantico,
devido a iluminagdo do laser, ndo ¢ homogénea ao longo da linha que cruza o centro do
spot do laser. No caso da amostra dopada tipo-n, a densidade de elétrons previamente
existente no poco pode ser reduzida a zero no centro do spot (n=0) e aumenta

monotonicamente com o aumento da distancia do centro do spot do laser, até atingir o
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valor méximo encontrado no escuro (n = ny) a0 mesmo tempo em que densidade de buraco
decresce até zero nesta regido. Esse gradiente na densidade de portadores causa para a
amostra dopada tipo-n, um fluxo radial de elétrons para dentro ¢ um fluxo radial de
buracos para fora da regido excitada. Fluxos similar e inverso ocorrem para a amostra
dopada tipo-p. Uma vez que o coeficiente de difusdo ¢ obtido da distribui¢ao lateral de
portadores com largura (A), o qual é relacionado com a recombinagdo de elétrons e
buracos que fluem em dire¢des opostas no plano do pogo quantico, € esperado entdo que D
tenha o mesmo valor nas duas amostras. Todavia, os dois processos recombinacao/difusao
para ambas as amostras ndo sdo inteiramente equivalentes devido a diferenca observada
nas taxas de tunelamento para elétrons e buracos através da camada espagadora, resultando
em diferentes tempos de vida e consequentemente diferentes densidades de portadores para
a mesma densidade de excitacdo, como mostrado na Figura 4.4 (b). Como conseqiiéncia de
tais diferengas, as formas de linhas dos perfis espaciais da difusdo de portadores sdo
levemente diferentes para as duas amostras, resultando em um maior aplainamento do
perfil espacial da difusdo de portadores para a amostra dopada tipo-n quando comparada
com a amostra dopada tipo-p. Este comportamento pode ser observado no perfil espacial
de (Ip;)"? para as amostra nio dopada e dopadas tipo-p e tipo-n como mostrado na Figura
4.6 (a), (b) e (c) respectivamente (lado direito). Todos os dados mostrados na Figura 4.6
(linha continuas) foram obtidos com a mesma densidade de excitagdo (300 kW/cm®) e
temperatura (77 K). Para melhor comparacdo, o perfil espacial de (Ip;)"* para as trés

amostras sao mostrado na Figura 4.7.
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Figura 4.5 Dependéncia do Comprimento de difusdo de portadores (L) em funcdo da
densidade de excitacdo (/) de pogos quanticos de InGaAs, dopados tipo-n (circulos

fechados) e tipo-p (circulos abertos). As linhas tracejadas foram obtidas usando L =+/ D7,
com D = 80 cm’/s.
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Figura 4.6: No lado direito do painel ¢ apresentado a raiz quadrada do perfil espacial da
fotoluminescéncia (/p.)"* ao longo da linha que cruza o centro do spot de excitagdo para as
amostras (a) ndo dopada, dopadas (b) tipo-p e (c¢) tipo-n. Do lado esquerdo do painel ¢
apresentado a dependéncia espacial do deslocamento de energia observado ao longo da
linha que cruza o centro do spot de excitacao.
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Figura 4.7: Perfil espacial da raiz quadrada da intensidade de fotoluminescéncia. Para
comparagao o perfil espacial do spot do laser também ¢ mostrado.
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Além do perfil espacial de (IPL)”2

, a Figura 4.6 também mostra (lado esquerdo do
painel) o deslocamento da energia da linha de PL (circulos sélidos) associado aos pogos
quanticos de InGaAs (ndo-dopado, dopados tipo-p e tipo-n). Quando os AQWSs sdo
iluminados por um feixe de laser focalizado que tem sua intensidade aumentada as
energias dos pico de PL apresentam um continuo desvio para o maiores energias, que pode
ser explicando levando-se em conta a renormalizagdo do band gap ¢ a inclinagdo da banda
devido ao campo elétrico na estrutura (band bending). Na Figura 4.3 mostramos a PL
convencional para as trés amostras evidenciando o fendmeno de blue shift para as amostras
dopadas. A agdo do bombeio 6ptico (para certa densidade de excita¢do) € fazer decrescer a
densidade 2D de portadores nos pogos quanticos assimétricos, o qual esta diretamente
associado a renormalizacdo do band gap ¢ do band bending. O grau de deslocamento da
energia da PL (AE) depende da densidade do gas bidimensional de portadores dentro do

AQW na condigdo de estado estacionario. Para o AQW dopado tipo-n podemos escrever:

[Trankle et al. — 1987a].

AE = —(an + Bn) (4.7)

Onde o e B sdo os coeficientes de inclinagdo (band bending) e de renormalizacio (band
gap) da banda, respectivamente. Note que AE fornece uma descricao da densidade de
portadores ndo balanceada nas regides vizinhas ao spot de excitacdo. O comportamento do
band bending e do band gap foram, aqui investigados usando medidas de micro-PL
realizadas em diferentes pontos dentro da regido iluminada ao longo da linha que cruza o
spot de excitacdo. Os circulos cheios na Figura 4.6 mostram os resultados de micro-PL
(lado esquerdo do painel). A Figura 4.6 (a) (amostra ndo dopada) revela que a

correspondente linha de PL ndo sofre deslocamento (AE =~ () na regido investigada,
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evidenciando que nao foram encontrados portadores nao balanceados nesta amostra, como
esperado. Contudo, como mostram as Figura 4.6 (b) e (c), o comportamento de ambas as
amostras dopadas ¢ completamente diferente. Ambas os AQWs apresentam uma
significante variagdo de AE. Encontramos que o maximo deslocamento do pico de PL foi
de aproximadamente 10 meV para a amostra tipo-p e de aproximadamente de 20 meV para
a amostra tipo-n. Estes deslocamentos foram obtidos dos espectros realizados em dois
diferentes pontos da superficie das amostras. O primeiro no centro do spot de excitagdo e o

segundo a 15 pum distante deste ponto.
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4.2 - Conclusao

Neste trabalho foi investigado o efeito da variagdo da densidade de excitagdao Optica
no transporte lateral de portadores em pocos quanticos assimétricos de InGaAs/GaAs
dopadas tipo-n e tipo-p. Com o proposito de comparagdo, um pogo quantico nao dopado
com as mesmas caracteristicas das amostras dopadas também foi investigado. Como
resultados deste estudo foram obtidos o comprimento de difusdo, o tempo de vida ¢ a
densidade bidimensional do gas de portadores nos pocos quanticos. Contrariamente ao
esperado para a amostra nao dopada, foi encontrado que o comprimento de difusdo
aumenta com a densidade de excitacdo. Este comportamento, incomum, pode estar
associado a emissao e reabsor¢do de fotons no interior do pogo quantico ndo dopado, o
qual aumenta o tempo de vida efetivo dos portadores. Foi também encontrado um
coeficiente de difusdo de aproximadamente 80 cm?/s para os dois pocos quanticos
assimétricos. Ainda assim, foi verificado que o comprimento de difusdo dos portadores da
amostra de AQW dopada tipo-n € maior que o comprimento de difusdo da amostra dopada
tipo-p. Este resultado foi explicado em termos da diferenca da taxa de tunelamento de
elétrons e buracos através da camada espagadora de GaAs, o qual influencia diretamente o

perfil da densidade de portadores no interior dos AQWs.
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CAPITULO5

Experimentos de fotoluminescéncia em SAQDs de
InAs/GaAs

O efeito de recombinagdo dos portadores fotoexcitados, com forte confinamento
quantico, tem sido extensivamente estudado em pontos quanticos auto organizados (do
inglés self assembled quantum dots — SAQDs) [Kurtenbach et al. — 1995, Adler et al. —
1996]. Os espectros de fotoluminescéncia de SAQDs apresentam um conjunto muito
numeroso de fendmenos, que vao desde o efeito de preenchimento dos estados disponiveis
dentro dos pontos (state filling), até efeitos Opticos ndo lineares, os quais ocorrem gracas a
sua densidade de estados discreta e alta eficiéncia na captura de portadores. Apesar do
grande nimero de trabalhos realizados em sistemas de SAQDs [Raymond ef al. — 1999,
Solomon et al. — 1996], existem na literatura relativamente poucos trabalhos sistematicos
envolvendo os processos de transicdo e relaxacdo optica de portadores fotoexcitados em
pontos quanticos dopados [Feldmann ef al. —2001]. Um nimero ainda menor de trabalhos

tem sido dedicado ao estudo do transporte de energia/portador nestes sistemas [Bimberg et
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al. — 1999]. Assim, neste Capitulo apresentamos os resultados de fotoluminescéncia de um
conjunto de amostras de pontos quanticos de InAs/GaAs com dopagens tipo-n e tipo-p de
0,5 e 1,0 x 10'® cm™. Estes valores correspondem aos valores nominais de dopagem na
barreira de GaAs depositada abaixo da camada de pontos quéinticos. Uma amostra de
pontos quanticos ndo dopados, com as mesmas caracteristicas das amostras dopadas foi

usada como referéncia. Detalhes das amostras podem ser encontrados no Capitulo 3.

5.2 — Espectros de fotoluminescéncias em SAQDs dopados

Na Figura 5.1 s3o mostrados, em uma mesma escala, os espectros de
fotoluminescéncia de todas as amostras de pontos quanticos, aqui investigadas. Nota-se
que a amostra ndo-dopada possui picos mais estreitos ¢ de maior eficiéncia de
luminescéncia quando comparada com as demais amostras. Verifica-se também que as
amostras dopadas tipo-p e tipo-n, formam familias bem definidas, de modo que os picos de
mais altas energias sao mais pronunciados nas amostras dopadas tipo-n do que nas dopadas
tipo-p, para a mesma densidade de excitagdo. Em complemento, as amostras tipo-n
possuem emissdes com largurasde linhas menores e energias mais proximas das emissoes
provenientes da amostra ndo-dopada. As amostras de pontos quanticos dopados tipo-p tem
suas emissoes deslocadas para valores de maior energia. Estas diferengas provavelmente
estdo associadas a influéncia do dopante no processo de crescimento, resultando em pontos

quanticos com caracteristicas levemente diferentes.
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Figura 5.1: Espectros de PL das amostras de SAQDs com diferentes dopagens obtido com
densidade de excitacdo de 60 kW/cm® a temperatura de 77K.
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Uma das caracteristicas marcantes do sistema SAQD ¢ o fenomeno conhecido
como state filling. Este efeito ¢ caracterizado pelo preenchimento dos estados mais
excitados quando a densidade de excitagdo Optica ¢ aumentada. Com o aumento do
bombeio Optico, o estado fundamental dos SAQDs torna-se completamente preenchido,
promovendo assim um sucessivo acesso aos niveis mais excitados. Como resultado deste
processo, surgem nos espectros de PL novos picos de emissdo cujas energias sdo maiores
que a energia do estado fundamental. Assim, o efeito de state filling pode ser usado para
determinar se, em um espectro de fotoluminescéncia, as emissdes observadas sao
provenientes de conjuntos diferentes de pontos quanticos (diferentes alturas, larguras ou
formas), os quais possuem diferentes energias de emissdo, ou se sdo estados excitados de
um ensemble de SAQDs, de um mesmo tamanho médio. Nos espetros de
fotoluminescéncia de um conjunto de pontos quanticos de diferentes familias, as emissdes
provenientes do estado fundamental devem apresentar pouca mudanga com a variacdo da
intensidade do bombeio.

Exemplos do fendmeno de state filling podem ser observados na Figura 5.2, para as
amostras de pontos quanticos de InAs (a) ndo-dopada e dopadas (b) tipo-p e (c) tipo-n com
1,0 x 10" em™. Tendo em vista que o acesso aos estados excitados dos pontos quénticos se
da no regime de mais alta densidade de excitacdo, os espectros de PL mostrados na Figura
5.2 foram realizados no sistema de MSST. Neste experimento os espectros foram obtidos
com a linha 514,5 nm do laser de Ar", cuja densidade de excitacdo foi variada de 0,06 a 60
kW/cm?, usando um conjunto de filtros de densidade neutra. As medidas foram realizadas
a temperatura de 77 K. Mais detalhes dos procedimentos experimentais podem ser
encontrados no Capitulo 3. Note, da Figura 5.2, que o espectro obtido na mais baixa

densidade de excitacdo (0,1 kW/cm?) apresenta somente uma transi¢do radiativa, atribuida
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ao estado fundamental dos pontos quanticos. Um aumento do numero de picos de
emissoes, espagados de 70 a 80 meV, surge com o aumento da densidade de excitagdo. O
espectro da amostra ndo-dopada, obtido na mais alta densidade de excitagdo mostra 4
transi¢des, com energias de 1,092, 1,171, 1,244 e 1,325 eV. Resultados semelhantes podem
ser encontrados na literatura [Adler et al. — 1996], os quais atribuiram essas emissdes as
transicdes dos sub-niveis dos pontos quanticos, portanto estdo claramente associadas a
ocorréncia do fendmeno de preenchimento de niveis. Os picos em 1.414 e 1.51 eV sdo
atribuidos as emissdes da wetting layer ¢ da barreira de GaAs.

Uma significante caracteristica observada nos espectros de fotoluminescéncia de
todas as amostras aqui investigadas ¢ a total auséncia do deslocamento de energia dos
picos de PL. Esta propriedade esta relacionada a auséncia dos efeitos de renormalizacdo do
band gap e do band bending com o aumento da densidade de excitacdo. O primeiro efeito
¢ esperado para sistemas de pontos quanticos ndo dopados [Schmitt-Rink et al. — 1987,
Adler et al. — 1995]. Entretanto, de acordo com nosso conhecimento, ndo existe na
literatura estudos referentes a estes fendmenos em pontos quanticos dopados. Segundo a
ref. [Shmitt-Rink et al. — 1987] o efeito de renormalizagido é reduzido nas nanoestruturas
devido ao confinamento, de modo que a renormalizacdo do band gap adquire valores
despreziveis nos pontos quanticos. A auséncia do band bending pode ser explicada ao
considerarmos que se ao menos metade dos portadores da camada de GaAs dopada
migrassem para os pontos quanticos, teriamos que a densidade areal de portadores nao
balanceada nos pontos seria de no maximo 5 x 10'' cm™. Como a densidade de pontos
quinticos nas amostras aqui investigadas ¢ da ordem 2,7 x 10'° cm™, estima-se que cada
ponto teria em média mais de dois portadores confinados. Com este nivel de dopagem ¢

facil imaginar que uma pequena quantidade de luz seria suficiente para depletar os
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portadores confinados nos pontos quanticos situados na regido iluminada. Diferentemente
do que ocorre nos pogos quanticos assimétricos, onde os portadores depletados tendem a
ser rapidamente repostos por processo de difusdo, das regides vizinhas ndo iluminadas, nos
pontos quanticos, devido as caracteristicas das amostras ¢ da temperatura em que o
experimento foi realizado, os portadores das regides vizinhas a area iluminada, ndo seriam
transferidos por tunelamento ou por saltos sobre a barreira, para a regido depletada.
Consequentemente, o campo elétrico devido ao acumulo de carga seria eliminado em
baixas densidades excitagdo, como resultado, o efeito de band bending nio seria
observado no intervalo de excitacdo investigado. Assim sendo, em termos praticos, nas
condi¢des em que as medidas de PL foram realizadas, podemos considerar que os pontos
quanticos situados na regido central do spor de excitagdo, ndo apresentam cargas nao
compensadas, podendo assim ser tratados como pontos quanticos ndo dopados. Este
aspecto ¢ muito importante para a descri¢do da dindmica de portadores via equagdes de

taxa que se seguird na proxima se¢ao.
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Figura 5.2: Espectros de PL das amostras de pontos quanticos (a) ndo-dopado ¢ dopados
(b) tipo-p e (c) tipo-n obtidos em diferentes densidades de excitagdo, variando de 0,1 a 60
kW/cm?. E;, E» e E; indicam, respectivamente, as energias de transi¢des do estado
fundamental, do primeiro e segundo estados excitados do SAQD. WL e GaAs indicam as
transi¢des eletronicas da wetting layer e da barreira de GaAs.
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5.3 — Modelamento dos resultados de fotoluminescéncias em SAQDs

dopados

Com o objetivo de investigar mais detalhadamente os processos de relaxacdao de
portadores fotoexcitados em pontos quanticos dopados, realizamos medidas de
fotoluminescéncia em fungdo da densidade de excitacdo. Os resultados destas medidas
foram modelados por meio de um conjunto de equagdes de taxas acopladas, as quais
descrevem a densidade de portadores na barreira de GaAs, na wetting layer ¢ nos estados
excitados dos pontos quanticos.

Equagdes de taxa acopladas tém sido usadas com éxito para descricdo global dos
comportamentos dindmicos dos mais diversos sistemas fisicos [Carroll — 1990] ¢ mesmo
em outras areas do conhecimento [Wu — 2001]. Seu uso se justifica por ser a forma mais
simples de tratar sistemas complexos onde o numero de componentes obriga a utilizagdo
de uma teoria de campo médio. As equagdes de taxa sdo comumente usadas para descrever
experimentos de fotoluminescéncia resolvida no tempo [Kapon — 1999],
eletroluminescéncia [Adler et al. — 1996], catodoluminescéncia [Carroll — 1990] e
fotocorrente [Monte et al. — 2003]. Recentemente, de Sales et al. [de Sales et al. — 2003a]
modelaram experimentos de PL em uma amostra contendo uma densidade superficial
variavel de pontos quanticos. Com esse procedimento os autores puderam determinar o
comportamento da taxa de captura de portadores pelos pontos quanticos em fun¢do da
densidade de pontos e estimar a se¢do de choque de captura por ponto quantico na amostra.
O modelo de equagdes de taxa usado nesse trabalho ndo considerava os sub-niveis do
ponto quantico, ou seja, consideraram o sinal de PL proveniente da camada de pontos

quanticos, integrado espectralmente sobre todos os estados. Para simular corretamente o
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processo de relaxacdo dos niveis excitados de mais alta energia, um conjunto mais
detalhado de equagdes de taxa acopladas deve ser usado. Deste modo, para descrever a
emissdo de cada um dos diferentes niveis individualmente é necessario considerar que cada
sub-nivel do ponto quantico troca portador com os outros niveis existentes.

Para que um conjunto de equagdes de taxa acopladas descreva adequadamente a
dindmica de portadores em heteroestruturas semicondutoras, alguns cuidados devem ser
tomados. Em se tratando de uma teoria de campo médio a influéncia da variagao espacial
do spot de excitagdo, representado pelo perfil gaussiano do spot do laser, dever ser
considerado ou evitado no modelo. No primeiro caso, a variagao espacial da intensidade de
bombeio deve ser integrada espacialmente de maneira explicita nas equagdes. Uma
integracdo espacial do perfil da densidade de portadores tem resultado equivalente,
entretanto este procedimento s6 funciona nos casos onde se verifica apenas uma linha de
emissdo. Este procedimento foi adotado no estudo das amostras de pogos quanticos
dopados, apresentado no Capitulo 4. Como no presente caso, os espectros de PL sdo
compostos de multiplas emissoes de PL, foi necessario tornar o bombeio aproximadamente
constante sobre a superficie da amostra. Para isso, o feixe de laser foi focalizado na
superficie da amostra em um spot cuja largura gaussiana foi de 45 um. A variagdo da
intensidade de excitagdo causada pela forma gaussiana do feixe foi evitada ao se analisar
somente a parte central da distribuicdo espacial da fotoluminescéncia, usando para isso um
pinhole no plano da imagem. Deste modo, a intensidade de excitacdo variou de apenas
10% ao longo da area analisada, minimizando assim a influéncia do spot gaussiano [de
Sales et al. — 2003a, Cingolani et al. — 1990]. Nesta nova configuracdo a densidade de
excitagdo maxima alcancada foi menor que as usadas nos espectros mostrados nas Figuras

5.1 ¢ 5.2, de modo que os portadores tiveram acesso a um nimero menor de estados dentro
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dos SAQDs e, portanto, somente trés estados excitados dos pontos quanticos foram
detectados. Nesta configuragdo a densidade de excitagio foi variada de 0,2 a 9 kW/cm®.

A Figura 5.3 mostra os espectros de fotoluminescéncia das amostras de pontos
quanticos dopados tipo-p ((a) e (b)) e tipo-n ((c) e (d)) obtidos com densidade de excitagao
de 9 kW/em?, de acordo com o procedimento descrito no paragrafo anterior. As linhas
cheias representam o melhor ajuste dos dados experimentais (circulos abertos) usando
curvas gaussianas, enquanto as linhas tracejadas representam cada uma das emissdes de PL
provenientes dos diferentes sub-niveis (i) dos pontos quanticos. Para investigar com mais
detalhes as transi¢des e relaxacdes dos sub-niveis (i) dos pontos quanticos como funcao da
densidade de excitacdo, todas as curvas de PL obtidas no intervalo de excitagcdo de 0,2 a 9
kW/cm? foram ajustadas de acordo com o método mostrado na Figura 5.3. O resultado da
intensidade de fotoluminescéncia espectralmente integrada, relacionado a cada uma das
emissoes de PL, em funcdo da densidade de excitacdo para todas as amostras aqui
investigadas, sdo mostrados nas Figuras 5.4 ¢ 5.5 (b). A Figura 5.5 (a) mostra o espectro de
PL da amostra de pontos quanticos nao-dopados. Nestas figuras as emissdes provenientes
dos estados fundamental (E;), primeiro (E;) e segundo excitado (E3) sdo representados

pelos simbolos m, ® ¢ A, respectivamente.
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Figura 5.3: Espectros de PL das amostras dopadas e obtidas com densidade de excitagdo de
9 kW/em®. As linhas solidas representam o melhor ajuste dos dados experimentais
(circulos abertos) utilizando-se curvas gaussianas. As linhas tracejadas representam as
emissoes dos diferentes sub-niveis dos pontos quanticos.
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Figura 5.4: Dependéncia da intensidade de PL integrada em funcdo da densidade de
excitacdo das amostras pontos quanticos dopados em escala /og-log (obtidos a partir dos
ajustes dos espectros de PL). As linhas solidas sdao o resultado da simulagdo usando as
equagdes de taxa. Os simbolos m, ® ¢ A representam respectivamente o primeiro, segundo
e terceiro sub-nivel dos SAQDs.
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Figura 5.5: (a) Espectros de PL das amostras ndo-dopadas e obtido com densidade de
excitacdo de 9 kW/cm’. As linhas solidas representam o melhor ajuste dos dados
experimentais (circulos abertos) utilizando-se curvas gaussianas. As linhas tracejadas
representam as emissoes dos diferentes sub-niveis dos pontos quanticos. (b) Dependéncia
da intensidade de PL integrada em fun¢do da densidade de excitagdo da amostra de pontos
quanticos ndo-dopados em escala log-log (obtidos a partir dos ajustes dos espectros de PL).
As linhas solidas sdo resultados da simulacdo usando as equagdes de taxa. Os simbolos m,
e ¢ A representam respectivamente o primeiro, segundo e terceiro sub-nivel dos SAQDs.
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Figura 5.6: Esquema de niveis usados para descrever a dindmica da relaxagdo de
portadores no sistema SAQDs. Sao cinco os niveis: bulk, wetting layer (WL), E\, E; ¢ E3,
com seus respectivos coeficientes de taxas de relaxagdo: y,, (transferéncia da barreira

para a wetting layer), y,, ( transferéncia da barreira para os SAQDs), y,,,; (transferéncia da
wetting layer para os SAQDs), 3, (transferéncia do terceiro estado dos SAQDs para o

segundo) ey, ( transferéncia do segundo estado dos SAQDs para o primeiro). B e B, sdo
os coeficientes de recombinagdo radiativa para a barreira e wetting layer respectivamente.
Os tempos de vida dos sub-niveis sdo representados por 7;, 7, € 73 respectivamente.
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A fim de descrever os resultados de fotoluminescéncia mostrados nas Figura 5.4 e
5.5 (b), um conjunto de equagdes de taxa acopladas foi escrito baseado nas transi¢des
eletronicas propostas na Figura 5.6. A seta do lado esquerdo da figura representa a energia
fornecida pelo laser para excitar os portadores na barreira de GaAs. Nesse processo, fotons
provenientes do laser de excitacdo penetram na superficie da amostra a uma profundidade
definida essencialmente pelo comprimento de absor¢do do GaAs ( =100 nm para 514,5
nm). Admitimos que os fotons que penetram na heteroestrutura criam pares elétron-
buracos a uma taxa G por cm’. A taxa de geragio pode ser expressa em termos da
densidade de excitacdo I, da refletividade R e da energia dos fotons /~v como
G=(1-R)/hv. Consideramos que uma vez gerados, os portadores sdo transferidos e
capturados pelos niveis de menor energia, em pares elétron-buracos, sofrendo em seguida
sucessivos processos de relaxacdo (relaxagdo do tipo cascata — ver Figura 5.6) até atingir o
nivel no qual ele se recombina radiativamente, produzindo um féton detectavel. Mesmo
que a emissao da wetting layer ndo esteja presente nos espectros, admitimos, com o intuito
de tornar o célculo das taxas o mais geral possivel, cinco reservatorios de portadores:
barreira, wetting layer ¢ os trés estados dos SAQDs. Para os dois primeiros reservatorios
de portadores (barreira e wetting layer) consideramos dois coeficientes de recombinagao
bimolecular, B; e B,. O fator B;= 6.4 x 10 cmz/s, usado em nosso modelo, foi encontrado
a partir do valor conhecido para o bulk de GaAs a 300 K (7,2 x 107" cm’/s), expresso em
termos da densidade superficiais de portadores, levando-se em conta o comprimento de

absor¢dao do GaAs para a linha de 514,5 nm além da corre¢do com a temperatura dada por
B, (300/T)3/2 a 77 K. O valor areal de B, = 3,6 x 10 cm*/s corresponde ao valor para o

bulk de InAs de 2,0 x 10° cm’/s (77 K) obtido por Gelmont et al., [Gelmont et al. —

1982].
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Como pode ser observado na Figura 5.6, os coeficientes de relaxa¢dao dos estados
do continuo para os estados bidimensionais e zero-dimensionais sdo representados

respectivamente por y,, € Jp,. A transferéncia da barreira para a wetting layer deve

depender da fracdo de cobertura desta, pelos pontos quinticos. Assim, se consideramos N
como sendo a densidade de pontos quanticos por cm?’ e N, como a maior densidade de
pontos alcancada no processo de crescimento, a fracdo de cobertura da WL ¢ dado por
N/Npay. Entdo, os portadores que chegam diretamente na wetting layer, sem serem

influenciados pelos pontos sdo capturados a uma taxa y,, (1= N/ N . )1, . Estimamos o

valor de Nyq = 7 x 10'® cm™. Para isso foi considerado que quando a wetting layer esta
completamente coberta por pontos quanticos a distdncia média, centro-a-centro, entre eles
deve ser da ordem do tamanho do ponto (34 nm de diametro), como estimado pelas
condicdes de crescimento.

Apesar do conhecimento da existéncia de pelo menos quatro sub-niveis nos pontos
quanticos aqui estudados, consideramos por simplificagdo que os portadores gerados na
barreira de GaAs e provenientes da wetting layer sdo transferidos diretamente para o nivel
de mais alta energia, observado, ou seja, o nivel Es. A transferéncia de portadores da WL

para E; dos SAQDs foi representada pelo coeficiente y,,; . As taxas de relaxagao intersub-
niveis dos SAQDs foram descritas por y3, € ¥5;, enquanto que o tempo de vida dos

portadores confinados nestes sub-niveis foram representados por 13, T,¢€ T;.
Por apresentar uma densidade de estados discreta, cada nivel de energia dos pontos
quanticos suporta um determinado niimero de portadores, sendo esse nimero limitado pela

degenerescéncia (g ) do estado, dada por [g ;= 2(i)J (i =1 para o estado o fundamental).

O valor finito do nimero de portadores que ocupam os niveis de energia dos SAQDs ¢ o
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responsavel pelo fenomeno do preenchimento de estados — state filling (ver Figura 5.2).
Para descrevermos esta limitagdo, foi admitido que os coeficientes que representam as

taxas de transferéncia para os pontos (y;,; € 7, ) € entre os niveis sub-niveis dos mesmos

(732 € J»1) sdo proporcionais a0 nimero médio de estados vazio nos pontos, dado por

[1 - nlNJ e a densidade n(.1y de portadores nos diferentes niveis, na qual N ¢ a densidade
8i

superficial de SAQDs. O termo n;/g; N representa a fracdo média de ocupacdo de um
()

determinado nivel (i) dada por f;".

Com base no esquema mostrado na Figura 5.6, propomos que o conjunto de

equagdes que representam a densidade de portadores do sistema ¢ dado por:

dn 3
Ttb:G_wa(l_N/Nmax)”b_7bd(1_fc§)yb_Blnlz (5.1)
Mo e Y =N I Ny, = 7,01~ £, B’

d[ W max W w (52)
dn, 3) (2) 3

% (7ba 7wd)( Ja }% 732( Ja }“3 7 (5.3)
dn, ) m) M ( @ 1)”2

” 7/32( Ja )‘13 721( Ja )"2 7 282| Ja 3)1, (5.4)
dn, ), ™ ( ) 1}”1

o - ~_y -—|=

0 721( d )’72 e ATy P (5.5)

A Equacgdo 5.1 representa os portadores gerados na barreira de GaAs a uma taxa G.

O segundo termo desta equagdo descreve a taxa de transferéncia de portadores da barreira,
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que sdo capturados pela wetting layer. O valor tomado para y,,= 5.0 x 10" s,

corresponde ao inverso do tempo necessario para que a luminescéncia transiente da WL
atinja seu valor maximo (rise time) [Adler et al. — 1996]. O ultimo termo da Equagdo 5.1
representa a taxa de recombinagdo radiativa na barreira de GaAs.

A Equagdo 5.2 descreve a densidade de portadores na wetting layer. A taxa de

transferéncia de portadores da wetting layer para os pontos quanticos, y,,, depende

somente da disponibilidade de portadores na WL e dos estados vazios nos pontos
quanticos, correspondendo ao processo de captura via relaxagdo por fonons. Na simulagdo
dos resultados de PL ndo tivemos sucesso ao considerar esta transferéncia. Os melhores
resultados foram obtidos desprezando-se totalmente este coeficiente, e considerando que a
captura dos portadores pelos pontos quanticos se faz diretamente da barreira de GaAs para
0s pontos quanticos, via emissao de fonons, como observado também por Ohnersorge et al.
[Ohnersorge et al. — 1996]. Esta suposi¢do explica o porqué do ndo aparecimento do pico
de PL da wetting layer nos espectros das amostras aqui mostrados. As emissdes de PL da
WL s6 irdo surgir nos espectros quando todos os estados eletronicos dos pontos quanticos
estiverem ocupados, de modo que os portadores adicionais, chegando aos pontos, nao
poderdo ser capturados e acabam sendo transferidos para a wetting layer, onde se
recombinam.

As Equagdes 5.3 — 5.5 descrevem as densidades de portadores nos estados 3,2 ¢ 1,
dos pontos quanticos. Os termos positivos do lado direito destas equagdes representam as
taxas de captura dos portadores advindos de outros estados de maior energia, enquanto os
termos negativos descrevem as perdas de portadores, por relaxagdo e recombinagao.

Como discutido no Capitulo 2, em sistemas nos quais os portadores nao estdo

correlacionados, a recombinacdo radiativa (R,.) ¢ proporcional a probabilidade de um
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elétron encontrar um buraco. Assim, R, oc n“ quando a densidade de elétrons ¢ igual a de

buracos (p = n). Diferentemente, no caso dos pontos quanticos, o processo radiativo nao
depende da probabilidade de um elétron encontrar um buraco, uma vez que eles estdo
espacialmente sobrepostos dentro do ponto quantico. Entdo, a taxa de recombinagdo
radiativa nos SAQDs foi tomada como sendo linearmente dependente da densidade de
portadores confinados nos pontos. Desta forma, o conjunto de equagdes foi resolvido para
a barreira de GaAs, para a wetting layer e para os estados excitados dos pontos quanticos.

A fotoluminescéncia emergindo de cada um destes niveis de energia ¢ dada por

I;bL) = kBlng

1()va) = szn
]§)3L) = k(n3 /73)

(5.6)
15) =k(ny/75)

1(31L) =k(ny /7))

onde k ¢ uma constante usada para converter as taxas de recombinacao radiativa calculada
em valores medidos. O ntimero k incorpora 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 nao variaram
apreciavelmente para as diferentes estruturas e, portanto, foi tomado o mesmo valor de &
para todas as equagdes acima e para todas as amostras.

As Equagoes 5.6 foram usadas para simular os resultados experimentais. Para isso as

) ) .. (dn
Equagdes 5.2 — 5.5 foram resolvidas no regime de estado estacionario ( :

= Oj , de modo
dt

100



que para cada valor de densidade de excita¢do, foi calculado um valor de 11(012. Para

obtermos as raizes desse sistema de equagdes ndo lineares e acopladas, langamos mao do
método multidimensional de Newton-Raphson [Press et al. — 2007] e desenvolvemos um
programa, em linguagem Fortran, para implementa-lo.

As linhas solidas das Figuras 5.4 e 5.5(b) correspondem as simula¢des usando
parametros da literatura e outros escolhidos com objetivo de ajustar os resultados
experimentais (veja Tabela 5.1). E observado que o conjunto de parimetros escolhidos ¢
capaz de descrever simultaneamente a evolucdo da intensidade de PL de todos estados
excitados dos pontos quanticos em func¢ao da densidade de excitagdo.

Uma primeira tentativa para descrever os dados de PL apresentados nas Figuras 5.4
-5.5 (b) foi realizada sem o uso do ultimo termo das Equagdes 5.4 e 5.5. Contudo, os
resultados ndo foram satisfatorios. Este termo indica que existe um processo nao radiativo
operando dentro da regido da imagem de fotoluminescéncia analisada (regido definida na
imagem da amostra projetada no pinhole). Para determinar esta perda, seguimos a mesma
hipotese desenvolvida por de Sales [de Sales — 2003b], ou seja, admitimos que esta perda
estd associada a presenga de emissdo espontinea amplificada (do inglés amplified
spontaneous emission — ASE), na dire¢ao paralela ao plano dos pontos quanticos. Com a
presenga de ASE no plano dos SAQDs, o nimero de fétons que podem escapar pela
superficie da amostra, gerando o sinal de PL detectavel, é reduzido. Como o processo de
ASE esta relacionado com a quantidade de luz gerada na camada dos SAQDs, ¢ correto
afirmar que este processo ¢ proporcional a intensidade de luz provenientes dos pontos
quanticos, que por sua vez ¢ composta pelos fotons provenientes dos diferentes estados
quanticos dos SAQDs. Como o numero de fétons emitidos depende da densidade de

ocupagao do estado emissor (densidade de estados) podemos escrever que o processo de
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ASE « g; f D para sermos mais precisos, no contexto da emissdo espontanea
T;

amplificada, ¢ necessario levar em conta o fator de ocupacdo limite para a inversdo de

populagdo no estado fundamental dos pontos quanticos [Klimov et al. — 2000)]. Assim, a

ORS

inversdo de populagdo no estado fundamental ocorrera quando f; Entdo,

substituindo f ;1) por ( 4 _ j na expressao anterior, determinamos o ultimo termo das

Equagdes 5.4 e 5.5, sendo 4; uma constante de proporcionalidade.
Com base na discussao acima, podemos concluir que o coeficiente da taxa de
recombinacao efetiva dos portadores no estado fundamental ¢ dado por:

(1)=L+A ( (1)_L]L

onde o primeiro termo do lado direito da equacdo esta relacionado a recombinagao

radiativa e o segundo a ndo-radiativa. A Figura 5.7 mostra o tempo de vida dos portadores

(1) = 1/ 7/(1) ) em fun¢ao da densidade de excitacdo para as amostras de pontos quanticos

nio-dopado, dopados tipo-p e tipo-n com a dopagem de 1 x 10" cm™. Comportamentos
semelhantes sio observados para as amostras dopadas com concentragdo de 0,5 x 10"
cm™. Note que, no intervalo de baixa excitagdo, o tempo de vida sofre um pequeno
aumento quando comparado com seu valor calculado (930 ps — para a amostra ndo dopada)
na auséncia de ASE. Neste regime, o fator de ocupagdo ¢ menor que 1/12, e o Gltimo termo
da Equacdo 5.7 torna-se um termo de geracdo. Desta maneira o processo de reciclagem de

fotons atua no lugar do ASE, e os mecanismos internos de emissdo e reabsor¢dao fazem
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com que o sistema permaneca mais tempo no estado excitado aumentando
consequentemente 7. J4 no intervalo de mais alta excitagdo 7, diminui. Este
comportamento ¢ esperado, uma vez que quanto mais intensa a emissdo amplificada entre
os pontos, menor serd o tempo de vida dos portadores, tendo em vista que o tempo de vida
¢ inversamente proporcional ao fluxo de fotons.

Como pode ser observado na Tabela 5.1, o coeficiente da taxa de captura (y;, ), de

portadores provenientes da barreira pelos pontos quanticos, é pelo menos duas vezes maior
na amostra ndo-dopada quando comparada com as amostras dopadas tipo-p e tipo-n. Uma
possivel explicagdo para esta diferenca pode estar relacionada ao fato de que, embora
tenhamos admitido que os pontos quanticos na regido central do spot de excitagdo estejam
completamente depletados, isto pode ndo ser inteiramente verdade no regime de mais baixa

excitagdo. Como discutido no Capitulo 4, a taxa de tunelamento de portadores da barreira
para o pogo ¢ proporcional a: (ny —n)exp(—D, Jn ). Contudo, diferentemente do sistema

de poco quantico, onde ndo existe limitagdo do nimero de portadores por estado e
consequentemente o tunelamento so cessara quando o poco estiver completamente vazio
(ngp = n). No sistema de pontos quanticos o tunelamento s6 ocorrerd quando os pontos
possuirem band bending (carga residual diferente de zero) e ainda assim possuirem estados
permitidos. Ou seja, s6 ocorrera no regime de excitacao de intermediario para baixo. Assim
a probabilidade da existéncia de pontos quanticos carregados poderia reduzir a taxa de
captura das amostras de pontos quanticos dopados, como observado. Na Tabela 5.1
também ¢ mostrado uma comparacdo entre os valores dos tempos de vida e de relaxacao
aqui obtidos, com os valores encontrados experimentalmente por Adler et al. (entre
parénteses na tabela) para uma mostra de pontos quanticos de InAs/GaAs nao dopada, com

dimensdes menores que as nossas.
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Figura 5.7: Tempo de vida efetivo (ref = 1/ Vef )em fun¢do da densidade de excitagdo, para

os pontos quanticos nao-dopados (linha sélida), dopados tipo-p (linha tracejada) e tipo-n
(linha pontilhada) com dopagem de 1,0x 10'® cm™.
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Note que os valores do tempo de vida do estado fundamental sdo aproximadamente iguais,
entretanto os tempos de vida e os tempos de relaxagdo dos niveis E, ¢ E; divergem
ligeiramente. Estas diferengas podem estar associadas as diferengas de energia entre estes
niveis. No trabalho de Adler elas sdo da ordem de 90 meV enquanto que no nosso caso sao

de 70 meV.

Tabela 5.1: Valores dos parametros do sistema de equagdes de taxa
acopladas utilizados em nossa simulacao.

Tipo-n  Tipo-n Tipo-p  Tipo-p

Parametro 50107 L0x10' Nao dopada 50x107  L0x10" Unidade
B, 6,4 10 Y em? /s
B, 3,6 10 Y em? /s
Vw 4,0 10057
Y wd desprezivel
Vbd 4,7 5,7 11,3 4,0 4,0 10757}
T3 =1/y3; 1,4 1,2 2,5(55) 1,5 1,5 ps
751 =11y 120 100 55 (135) 120 120 DS
T3 37 55 125 (52) 67 34 DS
Ty 280 250 220 (116) 300 300 ps
(1] 1000 1000  930(970) 1300 1300 ps

(*) [Adler et al. — 1996]
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5.3 — Transporte lateral de energia em SAQDs

Com o objetivo de entender melhor o processo ndo radiativo presente no plano dos
pontos quanticos, como previsto nas equagdes de taxa, apresentamos nesta se¢do um
estudo referente a este fendmeno. A ocorréncia de transferéncia de energia entre pontos
quanticos vizinhos ¢ de conhecimento geral. Entretanto, os mecanismos que levam a este
fenomeno podem ser diversos, dependendo principalmente da morfologia das amostras e
das condigdes de medida. Por exemplo, no regime de alta temperatura o transporte de
energia pode ser por meio da transferéncia de portadores termicamente ativados por cima
da barreira de potencial dos pontos quanticos. Ja a transferéncia de energia em pontos
quanticos em matriz de vidro é governada por interagdo dipolo-dipolo (processo de
Forster) [Crooker et al. — 2002] ou por reciclagem de fotons [Marti et al. — 2002]. O
tunelamento de portadores entre pontos quanticos vizinhos também tem sido usado para
explicar tal transferéncia. Entretanto, o tunelamento s6 ¢é efetivo quando existe
sobreposi¢do significativa da funcdo de onda dos portadores confinados em pontos
quanticos adjacentes. Recentemente, foi verificado que a transferéncia de energia entre
pontos quanticos distantes poderia ser assistida por emissdo espontdnea amplificada [de
Sales et al. — 2003b]. Os resultados das simula¢des apresentadas na se¢do anterior vao ao
encontro desta hipdtese. Assim, investigamos a validade desta proposi¢do. Para isso,
realizamos medidas de micro-luminescéncia resolvida espectralmente e espacialmente, em
funcdo da energia de recombinacdo, densidade de excitacdo e tamanho do spor de
excitagao.

As medidas de micro-luminescéncia foram realizadas com a técnica de MSST, com

spot de excitagdo de 5 um de didmetro, com um laser de Ar+ sintonizado na linha 514,5

nm com densidade de excitagio de 60 kW/cm?. Todas as medidas foram realizadas a
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temperatura de 77 K. A Figura 5.8 (lado esquerdo do painel) mostra a dependéncia da
largura espacial da fotoluminescéncia (A), representada pelos simbolos, em fung¢do da
energia de emissdo para as amostras (a) ndo-dopada e dopadas (b) tipo-p e (c) tipo-n. Para
comparagdo, no lado direito do painel, sio mostrados os espectros de PL das mesmas
amostras. Note que, para a mesma densidade de excitagdo a largura espacial da
fotoluminescéncia da amostra ndo dopada é maior que a das amostras dopadas,
principalmente para o estado E>. Também pode ser verificado que o maximo de A esta
exatamente na mesma energia do maximo de intensidade de luminescéncia. Isto significa
que a maior transferéncia de energia ocorre no mesmo comprimento de onda que o pico de
PL. O fato do valor de A das amostras de pontos quanticos serem muito maiores do que o
tamanho do spot de excitagdo comprova que a energia esta fluindo radialmente para fora, a
partir do centro de excitacdo, tendo seu maior alcance para a amostra nao dopada.

A fim de investigar se a transferéncia de energia é de fato assistida pelo processo de
emissdo espontanea amplificada, realizamos medidas da largura espacial da
fotoluminescéncia (A) em func¢do do tamanho do spot, mantendo a densidade de excitagdo
constante em 0,6 kW/cm®. Como discutido anteriormente no Capitulo 4, se o ganho 6ptico
estiver presente, o fluxo de fotons migrando para fora do spot de excitagdo aumenta com a
distancia percorrida pelos fotons na regido de ganho [Shaklee et al. — 1973]. Ou seja, se o
spot de excitagdo do laser aumentar em diametro, o fluxo de fotons devera ser amplificado
e absorvido em outra regido nao excitada, na borda da regido iluminada. Se o fluxo de
fotons € suficientemente intenso de tal maneira que o estado fundamental dos pontos
quanticos presentes na regido excitada esteja preenchidos pela metade, entdo a absorgao
optica vai a zero e os fotons poderdo ir mais longe, até uma regido onde o fluxo ndo

consiga mais superar as perdas, limitando assim o valor de A. Isto implica que, para um
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tamanho de spot constante (A,) a largura da distribuicdo lateral de portadores (A ) deveria

aumentar com o aumento da densidade de excitagcdo, o que de fato ocorre como pode ser
observado na Figura 5.9. Consequentemente seria também esperado que o tamanho da
regido de luminescéncia aumentasse superlinearmente com o aumento do spot de excitacao
para uma densidade de excitagdo constante. Este comportamento pode ser verificado na
Figura 5.10. Note também que o crescimento de A ¢ maior para a amostra ndo-dopada
quando comparada com as amostras dopada tipo-n e tipo-p, sendo ainda menor para a

amostra dopada tipo-p. Um comportamento semelhante ¢ verificado nas amostras dopadas

com 0,5x10'® ¢cm™a e nas medidas de A como fungdo da densidade de excitacao.

O fato da amostra ndo-dopada apresentar um crescimento de A mais pronunciado
do que as amostras dopadas, tanto para os resultados de largura espacial da
fotoluminescéncia em fun¢ao do tamanho do spot quanto da densidade de excitacdo, indica
que o efeito do processo de ASE se manifesta mais fortemente nesta amostra. Este
comportamento pode ser entendido levando-se em conta que, para o caso da amostra ndo
dopada, o crescimento de A, quando assistido por ASE, depende do processo de emissao e
reabsorcdo no plano dos pontos quanticos, como explicado anteriormente. Devemos
lembrar que todos os fotons gerados a partir do processo de ASE terdo a mesma coeréncia
e direcdo de propagacdo do foton gerador, de modo que s6 serdo detectados os fotons
gerados pelo processo de emissdo espontanea, pois estes poderdo ser emitidos em todas as
diregdes e eventualmente escapar pela superficie da amostra, sendo entdo detectada.

No caso das amostras dopadas, o processo de reabsor¢do na borda da regido
excitada (regido de escuro) serd prejudicado, pois os pontos quanticos la presentes ja
estardo carregados e, portanto no regime de transparéncia para os fotons ressonantes

provenientes do centro do spot. Como resultado, tais fotons ndo serdo reabsorvidos na
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borda da regido de excitagdo e se perderdao ao longo do plano dos SAQDs, limitando assim
a regido fotoexcitada e consequentemente o valor de A.

O maior valor de A, verificado para as amostras dopadas tipo-n, quando
comparadas com as amostras dopadas tipo-p pode estar associada ao diagrama de energia
dos SAQDs, se os pontos quanticos aqui estudados apresentarem a mesma configuragao
energética das amostras estudadas na ref [Adler et al. — 1996] isto é, possuirem um nivel de
elétrons na banda de condugdo e varios niveis de buraco na banda de valéncia. Temos que,
no caso das amostras tipo-p, existe entdo a probabilidade de que portadores ocupem o
nivel fundamental e parte do segundo estado de buraco. Deste modo, para haver reabsor¢ao
nas amostras tipo-p, € necessario a presenca de fotons ressonantes com FE,. Entretanto, a

presenga destes fotons depende da inversdo de populagdo deste estado, exigindo assim

1 s o . o .
f;z) >§, condi¢do ndo atingida no intervalo excitacdo investigado. Os resultados da

Figura 5.8 (b) e (c) evidenciam este fato, uma vez que, mesmo sendo a emissao de £, mais
intensa que a do £, a largura espacial da fotoluminescéncia deste estado ¢ muito menor

que a do fundamental.
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Figura 5.8: Dependéncia espectral de A (simbolos) e espectros de PL obtidos com
densidade de excitagio de 60 kW/cm® para as amostras de pontos quinticos (a) ndo-

dopados e dopados (b) tipo-p e (c) tipo-n com dopagem de 1,0x10'™ cm?. As amostras

dopadas tipo-p e tipo-n com 0,5 x 10" cm’ apresentaram comportamentos semelhantes.
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Fig 5.9: Dependéncia da largura A com a densidade de excitacdo, para as amostras nao-

dopada e dopada tipo-p e tipo-n, com dopagem de 1,0x 10'®. As linhas sdo guias para os

olhos. As amostras dopadas tipo-p e tipo-n com 0,5x10"® cm?

comportamentos semelhantes.
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Figura 5.10: Largura espacial da fotoluminescéncia (A) em funcdo do diametro do spot do

laser de excitacdo. As amostras dopadas possuem dopagem de 1,0x10'® cm™. Para cada
ponto, a poténcia de excitacdo do laser foi cuidadosamente ajustada com o objetivo de
manter a densidade de excitagdo constante em torno de 0,6 kW/cm?. A reta, com
inclinagdo, igual a 1,0 foi introduzida para comparacdo. As linhas pontilhadas sdo guias

para os olhos. As amostras dopadas tipo-p e tipo-n com 0,5x10"® cm? apresentaram
comportamentos semelhantes.
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5.4 - Concluséao

Neste capitulo foram investigados a dindmica de portadores fotoexcitados e o
transporte lateral de energia em pontos quanticos de InAs/GaAs nao-dopado e dopados
tipo-p e tipo-n [da Cunha et al. 2007b]. Para isto foram empregadas medidas de
fotoluminescéncia resolvida espectralmente e espacialmente em fun¢do da densidade de
excitacdo, tamanho do spot de excitagcdo. Os resultados foram modelados por um conjunto
de equacdes de taxa acopladas representando cada um dos diferentes niveis de energia.
Para simular os dados experimentais alguns parametros foram retirados da literatura
enquanto outros foram obtidos da préopria simulacdo. Como resultado da simulagdo, foi
encontrado que os valores de tempo de vida e de relaxagdo para a amostra de pontos
quanticos nao-dopados estdo em concordancia com dados da literatura. Também foi
verificado que a taxa de captura de portadores pelos pontos quanticos nao-dopados € pelo
menos duas vezes maior do que das amostras dopadas. Este resultado foi entendido
levando-se em conta que a possibilidade da presenca de carga residual nos pontos
quanticos dopados dificultaria a captura de portadores. As medidas de fotoluminescéncia
resolvidas espacialmente mostraram que o processo de ASE ¢ o responsavel pelo
transporte lateral de energia entre pontos quanticos e que este se manifesta mais fortemente

na amostras nao-dopada.
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CAPITULO 6

Conclusao Geral

Nesta tese investigamos a dindmica e o transporte de portadores em sistemas de
pocos quanticos assimétricos (AQWs) e simétricos de InGaAs/GaAs, e SAQDs dopados e
ndo-dopados de InAs/GaAs. Para tanto foram realizadas medidas de fotoluminescéncia
resolvida espectralmente e espacialmente em fun¢do da densidade e largura do spot de
excitacdo e energia de emissao.

Um modelo de equagdes de taxa acopladas foi usado para descrever a dinamica de
portadores em ambas as heteroestruturas. Na descri¢do da dindmica de portadores das
amostras de AQW levou-se em conta a variacdo da taxa de tunelamento de elétrons e
buracos para o poco quantico devido a renormalizacdo do band gap e band bending. Na
simulacdo da dindmica de portadores nos SAQDs foi considerado que os portadores
fotogerados relaxam para o estado fundamental passando pelos estados excitados.

Para a amostra de pogo quantico ndo dopado foi encontrado que o comprimento de
difusdo aumenta com a densidade de excitacdo. Este comportamento inesperado pode estar

associado a emissdo e reabsorcdo de fotons no pogo quantico ndo dopado, o qual aumenta

114



o tempo de vida efetivo dos portadores ali confinados. Foi verificado que o comportamento
do comprimento de difusdo de portadores como funcdo da densidade de excitacdo das
amostras de AQWs ¢ significativamente diferente do encontrado para a amostra nao
dopada. Apesar de ter sido encontrado um comprimento de difusdo maior para amostras
dopadas tipo-n quando comparada com as dopadas tipo-p, foi constatado que o coeficiente
de difusdo (D) ¢ de aproximadamente 80 cm’/s para ambas as amostras dopadas. Este
resultado foi explicado em termos da diferenca da taxa de tunelamento de elétrons e
buracos através da camada espagadora de GaAs, a qual influencia diretamente o perfil da
densidade de portadores no interior dos AQWs.

Os resultados de fotoluminescéncia resolvida espacialmente evidenciaram que o
processo de emissdo espontanea amplificada é o responsavel pela transferéncia de energia
entre os pontos quanticos. Esta hipotese foi confirmada pelos resultados da simulacdo, via
equacdes de taxa. Os dados de fotoluminescéncia nas amostras de SAQDs revelaram que a
taxa de captura de portadores pelos pontos quanticos ndo-dopados ¢, pelo menos, duas
vezes maior que as dos pontos quanticos dopados. Esta diferenga foi atribuida a menor
eficiéncia do processo de absorcdo e re-emissdao de fotons, na regido nao iluminada pelo
laser, devido a ocupagdo dos estados de mais baixa energia pelos portadores provenientes
da barreira dopada.

Dos dados de fotoluminescéncia espacialmente resolvida foi constatada uma
notavel diferenca no comportamento da largura espacial da fotoluminescéncia (A) como
funcdo da densidade de excita¢do, entre as amostras dopadas e ndo-dopadas de pocgos e
pontos quanticos. Verificou-se que nas amostras de pogos quanticos a maior variagdo de A
ocorre nas amostras dopadas, enquanto que um comportamento inverso ¢ notado para as

amostras de pontos quanticos. Esta diferenca de comportamento estd relacionada aos
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diferentes mecanismos de transporte lateral de energia, uma vez que nas amostras de pogos
quanticos o transporte de energia ¢ devido a difusdo de portadores na regido ativa, nas
amostras de pontos quanticos esta transferéncia de energia se da mediante o processo de
absor¢do e re-emissdo de fotons intensificada pela emissdo espontanea amplificada.

Outra importante diferenca dos resultados de fotoluminescéncia notada entre as
amostras de pogos e pontos quanticos dopados foi a total auséncia de blue shift nas
emissoes de PL provenientes dos sub-niveis confinados nos pontos quanticos. A razao
para a auséncia desse fendmeno nas amostras de pontos quanticos dopados ainda ndo ¢
clara. Provavelmente ela esta associada a limitagdo do niimero de portadores confinados
imposta pela densidade discreta de estados, uma vez que esta reduz o band bending e os

efeitos de muitos corpos na renormalizagdo do band gap.

Perspectivas de Trabalhos Futuros

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

e [Estudar o efeito da variacdo da temperatura na dinamica dos portadores confinados em

SAQDs.
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