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Abstract

We have chosen to study semi-insulating semiconductors within the non-linear
dynamics approach with the intention to observe and control chaotic current oscillations.
We were able to identify doubling period bifurcation routes to chaos in high resistivity
semiconductors with low frequency oscillations that presents positive Lyapunov
exponents in the chaotic regime. For this we have grown semi-insulating GaAs samples
by low temperature Molecular Beam Epitaxy (MBE) and GaAs:Cr samples by Liquid
Encapsulated Czohralski (LEC). These samples were studied under strong applied
electric fields, photoexcitation and variable temperature. During our work we identified a
rich non-linear dynamics phenomenology associated with generation-recombination
processes such as field enhanced trapping, recovery from the quenched state of the EL2

level and low frequency oscillations with doubling period routes to chaos.
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Resumo

Nossa opcdo de realizar estudos em dinamica ndo linear foi feita com o objetivo de
observar e controlar rotas para o caos. Conseguimos observar rotas de bifurcacdo por
duplicacdo de periodo em materiais semicondutores de alta resistividade no regime de
oscilacdes de baixa frequéncia, culminando em um regime de oscilagBes cadticas com
expoentes de Lyapunov positivos. Para isso, amostras de GaAs semi-isolante crescidas
por Molecular Beam Epitaxy (MBE) a baixas temperaturas e de GaAs:Cr crescidas por
Liquid Encapsulated Czohralski (LEC) foram utilizadas para o estudo de propriedades
fisicas ndo lineares de conducdo elétrica na presenca de campos elétricos intensos em
condicBes de fotoexcitacdo e de temperatura variavel. No desenvolvimento de nosso
trabalho, uma rica fenomenologia de dindmica ndo linear associada a fendbmenos de
geracdo e recombinagdo como ionizacgdo por impacto, field enhanced trapping, inibicéo e
recuperacao de photoquench do defeito EL2, oscilagdes de baixa frequiéncia e rotas para o

caos pbde ser observada.
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Capitulo 1: Introducao

O principal objetivo estabelecido no inicio do presente trabalho era o de realizar
estudos de fendbmenos de transporte elétrico em amostras de GaAs semi-isolante sob
influéncia de campos elétricos intensos, gerando as condigcdes para o aparecimento de
efeitos ndo lineares na relacdo entre a corrente elétrica e a tensdo aplicada.
Particularmente, estavamos interessados em encontrar regides, nas curvas de corrente
versus tensdo, que apresentassem regimes de “condutividade diferencial negativa”.
Nesses regimes, as instabilidades intrinsecas propiciam condicGes para o aparecimento de
fendmenos de auto-organizagdo e formacao de padrdes tais como: a) distribuicdes néo-
homogéneas de corrente e b) dominios de campo elétrico que se propagam de um
extremo ao outro da amostra produzindo oscilagdes espontaneas de corrente, facilmente
detectaveis nalgum circuito externo. As oscilacdes espontédneas podem apresentar-se
temporalmente organizadas ou cadticas. A maneira usual de se estudar e caracterizar
estes fendmenos em materiais semicondutores € através da aplicagdo do formalismo da
dindmica ndo-linear aos processos de conducdo elétrica, geracdo e recombinacdo de

portadores de carga livres.

Existe uma dupla motivacdo para se realizar o estudo em semicondutores de alta

resistividade:

e Para alguns semicondutores, a propriedade semi-isolante advém de defeitos
profundos que geram niveis proximos ao meio do gap. As interacdes desses
defeitos com o campo elétrico intenso propiciam o aparecimento de fendbmenos
de geracdo e recombinacdo de portadores de carga livres. Os estudos destes
fendmenos sdo vastos e podemos considerar que ainda se encontram numa fase
incipiente.

e Sob determinadas condigdes, esses materiais apresentam regimes de
condutividade diferencial negativa (NDC), até mesmo acima da temperatura

ambiente. Em decorréncia da NDC, passam a existir as condigdes para 0
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aparecimento de fendmenos de auto-organizacdo e comportamento oscilatério de
corrente em rota para 0 caos.

e Uma caracteristica dos sistemas que estudamos, esta relacionada com o dominio
de frequiéncia das oscilagfes de corrente espontaneas. S&0 normalmente muito
inferiores as frequéncias tipicas de dispositivos de oscilagfes por instabilidades
(um diodo gunn, por exemplo).

e Além de serem problemas de uma enorme beleza académica, existe tambem o
interesse tecnologico, especialmente quanto a sua aplicacdo no desenvolvimento

de dispositivos eletronicos baseados em sistemas complexos.

Esta tese estd organizada em capitulos, onde procuramos relatar as varias
contribuicBes que resultaram na nossa trajetoria de estabelecer condi¢Bes para o estudo
consistente e sistematico de sistemas em rotas para o caos. Os capitulos 2 e 3 devem ser
vistos como de revisdo bibliografica e do estabelecimento dos fundamentos da dinamica
ndo linear e de defeitos profundos. No capitulo 2, apresentamos a utilizacdo do
formalismo da dindmica n&o linear no estudo de materiais semicondutores. Nele,
apresentamos alguns dos resultados da literatura que foram estudados sob a perspectiva
da dindmica ndo linear em semicondutores. No capitulo 3, discutimos o conceito de
defeitos profundos em semicondutores e descrevemos as técnicas que utilizamos para
investigar suas propriedades. Nos capitulos restantes, apresentamos 0s nossos resultados
experimentais, as discussdes e analise e nossas contribuicbes para o entendimento da
questdo colocada no titulo da tese, qual seja, auto-organizacao induzida por processos de
geracdo e recombinacdo ativados por campo elétrico em semicondutores em regime de
nao equilibrio termodinamico. O capitulo 4 é dedicado ao estudo das propriedades de
defeitos profundos sob a influéncia de campo elétrico intenso, iluminacdo e temperatura.
O capitulo 5 é dedicado ao estudo do comportamento de oscilagbes de baixa freqliéncia.
Essa particularizacdo € justificada devido ao fato de se ter trabalhado nas condicOes
experimentais estudadas no Capitulo 4, quando se observou o regime de condutividade
diferencial negativa. Esse regime foi definido em fungdo do campo elétrico aplicado, da
temperatura e da foto-excitagdo. Neste capitulo, analisamos os resultados na perspectiva

dos fendbmenos de auto-organizagdo e de rota para o caos das oscilacbes de baixa
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frequéncia. No capitulo 6, apresentamos as discussdes e conclusdes gerais do trabalho.
Apos as referéncias bibliograficas citadas no decorrer da tese, apresentamos também,
algumas outras referéncias adicionais que podem auxiliar num aprofundamento da
compreensdo deste trabalho, bem como o de ter o papel de estimular o desenvolvimento

de novas pesquisas de dinamica ndo-linear aplicada em materiais semicondutores.
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Capitulo 2: Sistemas Complexos e Semicondutores

2.1 Contexto

Embora a questdo da “Ciéncia da Complexidade” seja uma questdo polémica,
particularmente em considerar a complexidade como uma ciéncia, podemos admitir para
efeito deste trabalho que sistemas complexos sdo aqueles sistemas compostos por
constituintes multiplos que interagem entre si e cujas propriedades globais ndo pode ser
simplesmente inferidas a partir de propriedades individuais dos componentes. Ou seja, 0
sistema apresenta propriedades emergentes na sua totalidade, resultando que o todo €
mais do que a soma das partes. A grande questdo em aceitar a complexidade como
ciéncia esta exatamente na sua quantificacdo, pois, normalmente, a complexidade precisa
ser contextualizada, dificultando generalizacOes precisas na metodologia da ciéncia. Essa
fragilidade, embora possa parecer conflitante, é o seu aspecto forte, pois ela também
facilita generalizagdes conceituais. Numa tentativa de definir, podemos admitir um pouco
intuitivamente, o “grau” de complexidade de um sistema é diretamente proporcional a
menor descri¢do possivel que dele se possa fazer. Num caso extremo, um sistema € dito
aleatorio quando ndo existe uma regra para descrevé-lo em um conjunto de informacdes

que seja menor que 0 proprio sistema.

Para 0s que gostam de generalizacGes, poderiamos dizer que o estudo da
complexidade parece estar evoluindo no sentido de se fazer grandes unificagfes. Se elas
sdo um tanto dificeis nos seus aspectos de quantificacdo, elas parecem ter registrado
varios sucessos na unificacdo conceitual. Por isso, o estudo de sistemas complexos tem
sido utilizado de forma extremamente abrangente nas mais variadas areas do
conhecimento humano. Para citar somente algumas, temos uma enormidade de estudos
em sistemas fisicos, bioldgicos, sociais e econdmicos. Um marco na determinacdo da
tendéncia de se procurar unificacdes através da complexidade adveio do descobrimento

da geometria fractal, que criou condi¢bes para que as leituras de padrbes naturais
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pudessem ser observadas com um novo olhar geométrico. Exemplos tipicos, em
estruturas sociais e econdmicas, seriam aqueles padrées de comportamento tais como:
organismos vivos em biologia, comportamento humano coletivo e a bolsa de valores.
Apesar de todo um esforco para se conseguir a unificacdo conceitual, presenciamos
também um resquicio histérico que ainda atua fortemente, compartimentalizando e
preservando semanticas proprias. Assim, apesar de esfor¢co em contrario, neste trabalho
dificilmente conseguiremos nos afastar do linguajar tipico da fisica. Mesmo porque,
acreditamos que nossa contribuicdo constituiu, essencialmente em reflexdes restritas a
fisica de semicondutores. Portanto, particularizando para a fisica, e procurando ja, sempre
que possivel, direcionar para 0 nosso trabalho, poderiamos citar o caso de oscilaces

espago-temporais de corrente elétrica.

O que torna estudos dessa natureza particularmente interessantes, € o fato de
aparecerem padrdes auto-organizados, que sdo mantidos em condicGes estaveis através de
um fluxo continuo de energia e/ou matéria para dentro e fora do sistema. Cabe ressaltar
que a termodindmica de equilibrio ndo € adequada para tratar esses fenbmenos, pois 0s
padrbes sdo mantidos estaveis, apesar do sistema estar em condi¢des longe do equilibrio
termodinamico. (No caso especifico de semicondutores que iremos estudar mais
detalhadamente, a condicao de nédo equilibrio, € mantida pelo campo elétrico externo, que
fornece energia ao gas de elétrons livres, e, portanto, 0 mantém em uma temperatura
eletrbnica muito acima da temperatura da rede cristalina.) Nessas condicdes, estaremos
tratando de sistemas dissipativos de energia. Matematicamente, os sistemas dissipativos
possuem a importante propriedade de contracdo de volumes no espago de estados. Para
esses sistemas, em que um padrdo auto-organizado aparece espontaneamente e é mantido
através de fluxos, ligando-o a vizinhancga, foi cunhada a expressdo “sinergia”. Outra
forma de entender a sinergia € considerando-a como o surgimento de “propriedades

emergentes” a partir de interacGes ndo lineares entre as partes constituintes do sistema.
Procurando-se estabelecer alguma qualificacdo, podemos dizer que existem,

basicamente, dois tipos de sistemas complexos: 0s adaptativos e 0s ndo adaptativos. Os

sistemas complexos adaptativos sdo aqueles nos quais 0s componentes podem mudar
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suas regras de participagdo no sistema, de forma a obter “melhores” resultados. Em
contra posicao, os sistemas complexos ndo adaptativos atuam com regras fixas para 0s
componentes, e sdo, portanto, mais restritivos que o0s anteriores, tendo-se em conta a
diversidade de metas e objetivos. Ecossistemas em evolugcdo e o mercado de agdes sdo
exemplos de sistemas complexos adaptativos. O padrdo de oscilagbes espaco-temporais
de corrente em semicondutores, que se constitui o objeto de estudo deste trabalho, é um
exemplo de sistema complexo ndo adaptativo. Embora mais restritivo, 0 nosso trabalho
faz uso de toda uma metodologia cientifica sistematizada ao longo do tempo que poderia
ser entendido como das “hard sciences” ao contrario de varias abordagens em sistemas
biol6gicos, que incorporam conceitos pragmaticos. Dessa forma, esperamos estar
contribuindo para o entendimento futuro de sistemas de “maior” complexidade, que no
contexto desse trabalho foram qualificados como sistemas complexos adaptativos. Nosso
trabalho é essencialmente experimental, no sentido de que procuramos entender dados
gerados em laboratorio. Entendemos que num estagio intermediario a passagem da
metodologia das “hard sciences” para aquelas das ciéncias da vida seria através de
simulagdes que permitissem introduzir pardmetros que qualificassem e quantificassem a
caracteristica da adaptabilidade.

Materiais semicondutores sdo sistemas complexos dinamicos que podem, em muitos
casos, apresentar instabilidades intrinsecas. Do ponto de vista da dindmica ndo-linear, as
instabilidades representam regifes no espaco de estados em que as trajetdrias,
representando a evolucédo da variavel dindmica, tendem a se afastar. Embora a origem das
instabilidades seja muito variada e tenha sido motivo de muitos estudos, principalmente
no contexto das transicdes de fase, ela ndo serd considerada no presente trabalho. Essa
questdo assume uma grande dificuldade e polémica se considerada no contexto das
correlacBes basicas e conceituais entre os estados macroscopicos auto-organizados e 0s
estados microscopicos. Neste trabalho, estaremos mais voltados para o entendimento da
fenomenologia que se origina apds a formacdo dos padrdes auto-organizados, advindos
das instabilidades. Os fendmenos observados envolvem a formacdo espontinea de
estruturas ou padrbes espaco-temporais. Considerando as propriedades de transporte em

semicondutores, as instabilidades fornecem as condi¢cbes para o aparecimento de
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fendmenos elétricos como quedas bruscas de corrente, chaveamento entre estados nao
condutores e condutores, oscilacGes espontaneas de corrente ou tensdo quando sob alto
campo elétrico externo, irradiacdo ou injecao de corrente em regime longe do equilibrio

termodinamico.

Na realizacdo desse trabalho, concentramo-nos nos processos de geracdo e
recombinagdo em materiais semicondutores, em estados longe do equilibrio
termodindmico. Em geral, os aparecimentos dos padrbes foram induzidos através de
processos de geracao de portadores livres pela aplicacdo de um campo elétrico intenso
e/ou pela iluminagdo com radiagdo no infravermelho e também, através de processos de
recombinacdo, devido a presenca de defeitos profundos, aptos a capturarem portadores
livres. Embora a ligacdo entre os estados macro e micro ndo seja tratada neste trabalho
nos seus aspectos béasicos e conceituais, fenomenologicamente teremos a chance de
abordar essa questdo, pois como acabamos de mencionar, S&0 0S processos de geracao e
recombinagdo, envolvendo estados quénticos de defeitos profundos, que irdo propiciar o

aparecimento dos padroes.

Os fenbmenos de auto-organizagdo e transi¢cfes de fase de ndo-equilibrio em
semicondutores sdo considerados de grande interesse de relevancia na atualidade, pelo
menos por duas razdes. Primeiro, os fendmenos envolvendo a auto-organizacdo sdo a
base de um grande nimero de dispositivos semicondutores utilizados na microeletronica
contemporénea. Segundo, 0s recentes avangos nas técnicas de preparacdo de amostras
permitem o desenvolvimento de estruturas semicondutoras especificas e complicadas.
Além disso, temos também o fato de que medidas de propriedades fisicas envolvendo
corrente e tensdes possibilitam excelente reprodutibilidade dos resultados. Isso permite
realizar uma boa comparacdo entre os resultados experimentais com as previsdes das

teorias de dindmica ndo-linear complexa e auto-organizacéo.
Para se estudar as propriedades fisicas em regime fora do equilibrio termodinamico,

uma alternativa é utilizar amostras semicondutoras dopadas com impurezas que

produzem niveis no interior do gap. Podemos, através da aplicacdo de um campo elétrico
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intenso, interferir nas populac@es relativas dos estados de niveis de impurezas através de
processos de geracdo e recombinacdo induzidos pelo campo elétrico. Em decorréncia, a
amostra pode apresentar propriedades de transporte que diferem substantivamente do

comportamento linear (6hmico).

Nosso objetivo foi realizar experimentos para se obter curvas I(V) caracteristicas em
amostras que apresentam regimes de condutividade diferencial negativa e alterar as
condicBes experimentais pela aplicacdo de iluminacdo ou de variagcbes térmicas.
Controlando esses trés parametros, podemos induzir transi¢oes de fase e o aparecimento
de efeitos ndo lineares. Como meta, estdvamos particularmente interessados nos estudos

que nos propiciassem condicdes de controle de rotas para o regime de conduc¢do cadtica.

2.2 Dinamica néo-linear aplicada a semicondutores
2.2.1. Introducéo

Apesar de instabilidades em semicondutores e isolantes serem conhecidas ha muito
tempo, a sua descricdo como uma transicdo de fase num sistema fisico longe do
equilibrio sé foi desenvolvida satisfatoriamente nas Gltimas décadas. Historicamente,
talvez a primeira instabilidade a ser tratada como uma transicdo de fase foi a ruptura
dielétrica em solidos. Num momento mais recente, podemos citar o trabalho de Volkov e
Kogan®, no qual eles apresentam uma analogia entre uma instabilidade observada em um
gas de elétrons superaquecido e uma transicdo de fase. Em seguida, Pytte e Thomas®
utilizaram essa analogia no caso da instabilidade Gunn da velocidade de drift eletronica.
Talvez, a primeira tentativa de se relacionar processos de geracdo-recombinacdo (g-r)
com transicdo de fase em semicondutores tenha sido o trabalho de Landsberg e Pimpale,
em 1976.3 Nesse trabalho, eles fizeram analogias com modelos de transicdes de fase
envolvendo as reagdes quimicas de Schogl. Com o desenvolvimento da dindmica néo-
linear ocorrido principalmente nas ultimas duas décadas, tornou-se vidvel a investigacdo
de transi¢des de fase de ndo-equilibrio termodindmico induzidas por processos de g-r de
cargas livres em semicondutores. A partir desse estagio, as observagdes experimentais e

as teorias sobre processos de formacdo de padrdes e de oscilacdes de corrente fizeram
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grandes progressos e permitiram o estabelecimento de um conjunto de novos fenémenos
e modelos que estdo relacionados com transi¢Oes de fase. O estudo destes sistemas deu
origem a um campo interdisciplinar de ciéncia, chamado por Haken* de “Sinergética”. As
idéias contidas nesta parte podem, em sua maioria, ser encontradas nas referéncias de E.
Scholl® e R. C. Hilborn®.

A termodinamica de ndo equilibrio (ou dos processos irreversiveis) lida com
sistemas macroscopicos abertos, sob o efeito de fluxos externos. Particularmente
interessantes sdo aqueles sistemas com um grande nimero de graus de liberdade
microscopicos e que se encontram bem distantes das condi¢des de equilibrio térmico.
Nessas condicOes, as leis da dindmica linear ndo sdo validas. A condicdo de serem
sistemas abertos e a presenca de ndo linearidades intrinsecas a esses sistemas faz com que
eles tendam a evoluir espontaneamente para padrdes que podem ter elevado grau de
organizacdo, seja espacial ou temporalmente. Esses sistemas sdo denominados
dissipativos, por poderem manter os padrdes estaveis, devido ao fluxo de energia para o
sistema e, portanto, por estarem dissipando energia. Ao contrério de sistemas fechados e
isolados, que apd6s uma perturbacdo sempre retornam a um estado de equilibrio,
caracterizado pela maximizacgdo da entropia, 0s sistemas dissipativos podem apresentar
um decréscimo local da entropia. Essas caracteristicas envolvem mudancas qualitativas
no estado do sistema. Para 0 avanco da termodindmica dos processos irreversiveis foi
importante o desenvolvimento de ferramentas matematicas para lidar com sistemas de
equacOes diferenciais ndo-lineares, incluindo a teoria de bifurcacdes, a teoria de sistemas
dindmicos, a teoria da catastrofe, a teoria dos sélitons, a teoria do caos e a geometria
fractal. Os progressos conseguidos permitiram determinar o valor de constantes fisicas e
de observaveis em sistemas dissipativos, de forma a tornar viavel a caracterizacdo

quantitativa do comportamento ndo linear.

Um semicondutor, sob condi¢cfes de forte excitacdo propiciadas, por exemplo, por
um campo elétrico ou magnético intenso, irradiacdo Otica forte ou injecdo de alta
corrente, apresenta propriedades de transporte que desviam substancialmente do

comportamento 6hmico, caracterizado pela relacdo linear entre a corrente e a tensdo. A
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forte excitacdo externa é que leva o sistema para condi¢cdes em que as instabilidades sdo
definidoras do comportamento das propriedades fisicas, que se manifestam
macroscopicamente através de padrdes espaco-temporais, tais como o desaparecimento
da corrente, as oscilagbes de corrente, as descontinuidades na corrente e ou tensdo, o
chaveamento e histerese na curva 1(V). Essas instabilidades sdo encontradas em uma
grande diversidade de materiais para faixas de parametros fisicos de controle, tais como
temperatura e excitagdo. Embora em muitos casos essas instabilidades tenham um efeito
indesejado no funcionamento de dispositivos de estado sdlido, existe um ndmero
significativo de dispositivos importantes que, exatamente, as utiliza intencionalmente.
Essa é uma tendéncia a aumentar com a complexificacdo das tecnologias atuais, que tém
demandado processos de, por exemplo, chaveamento eletrénico ultra-rapido. Existem
dispositivos que, com base nessas instabilidades, trabalnam com geracdo e amplificacdo
de corrente na faixa de 0,1 a 1000 GHz.

2.2.2. Regime de Condutividade Diferencial Negativa (NDC)

O conceito de condutividade diferencial negativa (NDC) foi introduzido para indicar,
matematicamente valores negativos da derivada da funcdo. Além disso, pode-se inferir,
atraves de uma facil visualizacdo nos resultados experimentais, que o sistema encontra-se
em condicdes de apresentar aquelas propriedades fisicas macroscopicas associadas as
instabilidades intrinsecas. Matematicamente, no contexto da dindmica néo-linear, as
instabilidades representam regides no espago de estados em que as trajetdrias (a evolucdo
da variavel dinamica) tendem a se afastar. O afastamento das trajetorias representa a
tendéncia repulsora de um ponto ou ciclo de regime estacionario instavel no espago de
estados e estd diretamente associado ao comportamento das solucdes da equacgdo
diferencial (n&o-linear) nas proximidades da instabilidade. Em outras palavras, a
instabilidade ndo é algo intrinsecamente fundamental de per si, mas reflete a fisica que
resulta da composicao de estimulos e dissipacGes e, portanto, passivel de representacdo
atraves de uma equacéo diferencial funcional. Por exemplo, uma instabilidade surge na
curva j(E), considerada numa abordagem em que o tempo é uma variavel continua, se ela

for gerada a partir de uma equacao diferencial cibica (matematicamente representada
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por: dn/dt = An® + Bn? + Cn + D). O comportamento da derivada da equacéo, nas suas
raizes, define o carater das solucbes e, no caso de uma equacdo cubica, existem duas
solugBes estaveis e uma instavel. E a existéncia da solucdo instavel que permite a
formacdo de padrbes auto-organizados, espago-temporalmente, e a ocorréncia de
transicdes de fase. Nesse processo de formacdo de padrBes, induzidos por algum
parametro de ordem (por exemplo: a intensidade do bombeamento Optico, 0 aumento da
dissipacdo ou ambos), o sistema pode ir aumentando o nimero de alternativas de padrdes
auto-organizados acessiveis, podendo, até mesmo, atingir o regime caotico, caracterizado
pela divergéncia do nimero de padrdes acessiveis ao sistema. E nesse sentido que o caos
¢ entendido como uma overdose de ordem, pois 0 numero de padrdes acessiveis cresce

ilimitadamente.

O regime NDC pode ser diferenciado em SNDC e NNDC, dependendo da forma da
curva caracteristica j(E). Essa notacdo decorre da semelhanca com as letras S e N, como

pode ser comprovado da ilustragdo mostrada na figura 1.

i @ ®

-E- En I Em E
Figura 1: Densidade de corrente j em fungdo do campo elétrico E para as duas variagfes de NDC: (a)
NNDC e (b) SNDC.

Quando as condicgbes fisicas propiciam o aparecimento de instabilidades, o sistema (em
nosso caso, a amostra semicondutora) pode apresentar uma transicdo de estado
homogéneo para nao-homogéneo, embora ainda preservando as caracteristicas
macroscopicas. O estado ndo-homogéneo é que define os padrdes auto-organizados que

nos interessam e que € o0 motivo de nosso estudo. Genericamente, a descri¢cdo do padrao é
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tridimensional e dependente do tempo. Dai, nos referirmos a ele como um padréo espaco-
temporal. Embora no nosso trabalho ndo nos dedicamos diretamente a observacdo dos
padrdes, nossas observacGes fenomenoldgicas nos permitem fazer referéncias a esses

padrdes e inferéncias sobre os padrdes a partir das observagoes.

Particularmente, obtém-se uma curva do tipo N se tivermos a transicdo na
distribuicdo de campo elétrico e uma curva do tipo S para a transi¢cdo na distribuigédo de
corrente. Ou seja, ocorre a formagdo de dominios de campo elétrico ou de filamentos de
corrente, respectivamente para as curvas do tipo N e S. Tendo-se em conta que a
densidade de corrente é proporcional a densidade de cargas livres e dada por
j=en(E,t)u(Et)E (onde “e” é a carga do elétron n a densidade de elétrons livres e pu a sua
mobilidade) a equacédo diferencial para a dependéncia temporal das cargas livres com os
mecanismos de geracao e recombinacdo é responsavel pela forma da curva j(E). No caso
de haver comportamento NDC n(E,t) e u(E,t) variam espacialmente acompanhando a
distribuicdo de campo elétrico ou de corrente. A integral da distribuicdo do campo
elétrico ou da corrente em relagdo a coordenada espacial, antes e depois da formagéo do
padrdo, é aproximadamente constante, sugerindo uma lei de conservagdo. Desta forma, o
padrdo formado possui uma distribuicdo espacial de campo ou corrente (quer seja ele
estatico ou em movimento de drift) que mapeia uma regido da curva j(E), seja do tipo N

ou S.

Na execucdo do presente trabalho, nos concentramos especialmente no estudo das
propriedades de transporte elétrico. Nesse caso, a condutividade diferencial elétrica é
definida por:

Odiff = d—J

dE (1)
onde, j é a densidade de corrente elétrica e E é o campo elétrico aplicado a amostra. Nas
regides de condutividade diferencial negativa (NDC), os estados fisicos independentes do
tempo (i.e., os estados estacionarios, nos quais a variavel dinamica tem derivada nula)

sdo geralmente instaveis e a resposta elétrica real depende do circuito elétrico ligado ao
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dispositivo que estd sendo estudado. Este circuito, geralmente, contém elementos

resistivos e reativos tais como capacitores e indutores.

Os fendmenos de NNDC e SNDC estéo associados com instabilidades de tenséo ou
corrente, quando cada um desses parametros sdo, respectivamente, controlados. No caso
de NNDC, a densidade de corrente € uma funcdo univoca do campo elétrico, mas o
campo apresenta trés valores distintos para alguns valores da densidade de corrente. O
caso SNDC é complementar, no sentido de que o campo e a corrente trocam de papel. A
ocorréncia dos dois fendbmenos simultaneamente também é possivel. Em sistemas que
apresentam NNDC ¢é comum observar a formacdo de dominios de campo elétrico
estacionarios ou que se movem através do material. JA em sistemas que apresentam
SNDC, o comum ¢é a formacdo de filamentos de corrente numa vizinhanca de baixa

corrente.

Trabalhamos com amostras semicondutoras que apresentam tanto SNDC quanto
NNDC, dependendo das condi¢Bes experimentais de realizacdo de medidas. Uma
descricdo dos fendmenos de formacao de padrdes, associados com os dois tipos de NDC
em alguns dos dispositivos semicondutores mais conhecidos é importante para situarmos
nosso trabalho no contexto de fendmenos de auto-organizacdo. Desta forma, citaremos
alguns poucos dispositivos que podem ser classificados numa sistematica de relacdo
direta com os fendmenos de SNDC e NNDC bem como descrever os principios de
funcionamento de alguns deles. Entre os dispositivos relacionados com NNDC estdo o
diodo tunnel e o diodo Gunn e com SNDC estdo o IMPATT (Impact lonization avalanche
transit time), dispositivos de multiplas camadas como tiristores, diodos pnpn, chaves
térmicas, eletrotérmicas e ovodnicas (estas ultimas sdo baseadas em um dispositivo
isolante/condutor com curva tipo S relacionada a uma transicdo de fase estrutural de
amorfo para policristalino). Os diodos Tunnel, Gunn e IMPATT séo utilizados como

geradores e osciladores de microondas.

Os mecanismos responsaveis pelo aparecimento de regides de NDC podem ter suas

origens em fendmenos que ocorrem em jungdes ou no volume (bulk) da amostra. O
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principio de funcionamento do diodo tunnel e do diodo pnpn séo baseados em efeitos de
juncdo. O diodo tunnel é formado por uma juncdo pn que opera pelo tunelamento
quantico de elétrons através da barreira de potencial na juncdo. A diferenca entre um
diodo comum e um diodo tunnel é que o nivel de impurezas em um diodo tunnel é
degenerado (i.e. da ordem de 10%° cm™) de forma que os niveis de impurezas formam
bandas. Com uma tensdo ndo nula acima do valor do minimo da curva 1(V) o fenbmeno
de tunelamento é favorecido, atingindo o patamar que determina o comportamento do
dispositivo. Entretanto, com o aumento progressivo da tensdo aplicada, a partir de um
certo valor, tunelamento é inibindo. A curva I(V) caracteristica para o diodo tunnel é
mostrada na figura 2.

L

Figura 2: Curva I(V) caracteristica do diodo tunnel.

O IMPATT opera com tensdo reversa, proxima da condi¢do de avalanche, tendo uma
estrutura que gera um perfil de campo que faz com que os elétrons migrem de uma
extremidade a outra do dispositivo, de forma a produzir oscila¢fes, de alta frequéncia. A

variacdo do campo elétrico e do potencial, para o IMPATT, pode ser vista na figura 3.
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Figura 3: (a) Estrutura do IMPATT; (b) Variagdo do potencial médio ao longo do diodo; (c) variagdo
do valor médio do campo elétrico.

Quando o IMPATT esta polarizado reversamente o perfil do potencial fica como
ilustrado na figura (b) e o campo elétrico como na figura (c). Este dispositivo opera
normalmente acoplado a um circuito ressonante externo. Quando a tensdo € aplicada, um
campo elétrico elevado é formado rapidamente na forma mostrada na figura. E, é 0 valor
do campo elétrico necessario para produzir avalanche na juncdo p‘n. Nesse valor do
campo, um grande numero de pares elétron-buraco é gerado. Os buracos se deslocam
para a regido p* e atingem o contato metalico, recombinando-se com os elétrons da
corrente externa. Os elétrons da avalanche se deslocam pela regido n sob influéncia do
campo E4. Ao entrar na regido n, os elétrons causam uma queda de potencial de forma a
diminuir o campo elétrico na juncdo. Quando o campo cai abaixo de E,,, 0 fendbmeno de
avalanche ¢ interrompido até que os elétrons atinjam a regido n*, quando o campo volta a
crescer. Quando o campo atinge E,, ocorre nova avalanche e o processo se repete. Essa

repeticdo sistematica é que gera o fenébmeno de oscila¢do na corrente.
Para se compreender 0s processos de geracdo e recombinacdo em semicondutores

que resultam na formacdo de padrdes e comportamento oscilatorio é necessario que o

dispositivo seja estudado considerando-se as caracteristicas de um sistema fora do
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equilibrio termodindmico. No equilibrio termodindmico e em auséncia de estimulos
externos tais como campo elétrico, campo magnético ou excitagdo Otica, o semicondutor
apresenta as seguintes caracteristicas: ele é espacialmente uniforme (i.e. com relagdo a
distribuicdo de defeitos e cargas livres), a temperatura dos portadores de carga é a mesma
da rede cristalografica e o nivel de Fermi permanece em equilibrio com o potencial
quimico das cargas. Para observar a formacdo de padrdes devemos nos afastar do

equilibrio termodindmico. Isto pode ocorrer, basicamente, de quatro formas:

i. Haver uma distribuicdo espacial da temperatura no semicondutor;

ii. Haver uma dependéncia espacial para o nivel de Fermi;

iii. A temperatura dos portadores livres e da rede serem diferentes;

iv. O nivel de Fermi se dividir em quasi niveis de Fermi distintos para elétrons e

buracos.

Se ocorrer o caso (i) ou (ii) e os gradientes ndo forem muito altos, o sistema pode ser
estudado como o de um regime proximo ao equilibrio. O caso (i) se aplica a aquecimento
local devido a, por exemplo, efeito Joule e, o caso (ii) se aplica a casos de injecdo de

corrente, o que resulta em alta corrente de difuséo.

O caso (iii) ocorre, por exemplo, quando a transferéncia de energia cinética do
campo elétrico ou por excitacdo Otica é mais rdpida do que o tempo gasto pelos
portadores de carga para transferi-la a rede como fonons. A energia média dos elétrons
estd diretamente associada com a sua temperatura pela relacdo de equiparticdo
termodindmica:

3
(E.)=SKT, (2)

O caso (iv) ocorre quando os elétrons e buracos nao estdo em equilibrio entre si, mas
estdo em quase equilibrio com as bandas. Desta forma temos Eq=Es, (Quase-energia de
Fermi para elétrons e buracos respectivamente) e conseqlientemente temos Te=Th

(“temperatura” de elétrons livres e temperatura de buracos livres).
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O processo de geracdo e recombinacdo de elétrons e buracos livres, devido ao forte
estimulo externo e que coloca o sistema fora do equilibrio termodinémico, € o ponto de
partida para o entendimento dos fendmenos de auto-organizagcdo em semicondutores. O
estudo da densidade de carga livre, sob influéncia destes processos de acordo com as
regras basicas da dindmica ndo-linear, permite prever a ocorréncia de transi¢des de fase e
formacdo de padrdes. Na figura 4 procuramos representar simbolicamente 0s processos

de g-r mais comuns. As respectivas reacdes sao apresentadas na tabela que se segue.

BC | |

BV Y Y Y

B TS T, B; B, T, T, Ts T,
YsoooxS X° Y Y, X, X, Xs X,

Figura 4: Processos de geragdo e recombinacdo em semicondutores. As setas representam transi¢oes
que envolvem elétrons. Os simbolos B, T, T,° representam processos envolvendo 1 elétron e os simbolos
Bi, B, T; a T, processos envolvendo 2 elétrons. Os simbolos citados se referem a processos de

recombinacdo e os simbolos correspondentes (na linha abaixo) sdo os coeficientes de geragéo.
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Coeficiente de Equacdo de balango de Taxas de recombinagdo /

recombinagdo / geragdo cargas geragdo

INES e+h =g TS np; --- X:°ng

T I X h+e =h, T2 pne - Xoopy
B./Y; 2e+h=c¢e Bin’p - Y;n
B2/ Y, 2h+e==h Bopn - Yp
T/ X 2e+h=—e+eg Tin%p --- Xqnn,
To/ X, e+h+h="h+e Tanppy --- Xapny
T3/ X3 e+th+e=—e+h, Tanpn, --- X3npy
Tal X4 2h+ e, = h+h, Tap°n; - X4ppy

Tabela 1: O subscrito t se refere a portadores de carga capturados em defeitos. Os coeficientes B® e Y*
se referem a transicdo banda-banda, que no equilibrio se anulam e, fora do equilibrio, a reagdo de geracédo é

favorecida, quando a excitacdo Gtica possui energia maior ou igual a do gap do semicondutor.

As transicfes de fase que ocorrem em situacdes de ndo-equilibrio podem ser
relacionadas com fendémenos de auto-organizagdo e de bifurcagdes em dindmica ndo-
linear. Como estamos interessados em estudos de oscilacfes de corrente e suas possiveis
rotas de bifurcacdo para um eventual regime oscilatorio cadtico (assunto a ser tratado no
capitulo 5) iremos apresentar e discutir aqui, alguns aspectos basicos de estabilidade e

bifurcacdes em sistemas dinamicos.

O espaco de estados é definido como aquele que contém tantas coordenadas quantas

forem necessérias para descrever o estado fisico de um determinado sistema. Por

exemplo, se soubermos a relacdo entre X e X para o oscilador harménico simples

unidimensional poderemos descrever o estado fisico do sistema para qualquer tempo t. O

espaco de fase para este sistema é a curva X versus X. O espaco de estados &, portanto,
analogo ao espaco de fase, diferindo apenas no numero de dimensGes consideradas (i.e.
graus de liberdade). Na mecénica classica um grau de liberdade é utilizado para descrever
um par de varidveis, enquanto que na teoria dos sistemas dindmicos cada variavel é

considerada um grau de liberdade. Partindo-se de um ponto, que determina as condi¢bes
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iniciais, um sistema evolui, desenvolvendo uma determinada curva no espaco de estados
que chamamos trajetdria. Para o oscilador harménico simples unidimensional essa curva
é uma elipse. Nesse caso, tem-se uma trajetoria fechada e isto esta relacionado com o fato
fisico do movimento ser periddico. Uma trajetdria deste tipo é chamada de ciclo. Um
conjunto de trajetérias comecando em diferentes pontos é denominado retrato de fase.
Um espaco de estados especificos, e uma regra para determinar a evolucgdo das trajetérias
que comecam em diferentes condi¢des, € denominado de sistema dindmico. A teoria que

estuda tais sistemas é chamada de teoria dos sistemas dinamicos.

A titulo de exemplo, consideremos um sistema de dois graus de liberdade (ou seja,
representado por quatro dimensfes no espaco de estados). Nesse caso, precisaremos de
duas variaveis de estado, que iremos representar por X e Y. Assumiremos que a dindmica
do sistema pode ser expressa por um conjunto de duas equac6es diferenciais de primeira

ordem:

®3)

Dessa forma, tem-se um conjunto de equacdes acopladas que ndo dependem
explicitamente do tempo. Um sistema deste tipo é dito autbnomo. Exemplos de sistemas
dessa natureza sdo semicondutores sob irradiacdo de estado estacionario ou tensdo dc
externa. Quando um sistema tem a sua dindmica expressa por equacgdes que ndo sdo de
primeira ordem, devemos fazer transformacgdes no conjunto de varidveis de forma a
incluir varidveis ou outras técnicas para que, por fim, tenhamos somente equacgdes
diferenciais de primeira ordem. O motivo principal para que a dinamica do sistema seja
expressa somente em funcdo de equacgdes de primeira ordem decorre da necessidade de
identificagdo de pontos fixos do sistema, uma vez que estes desempenham papel
importante na dindmica deste tipo de sistema. Os pontos fixos s&o 0s pontos no espacgo de

estados para os quais as derivadas temporais das variaveis estado sdo nulas, i.e.:

30



° 4
0 (4)

Os pontos fixos, que iremos associar aos estados estacionérios da densidade de
portadores livres em semicondutores, podem ser encontrados resolvendo-se as equagdes
acima. Para o espaco de estados em uma dimensdo, os pontos fixos podem ser
classificados em nodos, repulsores e pontos sela, referindo-se respectivamente a pontos
fixos estaveis, instaveis e estdveis num sentido e instaveis no outro. O conceito de
estabilidade é associado a atrac@o ou repulsdo de trajetdrias proximas a um determinado
ponto fixo. Um ponto fixo é dito estdvel quando ele atrai as trajetdrias proximas.

Definido-se A como o expoente de Lyapunov ou valor caracteristico:

L _di(X) 5
dX |y y,

temos que A<0 para o nodo e A>0 para o repulsor. A=0 define o ponto sela. Para se
determinar a trajetéria de um sistema proxima a um ponto fixo podemos reescrever a

equacao para X como:

df
X=—1 X (6)
dX |,
0
onde x =X-Xp que mede a distancia ao ponto fixo e a solugéo é dada por:
x(t) = x(0)e™ (7)

Analogamente, em duas dimensdes, partimos de um sistema de equacdes com a

seguinte forma:
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X = —2 Xy +— X
29} 2
A

X, = —2 X, +—2X,
28} 2

com expoentes de Lyapunov dados por:

B fi1 + 1) i\/(fll + f22)2 —4(f11f22 - f12f21)

o 2

onde f;; = of; /0x;.

(8)

9)

Os pontos fixos para A real sdo classificados de acordo com os valores A € A..

I A tipo de ponto fixo
<0 <0 nodo atrator
>0 >0 repulsor
>0 <0 ponto sela
<0 >0 ponto sela
Tabela 2: Caracterizagdo de pontos fixos em fungéo do expoentes de Lyapunov.
para expoentes de Lyapunov complexos temos:
J= ( fu flzj yTrd = fiu+f i A = fiafpn - f2ifio (10)
for T
TrJ<0 TrJ>0
A > (1/4)( Trd)? nodo espiral Repulsor espiral
0< A< (L/4)(Tr)? Nodo Repulsor
A<O0 ponto sela Ponto sela

Tabela 3: Caracterizacéo de pontos fixos em funcdo do expoentes de Lyapunov complexos.
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Os expoentes de Lyapunov tém um papel importante na caracterizacdo de
comportamento cadtico. Quando temos um sistema de pelo menos 3 varidveis de estado
(por exemplo X, Y e Z) podemos ter um comportamento oscilatério cadtico, sem que a
curva formada no espaco de estados cresga indefinidamente (i.e., sem que ela seja
totalmente repulsora). Isto ocorre se tivermos ao menos um expoente de Lyapunov
positivo. Se todos os expoentes forem positivos a curva no espago de estados cresce
indefinidamente e, se todos forem negativos a curva colapsa em um ponto. No capitulo 5,
quando tratarmos de oscilagdes de baixa frequéncia, calcularemos o expoente de
Lyapunov positivo de maior valor no regime de oscilagdes de baixa freqliéncia aperiddico
e, desta forma, obteremos uma evidéncia do comportamento caodtico. Apresentaremos
também o0s resultados experimentais que mostram claramente as bifurcacGes das
oscilacdes de corrente, resultantes da variagdo do campo elétrico aplicado. No caso das
oscilacdes de baixa freqliéncia, devido a uma imprecisdo na leitura do sinal (em termos
de algarismos significativos e de ruido “branco” inerente ao processo de medidas) ndo
conseguimos obter a dimens&o fractal exata de nosso sistema fisico e, por isto determinar
se teriamos trés ou mais variaveis de estado (i.e. X,Y,Z,W...). A partir da dimensdo
fractal do atrator formado no espago de estados poderiamos propor um modelo tedrico
baseado nos mecanismos de geracdo e recombinacdo presentes em nossas amostras
(principalmente ionizacdo por impacto e field enhanced trapping) que reproduziriam

resultados similares aos nossos em simulagdes.

A seguir, com o objetivo de familiarizar o leitor com os conceitos trabalhados acima,
apresentaremos alguns resultados disponiveis na literatura, que consideramos como bons

exemplos didaticos.

2.3 Alguns resultados da literatura

Embora tenhamos introduzido a teoria da dindmica ndo-linear de uma forma muito

basica, 0s conceitos e as ferramentas matematicas apresentados serdo necessarios para a
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maioria dos estudos que iremos desenvolver nesse trabalho e que tém sido utilizados para

a descrigédo dos experimentos da literatura.

OscilagBes ndo-lineares, caos e comportamento complexo ja véem sendo observados
em semicondutores ha algum tempo. Por exemplo, em 1983, Teitsworth” e colaboradores
publicaram resultados de experimentos com Ge, onde relatam fendmenos de duplicacdo
de periodo e de condicdes de caos em funcdo do campo elétrico aplicado. Eles relataram
também, a presenca de oscilacbes quase periodicas e a selecdo de freqiiéncia e
chaveamento intermitente entre dois modos de oscilagdo. Os autores propuseram um
modelo com equacgOes de taxas de transicdo, que incluem fendmenos de ionizagdo por
impacto e injecdo de cargas espacialmente separadas. Os pontos criticos de operacdo das
amostras foram obtidos a partir das curvas 1(V) e, colocando as amostras em regime de
oscilacdo de baixa frequéncia (~10kHz) em torno destes pontos, obteve-se o0s resultados
acima mencionados. A figura 5 mostra as duplicagdes de periodo no espaco de estados e

um diagrama de bifurcacdo que tem como pardmetro de controle, a tenséo aplicada.
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Figura 5: Oscilagdes de Corrente I(t) e retrato de fase. Diagrama de bifurcagdo dos minimos da
corrente’.(a) atrator de uma freqiiéncia e periodo 1, (b) duas freqiiéncias e periodo 2, (c) 4 freqiiéncias e

periodo 4, (d) comportamento cadtico.

A. Wacker e E. Scholl® apresentaram em 1994 um modelo de ativacéo-inibicéo para

descrever a formacéo de Spiking (oscilagdes auto sustentaveis em funcdo de chaveamento
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de filamentos de corrente) em dispositivos apresentando SNDC. Os dispositivos com
SNDC exibem biestabilidade entre dois estados de condu¢do (um de baixa condutividade
e outro de alta condutividade), para uma dada tensdo. A coexisténcia espacial destes
estados € denominada filamentacdo. Os filamentos podem ser estacionarios, mas podem
também apresentar um comportamento espago-temporal complexo. O exemplo mais
simples de um dispositivo que apresenta estas caracteristicas é o diodo HHED
(hetereostructure hot-electron diode). Este consiste na superposi¢cdo de duas camadas
dopadas do tipo n sendo uma de GaAs e a outra de AlyGa;xAs com x=0,45. Para esse
valor de X, a descontinuidade na banda de condugdo na interface é de 0,4 eV. Esse degrau
na estrutura de banda afeta as propriedades de transporte quando um campo elétrico é
aplicado perpendicular as camadas. O elétron na camada de GaAs tera que vencer a
barreira de 0,4 eV na interface para penetrar a camada de AlGaAs. Para baixos valores do
campo elétrico aplicado, a corrente através do dispositivo é também pequena e é
basicamente determinada por tunelamento. A queda de tensdo na amostra ocorre
essencialmente na camada de AlGaAs. Por outro lado, se a tensdo for distribuida
diferentemente, de forma a tornar maior o valor do campo elétrico na camada de GaAs,
pode-se atingir a condicdo de emissdo termidnica, resultando num segundo estado
estacionario, com altos valores da corrente. Para determinados valores do campo
elétrico, ocorre a biestabilidade entre os dois estados, quais sejam, 0s de baixa e de alta

condutividade. A figura 6 ilustra estes estados.

wnneling thermionic

Figura 6: Corrente por tunelamento (esquerda) e corrente por emissao termidnica (direita)®.

Um estudo numérico® mostrou que préximo as condicdes de formacdo dos
filamentos estacionarios e das oscilagbes de relaxacdo homogéneas um novo
comportamento espago-temporal aparece, onde a distribuicdo de filamentos alterna entre
duas condicdes, on e off, periodicamente. Devido a ocorréncia de picos de largura muito
estreita no sinal de tensdo, este fendmeno é chamado de spiking. A amostra é colocada

em paralelo com um capacitor C, e, levando-se em consideragdo a capacitancia de cada
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camada do HHED temos C; = Aei/L; (A = &rea da se¢do transversal) como a capacitancia
de uma camada i e, a capaciténcia total da amostra C = 1/(Cp'1+ Ci™). Considerando-se
uma conducdo em duas dimensdes (2D), a taxa de variacdo da densidade de carga de

superficie ps e do potencial elétrico U(t) sdo dados por:

aps(x,y.t) U

AJ (t) 1 (C. C j
= I, — [ dxdy| = j, + —
a C+cp[° { yclJ1 czJ2

Fazendo-se um scaling (reescalamento) e, utilizando-se variaveis sem dimensoes, as

(11)

equacdes acima tomam a seguinte forma:

—V
S S (VIR

(u—v)2 +1 12)

=allo ~(u={v)

B2 »[D

onde a=Cy/(C + Cp) € jo = lo/ls. As variaveis com letras mindsculas s&o normalizadas e
sem dimensdo. Desta forma, para a=0,05 e, jo =1,2 a figura 7 apresenta a evolucdo

espago-temporal da densidade de corrente u - v(x) e o retrato de fase da média temporal

da corrente <u - v(x)> versus a tensdo u. A linha pontilhada denota a linha da carga. Para
as figuras a direita temos a.=0,035 e, jo =1,258. Observe que nesta condi¢do ocorreu uma

duplicacéo de periodo.
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Figura 7: Spikes e curvas I(V) para a=0,05 e, j, =1,2 (a esquerda) e a=0,035 e, j, =1,258 (a direita)®.

Para 0 caso mostrado na figura 7, o ciclo pode ser descrito comecando por um
ponto de operacao estacionario no meio de uma regido de caracteristica homogénea com
uma pequena inomogeneidade em v(x). Devido a instabilidade do ponto de operagdo na
regido de NDC da curva I(V) e da inomogeneidade em v(x) os filamentos de corrente sao
nucleados periodicamente e deslocados em movimento de drift na dire¢do do campo
elétrico aplicado. Estes filamentos ndo sdo estacionarios e desaparecem rapidamente. O

estado inicial é restaurado rapidamente, justificando-se a denominacéo de spiking.

Para 0 caso em estudo, a formacdo de spikes comeca com j, =1,138, quando 0s
estados estacionarios homogéneos se tornam instaveis diante de flutuagdes inomogéneas.
Nas vizinhancas deste valor de jo, 0 intervalo entre os spikes é longo. Aumentando-se
mais o valor de jo, a freqiiéncia de repeticdo dos spikes se torna maior, mas a forma de
cada um permanece inalterada. Para jo > 1,295 o comportamento de spiking desaparece e
0 sistema tende a formar estados ndo homogéneos estaveis. como mostrado na figura 8, a
esquerda. A figura a direita mostra o diagrama de bifurcacdo para os minimos de u(t),

passando por todas as fases e bifurcacGes até se chegar ao regime caotico.
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Figura 8: Diagrama de bifurcacdo obtido a partir de séries temporais como em (b) que esta relacionada com

a formagcao de spikes vistos em (a). Em (c) temos o atrator 2D tipico da série em (b)®.

Se substituirmos a equagao para ou/ct pela equacao:

Al )
E:a(jo —(u=v))+ DAu (13)

e utilizarmos as condi¢des de contorno de Neumann (u(0)=u(L)=0 (onde L é o
comprimento da amostra), o padrdo gerado apresenta multifilamentacdo com filamentos
estacionarios localizados. Estes filamentos exibem comportamento espaco-temporal
complexo como respiracdo, deslocamentos, pulsacdo ou balango. A figura 9 mostra o
padrdo de formacdo de spikes para este tipo de condigdes de contorno, com o = 0,02, D
=8ejp=1,21.

Figura 9: Formagao de spikes para .= 0,02, D=8ej,=121 2
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2.4 Conclusoes

Neste capitulo, procuramos relacionar os fenémenos oriundos de nédo-linearidades
em semicondutores com a teoria dos sistemas complexos e a teoria da dindmica néo-
linear. Nossa expectativa era de se construir um cendrio em que os resultados
experimentais, obtidos com relativa facilidade no contexto de fisica de semicondutores,
em que os resultados experimentais pudessem ser tratados com consisténcia. A estrutura
tedrica que construimos consistiu da caracterizagdo do regime de condutividade
diferencial negativa. Descrevemos, com base em dados da literatura, alguns dispositivos
semicondutores que apresentam esse regime, bem como as suas caracteristicas basicas de
funcionamento. O objetivo foi de construir para o leitor um ambiente em que o0s
fendmenos de auto-organizagdo em semicondutores pudessem ocorrer. Enfatizamos a
importancia de se trabalhar no contexto da termodinamica de ndo equilibrio para
propiciar as condigdes necessarias a formacao de padrdes espaco-temporais envolvendo
processos de geracdo e recombinagdo. Apresentamos na forma de uma tabela os
processos de geracgdo e recombinagdo mais comuns em semicondutores e introduzimos os
conceitos basicos da dindmica ndo linear como o de espaco de estados, estabilidade,
bifurcaces, caos e expoente de Lyapunov. Apresentamos também alguns dos resultados
que consideramos como representativos da literatura para ilustrar rotas de bifurcacdo para
0 caos, inversdo de populacdo e formacédo de padrbes de corrente, advindos de ionizagao
por impacto. Encerramos este capitulo, acreditando que as ferramentas teoricas estejam
postas para o entendimento do nosso trabalho. No capitulo seguinte, iremos fazer uma
descricdo, também basica, da fisica dos defeitos profundos em semicondutores. Em
seguida, iremos descrever varios resultados inéditos que obtivemos no estudo de niveis
profundos. Finalmente, voltaremos, no capitulo 5, ao estudo das oscilacbes de baixa
freqiiéncia (LFO), quando iremos ilustrar as questes de dinamica ndo linear discutidas

teoricamente no presente capitulo.
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Capitulo 3: Defeitos Profundos em Semicondutores e suas Propriedades Fisicas

3.1 Conceitos basicos

Quase todas as aplicacOes técnicas de materiais semicondutores sdo baseadas em
efeitos oriundos da presenca de impurezas e ndo nas propriedades do cristal intrinseco.
Ao se adicionar impurezas em baixas concentracdes (de 1 a 100 ppm) ocorrem variagdes
profundas nas propriedades fisicas do material. A presenca de tais impurezas,
normalmente chamadas de dopantes, pode alterar a resistividade do semicondutor em
muitas ordens de grandeza. Impurezas ndo intencionais (presentes em menos de 1 ppm) e
defeitos na estrutura cristalogréfica do semicondutor (chamados de defeitos intrinsecos)
também podem afetar as propriedades fisicas do semicondutor. Portanto, o estudo de
defeitos pontuais (ou localizados) em semicondutores é muito importante para que se
possa obter um maior controle das propriedades fisicas e conseqlientes melhorias na

qualidade e eficiéncia de dispositivos.

Em um semicondutor puro e ideal a banda de valéncia é separada da banda de
conducdo por um gap (faixa proibida) no espectro de energias. Essa faixa proibida é
entendida como ndo tendo estados quanticos que possam ser ocupados por portadores de
carga. Quando ocorre alguma perturbacdo na rede cristalografica, principalmente como
impureza ou um defeito cristalografico intrinseco, estados quanticos podem se formar
dentro do gap. A posicdo energética destes estados depende do tipo de defeito que os
gerou e a sua ocupacdo por portadores de carga depende da localizacdo do nivel de
Fermi. Uma classificacdo de defeitos, comumente utilizada é a da posicao relativa dos
niveis de energia as bandas de energia, e que divide em defeitos rasos e profundos. Os
defeitos rasos sdo aqueles em que a teoria de massa efetiva pode apresentar uma
descricdo adequada e eles se encontram relativamente proximos das bandas de conducao
ou valéncia. Os defeitos profundos se encontram localizados mais afastados das bandas
de conducéo ou valéncia, podendo chegar ao limite de se ter uma energia de ionizacao de
Ey¢/2, onde Eq € a diferenca de energia entre o topo da banda de valéncia e o fundo da

banda de conducdo. Como uma referéncia, os defeitos profundos possuem estados
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quanticos que estdo a menos 50 meV de uma das bandas. Os doadores rasos em GaAs
estdo a 6 meV da banda de conducdo para a maioria do atomos utilizados como dopantes
doadores. Esses doadores rasos tém propriedades de interacdo com a banda de conducao
que sdo semelhantes ao modelo quantico utilizado para o &tomo de hidrogénio e que séo,
portanto, ditos defeitos do tipo hidrogenoide. No caso de defeitos profundos, a diferenca
entre as energias ionizacdo bem como das propriedades dos defeitos € bem variada. Por
exemplo, os defeitos profundos séo ditos localizados por terem suas fungdes de onda
muito proximas do defeito (alguns poucos angstrons) e, portanto, desacopladas dos
estados quanticos das bandas. Estes defeitos interagem de forma diferente da dos defeitos
rasos com o campo elétrico aplicado de forma a ndo ocorrer deformacdes na forma do
potencial associado aos defeitos profundos para campos elétricos muito baixos (i.e da
ordem de alguns kVem™). Uma outra classificacio também importante refere-se ao
caracter do defeito, isto é, a definicdo de com qual das bandas tem uma sec¢do de choque
de fotoionizacdo maior. Uma impureza € dita aceitadora se interage mais efetivamente
com a banda de valéncia e geralmente se encontra entre a banda de valéncia e o0 meio do
gap. Uma impureza é dita doadora se interage mais efetivamente com a banda de

condugéo e geralmente se encontra entre a banda de condugéo e o meio do gap.

Em geral, para se ter um bom conhecimento de um defeito em um semicondutor,
precisamos estudar as suas propriedades elétricas, oticas, sua simetria, identidade quimica
seu espectro de vibracdo e suas interacbes com os fonons da rede cristalina. Deve-se
também conhecer um bom modelo teorico, que seja capaz de prever 0s pardmetros
mensuraveis relevantes do defeito. Um modelo satisfatorio para descricdo de defeitos
rasos foi elaborado a mais de 40 anos®. Este modelo, conhecido como aproximacéo da
massa efetiva, trata todos os defeitos rasos como tendo as mesmas propriedades de
conducdo e interagcdo com as bandas e, é baseado no modelo simplificado do 4tomo de
hidrogénio. Para se descrever os defeitos profundos, entretanto, ainda ndo existe uma
teoria ou um modelo com abrangéncia que consiga explicar a grande diversidade de
defeitos, que apresentam caracteristicas também muito diversificadas. Varios modelos

matematicos foram desenvolvidos procurando descrever as propriedades desses defeitos.
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Dentre eles, destacamos o trabalho de Jaros que consiste de uma ampla revisdo das

propriedades e caracteristicas de defeitos profundos (1980)™.

Uma caracteristica interessante de alguns defeitos profundos é a capacidade deles de
propiciar elevadas resistividades no material, ou seja, eles caracterizam amostras que tém
um comportamento semi-isolante (SI). Em geral, quanto mais préximo do meio do gap
estiver o nivel do defeito, maior a sua capacidade de capturar portadores livres das
bandas e, em consequiéncia, a de produzir um aumento consideravel na resistividade do
semicondutor gerando o caracter Sl. Este tipo de defeito torna-se, entdo, um instrumento
relevante para aqueles casos em que se pretende obter um material base, o substrato,
sobre o qual se deseja construir estruturas com propriedades elétricas especificas, mas
sem que este participe ativamente do processo de conducdo. Utiliza-se o termo
compensacao para o processo de captura de portadores de carga por niveis profundos. De
fato, estes defeitos capturam os portadores livres liberados para as bandas de condugéo e
valéncia, produzidos a partir de niveis rasos ou até mesmo defeitos profundos
relativamente proximos das bandas e que produzem uma distribuicdo de Fermi de
portadores livres significativa nas bandas, em uma temperatura especifica. No caso do
GaAs, dois niveis profundos tém sido os mais utilizados para produzir amostras Sl. O
primeiro caso € pela utilizacdo de atomos de Cr como impureza e o segundo é pela
geracdo de defeitos intrinsecos no processo de crescimento da amostra. O segundo caso
ocorre pela geracdo de um defeito de anti-sitio, com o atomo de As ocupando a posi¢ao
cristalografica do Ga, representado por Asga. Esse defeito, em alguns trabalhos e em
algumas situagBes especificas, tem sido também identificado como o Centro EL2. Essa
confusdo adveém do fato de ainda existir dividas quanto a natureza quimica do Centro
EL2. Entretanto, parece conclusivo que o EL2 contém um Asg,. Este defeito de anti-sitio
é encontrado em GaAs crescido pela técnica de Liquid-Encapsulated Czochralski (LEC)
em virtude de caracteristicas proprias da técnica. Sua geracdo pode tambeém ser induzida
em GaAs preparados por Epitaxia por Feixe Molecular (MBE), reduzindo a temperatura
de crescimento de forma a diminuir a migracdo dos atomos de As na camada epitaxial.
Dessa forma, a chance dos 4tomos de As ficarem no sitio do Ga pode ser aumentada

significativamente. Nos dois casos, seja como impureza Crg, ou como defeito intrinseco
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Asg,, estados quanticos proximos do meio do gap séo formados. A diferenga béasica entre

1112 & um aceitador profundo e o

eles é quanto ao caracter. O defeito associado a Crg,
associado a Asgy € um doador profundo. Como a secdo de choque de captura mais
significativa € geralmente oposta a que determina o caracter, o defeito Crg, compensa
preferencialmente elétrons livres e o defeito Asg,, buracos livres. Historicamente, o Cr
foi muito utilizado porque o material crescido por LEC apresentava elétrons livres e
portanto baixa resistividade. Posteriormente, descobriu-se que esse fato era causado pela
utilizacdo de cadinhos de silica (SiO;). No processo de crescimento, &tomos de silicio
(que séo doadores classicos para 0 GaAs) do cadinho eram desorvidos no GaAs liquido,
que eram entdo incorporados no cristal. Com a substituicdo dos cadinhos de SiO, por
outros de BN (nitreto de boro), observou-se que o cristal adquiria o caracter SI mesmo
para incorporaco de carbono ndo intencional da ordem de 10*° cm™. Atomos de carbono
sdo aceitadores rasos. A conclusdo era exatamente de que a natureza Sl era devido aos
defeitos de anti-sitio. Desta forma, dependendo se densidade de portadores efetiva Np-Na
(a densidade de doadores menos a densidade de aceitadores) é positiva ou negativa, um
dos defeitos (Crea Ou ASgs) age como o trap principal. Uma caracteristica importante
destes semicondutores Sl é que a conducdo é influenciada por efeitos de proximidade dos
contatos. Estes efeitos ocorrem devido a captura de portadores livres dos contatos, de
forma a gerar uma regido de carga espacialmente localizada préxima aos contatos ndo
6hmicos™®. Em se trabalhando com tais amostras, deve-se, portanto, tomar cuidado para
que os contatos elétricos ndo tenham uma contribuicdo expressiva para a resistividade da
amostra.

Apesar de atualmente ja se conhecer muitas das propriedades do Cr como impureza e
do defeito de anti-sitio e haver um grande interesse do ponto de vista académico em seu
estudo, o principal foco de sua aplicacdo na industria de semicondutores tem sido o de
obter substratos Sl para a preparacdo de dispositivos. Participando como camada ativa,
podemos considerar que o material SI somente € relevante no caso de diodos do tipo
p-i-n, onde a letra i representa a camada Sl entre uma camada dopada do tipo p e outra
dopada do tipo n. Acreditamos que o presente trabalho apresenta algumas sugestfes que

poderdo vir a ser adotadas no desenvolvimento de novos dispositivos que apresentam
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formagdo de padrdes como filamentos de corrente e oscilagdes de corrente de baixa
freqiiéncia (LFO). Isso porque esses defeitos permitem a realizacdo de uma abordagem
de dindmica ndo linear descrita no capitulo anterior em altas temperaturas. De fato, a
formacdo de padrdes advindos da interacdo entre portadores aprisionados nesses niveis e
as bandas de conducdo e valéncia, induzida por campos elétricos intensos pode ser

estudada.

Uma das maiores limitacbes para a concretizacdo da aplicacdo da formacdo de
padrdes em semicondutores, como é o caso de filamentos de corrente, é que 0s
fendmenos tém sido estudados basicamente em materiais dopados com defeitos rasos,
como GaAs:Si (GaAs dopado com Silicio). Nesses casos, os fendmenos interessantes
relacionados com a formacdo de padrGes ocorrem a baixissimas temperaturas,
demandando a utilizacdo de hélio liquido como elemento criogénico. A temperatura
ambiente, as impurezas rasas estdo ionizadas comprometendo o estudo de fenémenos do
tipo ionizacdo por impacto. A utilizacdo desse tipo de ionizacdo em defeitos profundos
permite obter a formacdo de filamentos de corrente até mesmo a temperatura ambiente.
Portanto, o estudo experimental de defeitos profundos, como responsaveis pela formacéao
de padrdes, é uma outra contribui¢do de nosso trabalho, justificando a crenga mencionada

de que poderemos estar abrindo a alternativa de se produzir novos dispositivos.

3.2 Teécnicas de caracterizacdo utilizadas

No presente trabalho, realizamos experimentos com a técnica de TSC** (Thermally
Stimulated Current Spectroscopy), medidas Hall a baixos campos elétricos e medidas
I(V) em vérias temperaturas, no escuro e sob irradiacdo infravermelha em varias
intensidades, utilizando um LED de GaAs. Conseguimos gerar varios resultados inéditos,
sendo que alguns j& foram publicados. Nessa condicdo, temos trabalhos envolvendo os
defeitos profundos existentes em nossas amostras e 0s seus efeitos nas propriedades de
condug&o, basicamente naquelas condi¢Oes experimentais em que se observa fen6menos

de geragdo e recombinacdo. Estes resultados serdo relatados, em detalhes, no préximo
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capitulo. No presente capitulo nos restringiremos a descrever 0s conceitos basicos das

técnicas utilizadas.

A técnica de TSC se presta a caracterizar defeitos profundos que se encontram acima
ou abaixo da energia de Fermi e que capturam e liberam elétrons ou buracos lentamente.
Estes defeitos ttm uma maior relevancia em baixas temperaturas posto que podem levar
horas ou dias para eles liberarem os portadores que tenham capturado das bandas e, desta
forma, influindo significativamente na condutividade das amostras. Tal propriedade dos
defeitos pode ser caracterizada como metaestabilidade ou persisténcia, visto que o tempo
de vida € longo e precisa-se de uma energia de ativagdo para liberar os portadores
aprisionados. Em funcdo dessa propriedade é que o termo aprisionamento (trap) é

utilizado para caracterizar o fenébmeno.

Em se utilizando a técnica de TSC para o GaAs, podemos considerar duas etapas
distintas de operagdo. Na primeira, abaixa-se a temperatura da amostra tipicamente até
10K e ilumina-se com um LED de GaAs por um periodo de tempo, longo o suficiente
para que o acréscimo na condutividade produzido pela iluminag&o reduza até seu valor de
saturagdo assintotica. A redugdo da condutividade é provocada pela captura de portadores
livres por traps e a saturacéo (i.e. o valor minimo da condutividade) ocorre em virtude do
preenchimento quase total destes defeitos. Ou seja, temos um processo de
foto-aprisionamento. Uma vez atingida a condigdo de saturagdo, desliga-se a iluminagéo
e inicia-se a segunda etapa. Em baixas temperaturas os traps permanecem preenchidos e,
para liberar os elétrons e buracos a amostra é aquecida a uma taxa linear com o tempo
adequada. Assumindo-se que os elétrons (buracos) liberados por um trap ndo serdo
recapturados por ele ou por outro trap, mas por centros de recombinacdo (defeitos
profundos ndo metaestaveis ou persistentes como o Crg, € 0 Asgs) @ condutividade na
banda de conducdo permanece pequena sofrendo, porém um acréscimo e decréscimo no
tempo, passando por um maximo Tn. Este maximo se deve ao acréscimo na taxa de
liberacdo de portadores livres e ao esvaziamento do trap. Este processo se repete para
cada tipo especifico de trap até que todos sejam esvaziados a medida que a temperatura é

gradativamente elevada. De acordo com Look, & partir de um modelo simples de duas
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etapas baseado nas taxas de g-r para preenchimento e esvaziamento de traps, obtém-se a

equacao:
4 16
Eo _ L), jf 1790 0w o
kTm a i0

onde Ejo é a energia de ionizacdo do i-ésimo trap em eV, “a” a taxa de aquecimento em
Ks™, on a secdo de choque de captura e k a constante de Boltzmann. Fazendo-se 0
grafico de In(T*./a) por T™, para vérias taxas de aquecimento “a” obtemos a inclinagdo

Eio/k e o intercepto € proporcional a se¢do de choque de captura op;.

Desta forma, podemos obter as informagdes sobre a energia de ionizacdo e secdo de
choque de captura dos traps presentes em uma determinada amostra com caracteristica
SI, o que dificilmente poderia ser medido por técnicas capacitivas como DLTS (deep
level transient capacitance). Além disso, a técnica de TSC néo necessita de preparacdo de
contatos especiais nem de se realizar corrosGes de substrato, pois se demanda apenas

contatos elétricos tradicionais para a medida da condutividade.

Apesar das vantagens apresentadas, a técnica de TSC tem suas limitagdes. Em
primeiro, ela ndo se presta a distinguir sobre a natureza do trap, pois os elétrons ou 0s
buracos liberados nas bandas produzem aumentos na condutividade. Outro fato
importante da medida da condutividade é que como ndo medimos n ou p diretamente,
mas a condutividade o=(enp, +eppyp) (onde n e p sdo a densidade de elétrons e buracos
livres, un e pp suas respectivas mobilidades) e devemos, portanto, corrigir os resultados
obtidos com relacdo a uma linha base obtida no escuro sem iluminar a baixas
temperaturas caso a mobilidade tenha uma forte dependéncia com a temperatura. Um
bom sistema de temperatura variavel também € importante, pois a taxa de aquecimento é
um parametro importante. A necessidade de repeticGes de medidas devido a flutuacbes na
taxa de aquecimento quase sempre é uma necessidade. Um outro problema, mas para o
qual encontramos uma solugdo™, foi relacionado com situaces em que ha uma elevada

densidade de centros de recombinagdo, como ocorre em amostras de GaAs crescidas por
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MBE a temperaturas muito baixas como de 200 a 300 °C. Para baixas densidades de
centros de recombinacdo, o tempo de vida médio de portadores livres nas bandas, antes
de se recombinarem com defeitos profundos, diminui com o aumento da temperatura.
Uma conseqliéncia disso é que os portadores liberados para as bandas sdo capturados
antes de poderem ser coletados pelo contato elétrico e com isso ndo produzindo
alteracBes mensuraveis na condutividade da amostra. A maneira como solucionamos este
problema sera mostrada no préximo capitulo. Por fim, o erro no célculo da secdo de
choque de captura € dependente do erro no calculo da energia de ionizacdo e para traps

com energias de ionizag&do abaixo de 0,1 eV ndo se obtém resultados precisos.

Finalizando, a técnica de TSC é um método rapido e pratico para se fazer uma
sondagem da presenca de traps, suas energias de ionizacao e sec¢des de choque de captura
em materiais SI. Outra informacdo, embora ndo muito precisa, que se pode obter é o valor
da densidade destes defeitos normalizando-se a corrente de TSC pela fotocorrente e
calculando-se a carga total liberada pelo trap a partir de Nt=A/eVG onde™® A é a 4rea
abaixo do pico, “e” a carga do elétron, V o volume da amostra e G o ganho da

fotocondutividade.

Com relacdo as medidas de densidade de portadores livres e de mobilidade Hall, obtidas
com baixos campos elétricos (i.e. da ordem de 50Vcm™), percebemos que, fixando a
corrente aplicada em uma amostra Sl e abaixando a temperatura, a resistividade cresce
varias ordens de grandeza em um intervalo de temperatura de 100 K, provocando com
isso um aumento significativo no campo elétrico necessario para garantir a corrente
aplicada. As vezes, o campo elétrico cresce a ponto de propiciar o aparecimento de
ionizacdo por impacto em algum defeito com energia de ionizagdo de cerca de 0,1 eV,
alterando significativamente o valor da concentracdo de portadores livres e da
mobilidade. Em alguns casos, observa-se até a troca da caracteristica de p para n. Em
presenca de ionizacdo por impacto a distribuicdo de corrente na amostra deixa de ser
homogénea, comprometendo o significado das medidas Hall. Para evitar este problema,
fixamos o campo elétrico num valor baixo e medimos a corrente aplicada para cada

temperatura. Ao realizarmos os célculos ndo utilizamos a corrente como uma constante,
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mas como uma coluna de dados. Desta forma, fica garantida a linearidade da resposta ao

campo elétrico.

Nossos experimentos Hall foram realizados pelo método de 4 pontos, seguindo o
mesmo procedimento de Look'’. Por este método, varias medicdes sdo realizadas para o
calculo da concentracdo de portadores livres e resistividade de forma a minimizar os
efeitos advindos das inomogeneidades na distribuicao de defeitos profundos, entre outros.
A utilizacao de pontes Hall ndo é recomendével nesses casos, pois as inomogeneidades
na distribuicdo de defeitos levam a resultados incorretos, se ndo se tomar o cuidado de
inverter a corrente e 0 campo magnético. Além disso, as pontes Hall tém, em geral,
canais de conducdo muito estreitos 0 que aumenta muito a resisténcia da amostra
dificultando as medidas. Ocorrem também oscilagfes de baixa freqiiéncia muito mais
intensas em amostras com canais de conducgdo estreitos o que provoca flutuagdes nos

valores medidos.

As medidas 1(V) realizadas nos permitiram obter uma série de informagdes sobre 0s
centros de recombinacdo presentes em nossas amostras. A partir destas medidas,
obtivemos informacdes sobre o tipo de processos de g-r e suas dependéncias com
iluminacdo e temperatura. Identificamos processos como ionizagdo por impacto, captura
aumentada pelo campo elétrico (field enhanced trapping) e inibicéo e recuperacdo eletro-
Optica do Photoquenching do Asg,. Tais processos de g-r estdo associados a formacédo de
padrdes, como filamentos de corrente e oscilacbes de baixa freqiéncia (LFO) ou
dominios de campo elétrico que sdo formados em um dos contatos elétricos e se movem

em direcdo ao outro, produzindo pulsos na corrente.

As medidas 1(V) nos permitiram calcular a energia de ionizagdo de um centro de
recombinacgdo de energia relativamente baixa (cerca de 0,09 eV) de acordo com 0 método
de Paracchinni®. Além de nos proporcionar as informacdes necessérias para a construgdo
de modelos de taxas de transicdo (vide figura 4) para estudar a estabilidade de solucbes

como filamentos de corrente e LFO.
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Para realizar as medidas I(V) utilizamos uma fonte de tensdo DC (veja a figura
10(a)) com escalas 0 a 1000 V, mas nossas medidas foram realizadas normalmente
abaixo de 200 V. Uma resisténcia dhmica foi colocada em série com a amostra para
possibilitar a medida de corrente na amostra e para, através da sua linha de carga (dcll)
selecionar a regido da curva 1(V) em que desejamos trabalhar. Tipicamente, o valor da
resisténcia foi escolhido de tal forma a se obter linhas dcll como as mostradas na figura
10(b) que apresentam trés pontos de operacdo. Da lei de circuitos de Kirchhoff temos
V=IR+VA onde V € a tensdo da fonte e Va a tensdo sobre a amostra. Desta forma a
equacao da reta dcll é dada por 1=(V-Va)/R. Uma importante observagdo € a de que se
ligassemos a fonte de tensdo diretamente sobre a amostra ndo seria possivel a deteccao de
oscilacOes de corrente de baixa freqliéncia, pois a amostra teria as suas extremidades com
potenciais fixos e, portanto a resisténcia série € essencial a observacdo de comportamento
oscilatorio. Mediu-se a tensdo sobre a amostra e sobre a resisténcia sendo que a tenséo da
amostra dividida pela distancia entre os contatos da amostra € o campo elétrico aplicado e
a tensdo sobre a resisténcia dividida pelo valor da resisténcia € a corrente aplicada. Ndo
utilizamos amperimetros porque estes produziriam saltos indesejados na corrente, ao se
mudar as escalas, pois utilizam diferentes resisténcias internas para cada escala. O valor
da tensdo aplicada variou linearmente com o tempo e a escala dos multimetros foi
mantida fixa durante todo o experimento. Para cada valor de temperatura e iluminacao,
foi realizada uma medida 1(V). Os contatos da amostra foram realizados com In metalico
e com forma de barras paralelas sobre a face superior (i.e. na direcdo de crescimento
(1,0,0)) distando de 200 a 500 um, dependendo da amostra. A difusdo dos contatos foi
realizada em atmosfera redutora (N,:H, 85:15) a temperaturas entre 250 e 300 °C para

evitar o annealing (destruicdo térmica) dos defeitos profundos.
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Figura 10: (a) Esquema simplificado da montagem experimental para obtencdo das medidas 1(V). (b)

Anaélise da linha de carga (dcll) quando temos uma curva de NDC do tipo N ou S. O eixo das ordenadas
representa a tensdo sobre a amostra e o das abscissas a corrente total. As linhas de carga cortam as curvas
intrinsecas 1(V ) nos pontos de operacéo do circuito e sdo definidas pelas leis de Kirchhoff para a malha do

circuito em (a) fazendo-se ora 1=0 e ora V4=0.°

O circuito utilizado é padréo e utilizado por varios outros grupos de pesquisa. Ele se
presta também para a realizacdo das medidas de TSC. As diferencas encontram-se na
forma como variamos ou fixamos os parametros temperatura e iluminagdo durante 0s
experimentos. Neste sentido, realizamos algumas variagdes dos experimentos acima
citados com a intengéo de adquirir uma maior compreensao dos fendmenos de conducéo
apresentados por nossas amostras. Algumas variages que podemos citar sdo as medidas
de fotocondutividade em funcdo de campo elétrico variavel, medidas de
fotocondutividade no tempo com campo elétrico fixo; e a repeticdo destes experimentos
em diferentes temperaturas, valores do campo elétrico e intensidade de iluminac&o.
Realizamos experimentos de séries temporais de LFO tendo o campo elétrico como
pardmetro de controle principal e a temperatura e a intensidade de iluminagdo como
parametros secundarios. Estes experimentos foram realizados para procurar rotas de

bifurcagéo das LFO para o caos.

Cabe ressaltar que, embora a montagem experimental tenha sido explicada de uma
forma bem simplificada para facilitar a compreensdo das técnicas experimentais, o
problema de ruidos é sério e adquire propor¢cdes enormes nas tarefas envolvidas na
obtencdo de bons dados. Para minimizar o efeito dos ruidos utilizamos blindagem dupla,
cabos coaxiais de diametro menor que 2mm e isolamento de teflon e aparelhos de medida

com alta impedancia de entrada para lidar com as amostras altamente resistivas.
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Trabalhamos sempre com multimetros para obter respostas rapidas quando a amostra a
ser medida encontrava-se iluminada ou a temperatura proxima a ambiente e, portanto
apresentando resisténcia (a baixo campo elétrico) inferior a impedancia de entrada dos
mesmos. Quando realizamos experimentos no escuro e a baixas temperaturas, utilizamos
eletrdmetros em modo Guard (uma protecdo contra os efeitos de capacitancia parasita
dos cabos ligados ao circuito). Foram trocados, inclusive, os cabos que ligam o porta
amostra no interior do criostato com o conector externo. A medida de temperatura foi
realizada por dois sensores de semicondutor, calibrados pelo fabricante, para garantir
maior estabilidade de temperatura. Um dos sensores foi instalado no “dedo frio” e outro
préximo a amostra. A estabilidade da temperatura foi garantida por este controle e pelo
fato do criostato trocar calor com o dedo frio através de um gas de troca (He gasoso) no

qual a camara da amostra fica imersa.

Outra questdo relevante concerne a aquisicdo dos dados. Para isso, tivemos a
necessidade de confeccionar varios softwares com a linguagem LABVIEW, um para cada
tipo de experimento realizado e utilizamos interfaces GP-IB para viabilizar a automagéo

dos experimentos e aumentar o volume de dados por experimento.

Em concluséo, neste capitulo apresentamos uma revisdo da literatura existente sobre
as caracteristicas de defeitos profundos, alguns gerais e outras especificas, procurando
dar destaque para aqueles aspectos que consideramos importantes para 0 presente
trabalho. Descrevemos também as técnicas experimentais utilizadas para se obter
informacGes sobre os defeitos presentes em nossas amostras. Os resultados experimentais
obtidos por estas técnicas encontram-se no capitulo 4. No capitulo 5 trataremos do estudo
de oscilacbes de baixas fregiiéncias originadas pelos processos de geracdo e
recombinacgédo envolvendo defeitos profundos. Os processos de geragdo e recombinacao,
tratados no capitulo 2, serdo novamente abordados no capitulo 4 quando trataremos de

estudos de curvas (V) em nossas amostras.
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Capitulo 4: Apresentacdo e analise dos resultados experimentais

Como mencionado, neste capitulo iremos descrever alguns dos resultados inéditos
obtidos. Os trabalhos relatados neste capitulo foram obtidos na trajetéria de consolidar
nosso conhecimento sobre o comportamento do sistema numa perspectiva de dindmica
ndo linear. Esses sdo 0s resultados experimentais que consideramos como 0S mais
importantes. Existem ainda outros trabalhos que poderiam ser aprofundados e que
levariam a outras publicagdes. Entretanto, essa opg¢do nos levaria a comprometer o
aprofundamento do problema que escolhemos como o principal da presente tese e que

seré descrita no capitulo seguinte.

4.1 Medidas de TSC

Utilizamos a técnica de Thermally Stimulated Current (TSC) spectroscopy para
identificar a presenca de traps em amostras de GaAs crescidas por MBE & 300 °C. Na
realizacdo desse trabalho, utilizamos trés amostras: a) uma com 3 um de espessura
crescida a 300 °C; b) uma com dopagem planar e uma cobertura de 0,2 pm de espessura
crescida a 300 °C; ¢) uma com dopagem planar e uma cobertura de 0,2 um de espessura
crescida a 500 °C.

A intencdo deste trabalho foi a de comparar o espectro de TSC de uma amostra bulk,
de espessura de 3 um, de MBE-GaAs (figura 11(b)) com o de uma amostra com dopagem
planar de Si (com concentracéo de Si de 3,4x10' cm™ - figura 11(a)) sobre a qual se
cresceu a camada de GaAs a 300 °C de 0,2 um de espessura. A terceira amostra foi
crescida nas mesmas condicOes da segunda, exceto pela camada de baixa temperatura que
foi crescida a 500 °C a fim de possibilitar a comparacdo entre a condutividade de TSC
com a condutividade da amostra com dopagem planar. Em virtude de amostras crescidas
por MBE a 300 °C apresentarem cerca de 1000 vezes mais centros de recombinagdo do
tipo Asga do que as amostras crescidas por LEC, o comprimento de difusdo (i.e. a

distdncia média percorrida pelas cargas injetadas pelos contatos elétricos em direcdo ao
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contato de polaridade oposta antes que ocorra recombinagdo) na banda de conducéo
diminui significativamente mais rapido com o aumento da temperatura do que em
amostras LEC, impossibilitando a deteccdo de picos para temperaturas maiores que
150 K, ao invés dos 270 K observados nas amostras LEC. Por isso, ndo se podia dizer se
0 crescimento por MBE a baixas temperaturas (LT-MBE) apresentava ou ndo 0s mesmos
ou alguns dos traps encontrados em amostras LEC**?*?*%2_ Devido ao caracter metélico e
ao confinamento quantico proporcionado pela dopagem planar esperdvamos que fosse
possivel coletar os elétrons liberados por possiveis traps existentes na fina camada de
LT-MBE antes que estes tivessem a oportunidade de serem recombinados pelos centros
Asc,. Desta forma, podemos dizer que utilizamos a dopagem planar como um
instrumento de detec¢do sensivel a pequenas variaches no aumento da densidade de

portadores livres.
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Figura 11: Estruturas esquematicas das amostras medidas por TSC. (a) Com dopagem planar de Si.
(b) Bulk LT-MBE. Para a primeira, a interface entre o substrato e a camada tipo p impede que elétrons
livres gerados no substrato LEC atinjam o pogo da dopagem planar. Para a segunda, menos de 10% da

radiacdo incidente atinge o substrato.
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Para realizar as medidas nestas amostras utilizou-se um criostato de He liquido com
dedo frio. As amostras foram resfriadas no escuro, a 30 K, iluminadas por 10 min com
um LED de GaAs (com pico de emissédo em Eg-100 meV, onde Eq € a largura do gap de
energia do GaAs) e entdo aquecidas a taxa constante. Para evitar algum transiente de
foto-corrente, o0 aguecimento somente foi iniciado 20 s ap6s o desligamento da fonte de
iluminacdo. Este procedimento foi repetido diversas vezes para diferentes taxas de

aquecimento. Para maiores detalhes da técnica de TSC consulte o capitulo 3 desta tese.

Embora ndo possamos fazer uma correlagdo direta entre a estrutura de um defeito e
uma energia de ativacdo e se¢do de choque, os defeitos intrinsecos que tipicamente sao
encontrados em amostras LEC néo intencionalmente dopadas, quando presentes em
amostras crescidas por outras técnicas sugerem a existéncia de antisitios de arsénio
(Asga), arsénio intersticial (As;) e vacancias de galio (Vea) bem como associacdo destes
defeitos formando outros defeitos. Se pudermos identificar a presenca de picos de TSC
em nossas amostras crescidas por LT-MBE com energias de ionizacdo, temperatura dos
maximos a uma mesta taxa de aquecimento e se¢des de choque de ioniza¢do compativeis
com os dados da literatura de amostras LEC entdo podemos dizer que nossas amostras
tém uma variedade de defeitos intrinsecos semelhante e, possivelmente, alguns dos
defeitos presentes em amostras LEC. Confirmando os dados da literatura, nao
identificamos nenhum novo pico em nossa amostra bulk LT-MBE GaAs. Também para a
amostra com dopagem planar e camada de GaAs crescida a 500° C nenhum pico de TSC
pode ser identificado. A curva de aquecimento no escuro apos a iluminacéo ¢é lisa e difere
da curva de resfriamento no escuro, apenas devido ao efeito de separacdo espacial das
cargas de um canal de conducdo bidimensional do tipo n na regido da dopagem e um
canal também bidimensional do tipo p proximo & superficie da amostra formado pela
existéncia da camada cap-layer (camada fortemente dopada do tipo n e estreita para
compensar os estados de defeitos de superficie). J& para a amostra com dopagem planar e
camada de LT-MBE com temperatura de crescimento de 300 °C, como pode ser
observado na figura 12 abaixo, apresentamos 0s picos de TSC que foram identificados
tendo energia de ionizacdo e se¢do de choque de ionizacdo bastante semelhantes aos

resultados das referéncias 19 a 22. O critério utilizado para a comparagdo foi a
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temperatura do maximo e a energia de ionizagdo. Nao utilizamos as se¢des de choque de
ionizagdo na comparagdo devido ao fato delas terem sido obtidas com uma grande
margem de erro em alguns dos casos. As curvas mostradas na figura 12 sdo a corrente de

escuro (tridngulos) e a corrente de TSC (circulos) ambos a uma taxa de 0,30 Ks™.
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Figura 12: Espectro de TSC e corrente de escuro para a amostra de LT-MBE com dopagem planar.

Os experimentos foram realizados a uma taxa de aquecimento de 0,30 K s de 30 a300 K.

Os resultados para a amostra de LT-MBE bulk podem ser vistos na figura 13 abaixo:
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Figura. 13: Espectros de TSC para a amostra bulk LT-MBE em trés diferentes taxas de aquecimento.

Os picos de baixas temperaturas sdo mostrados no detalhe com deslocamento para a direita com 0 aumento
da taxa de aquecimento. O pico da temperatura mais alta pode ser visto no grafico principal. Também

mostrando deslocamento para a direita. A diferenca € que ndo é clara a posi¢do do maximo. O crescimento

exponencial da corrente depois deste pico é uma evidéncia de conducéo por hopping
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Ao contrario do espectro de TSC para a amostra LT-MBE com dopagem planar, no
qual 7 picos puderam ser identificados, o espectro da amostra de LT-MBE bulk mostra
apenas 3 picos. Um deles aparece a uma temperatura de 130 K e tem sido associado a
recuperacdo do estado metaestavel do centro Asgs a0 seu estado fundamental®®. O
crescimento vertical da corrente elétrica para temperaturas maiores que 130 K pode ser
explicado pelo fato de que o estado metaestavel ndo conduz por hopping, pois sO existe
em um estado de carga que é eletricamente neutro. Assim, com a recuperacao do estado
fundamental a conducgdo por hopping passa a dominar. Também, com a recuperagdo do
estado metaestavel para o fundamental a condugdo por hopping inicia de um nivel mais
elevado provocando um aumento quase vertical da corrente. Comparando-se a amostra
bulk de LT-MBE com uma amostra LEC observamos que o aumento exponencial da
corrente que ocorre apenas acima de 250 K para as amostras LEC permite a observacao
de um maior numero de picos de TSC. Tal fato se deve a diferenca na concentragdo de
defeitos profundos entre as duas amostras. Especialmente a concentracdo de Asg, que
chega a ser 1000 vezes maior para a amostra bulk de LT-MBE ou 10 cm™ e de
10" cm™ para amostras LEC e portanto a diferenca na intensidade da corrente de hopping
destes dois tipos de amostras deve ser consideravel. Além desta diferenca na intensidade
da corrente de hopping entre os dois tipos de amostras em questdo, a diferenca na
densidade de defeitos intrinsecos do tipo Asc, também afeta o comprimento de difuséo e
0 tempo medio para a recombinacdo de cargas livres. Apesar de ndo termos conseguido
identificar nenhum novo pico para a amostra bulk de LT-MBE na faixa de temperatura de
150 K a 250 K, os outros dois picos que encontramos na faixa de temperatura de 60-80 K

nédo haviam sido reportados anteriormente na literatura.

Em amostras de GaAs LEC ou crescidas por MBE a baixas temperaturas, em torno
de 300 K e acima, o mecanismo de conduc¢do dominante € por portadores livres nas
bandas de conduc&o e valéncia, de acordo com a distribuicdo de Fermi?®. Entretanto, para
temperaturas mais baixas, o tempo médio de permanéncia nas bandas de portadores livres
(ou carrier lifetime) para recombinacdo banda a banda que € de 7,2 ns em GaAs

(praticamente invariante com a temperatura) € muito maior que o tempo médio necessario
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para que ocorra uma recombinagdo entre banda e defeitos de Asga. Assim, a conducao
por hopping sera 0 mecanismo dominante tanto entre primeiros vizinhos como de alcance
variavel para a faixa de temperatura em que o tempo de permanéncia nas bandas devido a
recombinacdo com centros Asg, for menor que o de recombinacdo banda-banda. No
limite de baixas temperaturas, picos de TSC sdo facilmente detectados em virtude de o
tempo de permanéncia ser longo o suficiente para que possamos detectar 0 aumento na
corrente devido aos portadores livres liberados pelos traps. O tempo médio de
permanéncia t para um centro de recombinacdo como 0 Asg, Ou EL2 € dado por t =
(Co(T)NY™ onde C,(T) é a taxa de recombinacdo de portadores livres para os centros de
recombinacdo e N; a densidade de defeitos®. Utilizando-se os valores de Cn(T) da
referéncia 20 e a densidade tipica de defeitos Asga de nossas amostras de LT-MBE® e de
defeitos EL2 de amostras LEC de 10'® cm™ obtemos para uma temperatura de 150 K
45 ps para a nossa amostra bulk de LT-MBE , o que é muito menor do que os 7,2 ns da
recombinacdo banda-banda e de 45 ns para amostras LEC, ou 1000 vezes maior.
Podemos, portanto afirmar que esta grande diferenca em t para os dois tipos de amostras
é a razdo de ndo podermos observar a presenca de picos de TSC de defeitos que possam
estar presentes em ambas o0s tipos de amostras. Desta forma elétrons que eventualmente
seriam liberados de traps presentes nas amostras de LT-MBE sé poderiam ser detectados
(i.e. ao produzir picos na corrente) se as amostras fossem preparadas com uma distancia
entre contatos muito pequena ou que possuisse algum poco de potencial quantico como a
dopagem planar que estivesse separado espacialmente de um outro de cargas contrarias
(um canal de buracos na superficie da amostra e os centros de recombinagdo Asga por
exemplo). Somente através destas amostras propostas acima é que poderiamos contornar

a acédo da recombinacdo devido ao tempo de permanéncia na banda muito curto.

Cabe agora discutir as diferencas entre os espectros de TSC das amostras de
LT-MBE com dopagem planar e LT-MBE bulk em funcdo do que foi elaborado no
paragrafo anterior para que possamos compreender melhor da constituicdo de amostras
crescidas por LT-MBE e a existéncia de 7 picos no espectro da amostra LT-MBE com
dopagem planar. A 150 K podemos assumir que ambas as amostras deste estudo, por

terem sido crescidas a mesma temperatura devem possuir o0 mesmo t e consequentemente
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0 mesmo comprimento de difusdo (distancia percorrida por um portador de carga livre
antes de recombinar) dado por L=(kTpt/e)"/. Para estas amostras e & 150 K L=0,24 um o
que é ligeiramente maior que a espessura de 0,2 um da camada de LT-MBE crescida
apos a dopagem planar de silicio da amostra. Assim, uma parte significativa dos elétrons
liberados pelos traps existentes em toda a extensdo da camada de LT-MBE séo coletados
no poco de potencial formado pela dopagem planar antes de terem a chance de
recombinar com os centros Asga. O resultado disto é a observacdo dos picos na corrente.
A separacdo espacial de cargas definida pelos elétrons no po¢o quéantico e 0s centros Asg,
da camada de LT-MBE explica o t de longa duracdo dos portadores livres da amostra
com dopagem planar. Tambem ocorre de a condutividade do poco da dopagem planar ser
da ordem de 1000 vezes maior que a tipica condugdo por hopping da amostra bulk de LT-
MBE a um mesmo campo elétrico aplicado, o que implica que o mecanismo de conducédo
predominante da amostra com dopagem planar ndo é por hopping, mas por elétrons nas
sub-bandas do poco tipo delta. Sem o0 pogo quantico tipo delta ndo poderiamos observar
0s picos encontrados para temperaturas maiores que 130 K. Devemos lembrar que para
temperaturas ainda maiores o tempo caracteristico t continua a diminuir com o aumento
da taxa de recombinacdo C,(T) de forma a que a fracdo de elétrons liberados por um trap
¢ decrescente com 0 aumento da temperatura até que a taxa de ionizacdo de Asc,
propiciada pela estatistica de Boltzmann supere a taxa de recombinagcdo. Também a
populacdo de elétrons no poco quantico mantida pela separacdo espacial de cargas
diminui com o aumento da temperatura. Desta forma apenas uma fracdo dos elétrons que
sdo liberados as temperaturas mais altas formam os picos e, portanto, uma quantificacdo
da concentracdo dos traps mais profundos a partir de uma normalizagdo da fotocorrente

torna-se inviavel.

Uma outra discussdo interessante seria a de considerar também a possibilidade de a
dopagem planar ser responsavel pela formacéo de defeitos intrinsecos, principalmente na
vizinhanc¢a da regido da dopagem. Este é um ponto importante para se conhecer melhor
as caracteristicas da difusdo (spread) do perfil da dopagem planar®®. Para amostras
crescidas em temperaturas em torno de 300 °C a difuséo é tdo pequena que pode ser

desprezada mesmo para concentracdes altas como 10*° cm™. A presenca de Si no GaAs
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na regido da dopagem planar é até efetiva na reducdo da densidade de defeitos intrinsecos
na sua vizinhanca uma vez que o Si disputa os sitios do Ga com 0 As (Asga).”’ A
densidade de AS, também € reduzida pelo fato do nivel de Fermi definido pelas
impurezas de Si afeta fortemente a sua formagao®’. Diante destes resultados da literatura,
devemos esperar que a regido da dopagem planar deva apresentar uma densidade de
defeitos intrinsecos significativamente menor que a da camada de LT-MBE adjacente a
ela. No nosso caso, a densidade nominal de silicio utilizada foi de 3,4x10% cm™ o que é
maior do que o limite de solubilidade do Si em sitios de Ga (5,6x10" cm™). Portanto,
espera-se que ao menos 6 camadas atdmicas (monolayers) receberam uma densidade de

Si maior que 10" cm™. De fato de acordo com a literatura®"®

a utilizacdo de Si como
dopante na ordem de 10* cm™ em amostras de LT-MBE produz amostras com baixa
densidade de defeitos profundos quando comparadas com amostras de LT-MBE nao

dopadas.

As medidas realizadas na amostra com dopagem planar e camada de GaAs crescida
a 500 °C (semelhante a de LT-MBE com dopagem planar exceto pela temperatura da
camada de LT-MBE que foi de 500 °C) mostraram um espectro de TSC liso e sem picos,
sugerindo, como esperado, que a densidade de defeitos desta amostra é bem baixa e que
portanto a dopagem planar ndo induziu a formacao dos defeitos que produziram os picos
de TSC observados na amostra LT-MBE com dopagem planar. A partir deste fato
podemos dizer que a dopagem planar constitui um excelente mecanismo para se acessar

os Traps de amostras de LT-MBE.

Uma outra discussao que é importante levantar é a da possibilidade de os traps do
substrato LEC sobre o qual crescemos a amostra de LT-MBE com dopagem planar estar
contribuindo para a presenca de picos de TSC nas nossas medidas. No caso da amostra
bulk LT-MBE o coeficiente de absorcéo 6tica o 16=7000 cm™ permite que apenas uma
pequena porcentagem da radiacdo infravermelha atinja o substrato apds atravessar
3,0 um, produzindo contribui¢des insignificantes no preenchimento de traps. Para a
amostra de LT-MBE com dopagem planar, sem considerar a absorcéo da dopagem planar

e da camada de LT-MBE, temos o,,=4000 cm™ o que proporciona ainda 50% da radiacéo
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no substrato (proporcdo superestimada). Como o comprimento de difusdo da camada
buffer é de varios microns os elétrons capturados nos traps do substrato poderiam ser
facilmente coletados pelo poco tipo delta da dopagem planar. Entretanto, uma barreira de
potencial formada na interface entre o substrato LEC e a camada buffer de caracter p
previne que elétrons liberados no substrato atinjam o poco tipo delta (vide figura 11(b)).
E importante lembrar que a camada crescida apds a dopagem planar age como uma fonte
de elétrons 1000 vezes mais eficiente que todo o resto da amostra pelo fato de ser a Unica
camada crescida & baixa temperatura. Uma evidéncia ainda mais importante é a da
amostra com dopagem planar seguida de camada de GaAs crescida a 500 °C que nio
apresenta picos de TSC o que nos fornece condicdes para desprezar as contribui¢es do

substrato da amostra de LT-MBE com dopagem planar para os picos de TSC.

Utilizando a mesma nomenclatura da literatura (particularmente a das referéncias 15

a 18) listamos os picos de TSC de nossas amostras na tabela 4 abaixo:

Amostra
Amostra de LT-MBE com dopagem planar | Amostra bulk LT-MBE
Pico T(K) Er(eV) o1(10™%cm?) T(K) Er(eV) o7(10%cm?)
T, 227 | (0,56+0,06) il
Ts 192 (0,45+0,02) (2£1)
Ts 155 | (0,28+0,04) (3+2) 155 (0,2740,03) (3+1)
Ts 141 | (0,110,05) (443)
To 89 (0,14+0,03) (0,340,3) 89 (0,13+0,03) (3+2)
T 79| e ok
Ts 67 | (0,0110,007) | (0,110,05) 67 (0,011+0,002) | (0,11£0,03)

*** Ndo obtivemos estes resultados com uma precisédo razoavel
Tabela 4: Picos de TSC para as amostras de LT-MBE com e sem dopagem planar.As energias e se¢fes de
choque foram obtidas conforme explicado no capitulo 3. A temperatura dos maximos foi determinada a

partir da taxa de aquecimento de 0,30 Ks™.

A amostra bulk LT-MBE apresenta 3 picos: Ts (a conversdo do estado metaestavel
do EL2 no seu estado fundamental®), Ts~ (89 K), e um outro pico & 67 K que chamamos

de Ts. Considerando-se que a nossa amostra passou por um recozimento a 400 °C
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quando da difusdo dos contatos de In, a posicdo do pico Te estd em bom acordo com os
resultados da ref. 17. Para a amostra de LT-MBE com dopagem planar encontramos 7
picos: T, (227 K), T3 (192 K), T4, Ts, Te , Ts, € um sétimo a 79 K, que chamamos de Ty.
As energias de ionizagdo Et e se¢des de choque de captura ot estdo listadas também na
tabela 4. A diferenca mais marcante entre os espectros de TSC das duas amostras é a
presenca de 4 picos adicionais em comparagdo a amostra bulk LT-MBE, trés destes (T,
T3, and Ts) acima de 130 K. Estes picos possuem caracteristicas semelhantes dos picos de
amostras LEC encontrados na mesma faixa de temperatura. Como a regido dopada com
Si ndo introduz defeitos intrinsecos a maior parte dos picos de TSC da amostra LT-MBE
com dopagem planar deve-se a camada de LT-MBE. Este fato indica que a amostra bulk
LT-MBE deve apresentar também estes defeitos e, em densidades compativeis as
apresentadas na amostra LT-MBE com dopagem planar. Os picos nao foram observados
devido a distancia entre os contatos ter sido muito maior que o comprimento de difusdo

desta amostra.

Concluindo, na auséncia do poco quantico tipo delta, os elétrons termicamente
recuperados para a banda de conducdo recombinam-se com o estado fundamental do
defeito Asga num intervalo de tempo menor que 0 necessario para que pudessem
atravessar a distancia entre os contatos elétricos da amostra. Na presenca do poco
quantico proximo a camada de LT-MBE estes elétrons sdo capturados pelo pogo antes
que tenham a chance de se recombinar de forma a permitir a observacdo dos picos de

TSC anteriormente ndo detectados.

A seguir trataremos dos resultados experimentais de medidas 1(\V) em amostras de
LT-MBE e substratos de GaAs LEC. A presenca de defeitos profundos como os
discutidos na presente secdo propicia efeitos ndo lineares de geracdo e recombinacgdo de
cargas livres tais como ionizagdo por impacto e recombinacdo estimulada por campo

elétrico.
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4.2 Medidas 1(V)

As medidas da corrente elétrica em funcdo da voltagem aplicada, as curvas 1(V),
foram realizadas com o objetivo de estudar a dependéncia dos fendmenos néo lineares em
regides de condutividade diferencial negativa (NDC), tanto do tipo S quanto do tipo N,
em funcéo da temperatura e da iluminacdo com radiacdo infravermelha. Para esse estudo,
trabalhamos com amostras de GaAs dopado com Cr, crescidas por LEC, e obtidas a partir
de substratos comercialmente disponiveis. Para obtengdo das curvas 1(V), uma amostra
foi escolhida por apresentar uma densidade de defeitos intrinsecos no meio do gap da
ordem de 10" cm™, ou seja, cerca de 1000 vezes menor do que em amostras crescidas por
MBE a baixas temperaturas. A razdo para a escolha esta relacionada com o fato delas
serem estaveis (i.e. ndo apresentam oscilacdes de corrente no escuro que dificultem a
leitura da tensdo Hall) para a realizagdo de medicdes Hall. Essas medidas sdo necesséarias
para a determinagdo da energia de ionizacdo do defeito profundo envolvido no processo
de ionizagdo por impacto. Os experimentos realizados com diferentes intensidades de
iluminacdo foram utilizados para se ter acesso a varias caracteristicas de transporte em
uma Unica amostra (i.e. forma da curva I(V), diferentes mecanismos de espalhamento e
densidade de portadores livres), em funcdo do campo elétrico aplicado. Dentre os
resultados obtidos, conseguimos sintonizar a instabilidade do tipo S em diferentes
valores, variando a temperatura e iluminacdo. Observamos que a iluminagdo da amostra
com um LED infravermelho de GaAs aumenta o valor do campo limiar (threshold field) e
em temperaturas baixas pode até mesmo inibir a sua ocorréncia. Apresentaremos tambem
as evidéncias de que a formagéo de um filamento de corrente, associado a instabilidade
do tipo S, € do tipo eletrdnico, apesar da amostra apresentar caracter p a baixos campos
elétricos. Nossos resultados mostram que um centro de recombinagdo com energia de
ionizagdo de 0,09 eV, ao inves do nivel formado pelo Cr distante de 0,75 eV da banda de
conducdo, é o responsavel pelos principais fendbmenos que observamos na curva (V) do
tipo SNDC com campo elétrico de limiar em torno de 1 k\Vem™, & temperatura ambiente.
Observamos também que um segundo defeito, mais profundo, é responsavel por uma

segunda regido SNDC. Essa concluséo foi feita com base na eliminacgdo da alternativa de
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multifilamentacdo, como sera explicado a seguir. Nossos resultados indicam que esses
dois defeitos tém carater doador, portanto, mais préximos da banda de conducdo do que
da banda de valéncia. Observe que em amostras semi-isolantes (SI) o carater n ou p nao
exclui a existéncia de portadores de polaridade oposta em uma densidade razoavel. Isso
advém do fato de o defeito, que da origem ao carater SI (no caso associado ao atomo de

Cr), ter um nivel de energia proximo do meio do gap.

A amostra de GaAs, intencionalmente dopada com Cr, foi obtida da clivagem de um
substrato comercial, produzido pela firma Sumitomo e crescido por LEC em cadinhos de
silica. O nivel de energia do defeito Crg, (0 cromo no sitio do Galio), distante de 0,75 eV
da banda de valéncia, é responsavel pela caracteristica SI da amostra. A ioniza¢do por
impacto de impurezas de defeitos profundos, como é o caso de niveis associados com
4tomos de Cr, ocorre para campo elétrico préximo de 7 kVem™.* O nivel de energia
mais provavel, associado & caracteristica Sl, esta relacionado a transicdo interna Cr¥*2* 2
Tipicamente, estes defeitos sédo encontrados em densidades de cerca de 10 cm™. Além
desse, outros defeitos intrinsecos de crescimento sdo encontrados na faixa de 10** a 10°
cm™. Outra caracteristica conhecida dessas amostras esta relacionado com a sua foto-
sensibilidade."** Essa é a razdo pela qual realizamos medidas utilizando um LED
infravermelho que produz intensidade suficiente de radiacdo para gerar portadores livres.
Os fendémenos de transporte observados sob iluminacdo séo fortemente dependentes da
temperatura. 1sso porque o parametro t (o carrier lifetime definido na secdo 4.1) do
defeito Crg, tem uma forte dependéncia com a temperatura. Como referéncia, merece
registro o valor da mobilidade que, no escuro e a temperatura ambiente, esta em torno de
4,00x10° cm?(V.s)™.

Os contatos foram realizados difundindo In na forma de duas tiras paralelas de
1,3 mm e distantes de 200 um uma da outra sobre a face superior na direcdo (1,0,0) do
crescimento da amostra. A difusdo dos contatos foi realizada a uma temperatura de 300
%C numa atmosfera redutora de Nj-H, (85:15), durante 25 min. Esta temperatura foi
escolhida para que ndo ocorresse a eventual destruicdo, devido ao recozimento, dos

defeitos profundos gerados na amostra durante o crescimento. Para resfriar a amostra,
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utilizamos um criostato de gas, através de troca calor num modelo de dedo frio. Para
iluminar, utilizamos um LED de GaAs com pico de emissdo em (E;-100 meV), sendo Eg
a energia do gap do GaAs. O fluxo de fotons foi avaliado experimentalmente e é dado
pela relagdo P~2,2x10"xI (fotons/cm?.s), onde | é a corrente do LED em mA. O valor do
campo elétrico foi obtido a partir das medidas I(V), dividindo-se o valor da tensdo, V,
aplicada na amostra pela distancia entre os contatos. O valor da densidade de corrente foi
obtido dividindo-se o valor da corrente, I, que flui através da amostra pela area da secédo
transversal. Um valor tipico desta, foi de 4,5x102x0,13 ~ 0,006 cm?. Desta forma, temos
a chance de trabalhar com parametros intensivos através das curvas j(E) (isto é
necessario para se poder comparar amostras com diferentes largura e distancia entre os
contatos). Para medidas Hall e medidas da resistividade, as amostras foram preparadas
utilizando a geometria de van der Pawn classica. Esta geometria é a mais adequada para
0s experimentos, pois, as varias medidas necessérias, obtidas invertendo corrente e
campo magnético, tendem a eliminar os efeitos da inomogeneidade na distribuicdo de

cargas livres.

Para amostras de GaAs, as medidas I1(V) apresentando regides de SNDC tém, em sua
maioria, sido realizadas com a finalidade de observar ionizacdo por impacto de defeitos
rasos, como por exemplo, atomos de Si?*839313233 Nestas situacées, pode-se explicar a
instabilidade do tipo S, utilizando-se trés populacdes: elétrons livres na banda de
condugéo e o estado fundamental e o primeiro estado excitado associados aos 4tomos de
Si, numa descricdo do tipo hidrogenodide. Somente alguns pouco trabalhos foram
realizados em amostras SI dopadas com Cr ou ricas em defeitos Asgs>**>%3"38 Em
geral, os experimentos foram realizados a temperatura fixa de 4,2 K ou 300 K e ndo se
utilizou iluminacédo, pelo menos de uma forma sistematica. As medidas em materiais Sl
foram realizadas em estruturas do tipo diodo pin e os campos limiares observados se
encontraram na faixa de alguns kVem™. Alguns autores elaboraram um modelo
envolvendo o estado aceitador/doador do Cr no meio do gap e as bandas de conducéao e
de valéncia. A visualizagdo de dominios de campo elétrico foi possivel através da

utilizacdo de técnicas eletro-6ticas®®. A auséncia de trabalhos sisteméticos em estruturas
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simples de GaAs com defeitos profundos, em fungéo da temperatura e da iluminagéo, foi

a grande motivacao para a realizacdo do trabalho que estamos relatando.

O nivel de Fermi tem, para o GaAs SI, sua localizacdo definida pelo nivel profundo
que determina a sua propriedades Sl e estd normalmente préximo ao meio do gap. Nestas
condicBes, suas propriedades de conducdo sdo, portanto, préximas as do material
intrinseco. De fato, o defeito Crg, age preferencialmente como um centro de
recombinagdo de elétrons, de forma que, a densidade de buracos livres na banda de
valéncia supera a de elétrons na banda de conducdo. De acordo com Look e
colaboradores®, amostras de GaAs dopadas com Cr em niveis préximos a 10*’cm™ sdo
Sl e apresentam mobilidade Hall em torno de 4,00x10° cm?(Vs)™ & temperatura ambiente.
As densidades de Cr, por estados de carga, sido de [Cr**]=7,8x10"® cm®,
[Cr3*]=5,0x10" cm™ e [Cr**]=0. O valor da mobilidade sugere que o mecanismo de
conducdo € misto e que 0 nimero de buracos excede o de elétrons. Como nossa amostra
apresenta as mesmas caracteristicas de crescimento e, basicamente, 0 mesmo valor da
mobilidade, é razoavel esperar que a razdo [Cr**]/[Cr**]=1,6 seja aproximadamente a
mesma. Nessas condi¢des, as medidas Hall sdo sensiveis a ambos 0s tipos de portadores e
devemos ser cuidadosos ao interpretar os resultados. Na figura 14, mostramos a curva
Arrhenius para a densidade de portadores livres predominantes (buracos) em funcdo da
temperatura. Duas energias de ativacdo foram identificadas: 0,75 eV e 0,13 eV para
temperaturas acima e abaixo de 280 K, respectivamente. O valor de 0,13 eV foi
anteriormente associado, por outros autores, a um processo de relaxacdo dos atomos de
Cr na rede.”’ Entretanto, parece-nos que a melhor opcdo para explicar a mudanca na
energia de ativacdo de 0,75 eV para 0,13 eV é a de que um processo de conducdo por
Hopping entre os estados Cr** e Cr** supera o da conducdo nas bandas*. A energia de

ativacdo de 0,75 eV é o valor aceito para a transicdo interna Cr¥*2*

. Através da equacéo
(Cr¥*+e<>Cr?*+h), onde ¢ é a energia de ativacdo e h um buraco livre, a energia de

ativacdo fica associada com a liberagdo de buracos do defeito para a banda de valéncia.
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Medidas Hall no escuro
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Figura 14: Energia de ativacio para as medidas Hall no escuro. Duas energias de ativagio séo
identificadas: 0,75eV, acima de 280K, e 0,13eV, abaixo de 280K.

Sob iluminagdo, com 10 mA aplicado ao LED, ndo foi possivel obter uma curva de
Arrhenius para a energia de ativagdo porque a concentracdo de buracos livres apresenta
um crescimento super-exponencial com o decréscimo da temperatura. Acreditamos que
este efeito esteja associado com um processo de recombinacdo ndo radiativo
caracterizado pela emissdo de maltiplos f6nons (multiple phonons emission - MPE)*. A
figura 15 ilustra o comportamento super-exponencial, impossibilitando a determinacgéo de
energias de ativagdo seguindo o método de Arrhenius. De acordo com os resultados
disponiveis na literatura®, as amostras dopadas com Cr tém uma taxa de emissdo de
buracos maior que a de elétrons, tanto em funcdo da temperatura quanto da intensidade
de irradiacdo infravermelha utilizada. Desta forma, sob iluminacdo e a uma temperatura
fixa, espera-se um aumento do caracter p da amostra com o aumento da iluminacdo, o

que esta de acordo com 0s nossos resultados experimentais.
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Figura 15: Concentracdo Hall de buracos livres sob iluminagdo com 10 mA sobre o LED em funcéo
do inverso da temperatura. A densidade de buracos aumenta com a reducdo da temperatura de forma mais

rapida que uma exponencial simples.

No que se segue, trataremos as medidas de I(V) utilizando as variaveis intensivas j
versus E (i.e. densidade de corrente versus campo elétrico total), para medidas realizadas
no escuro. As curvas caracteristicas de j(E) obtidas no escuro apresentam, no regime de
campos baixos, um comportamento 6hmico, seguido pela ruptura (breakdown), iniciando
0 regime positivamente ndo-linear no aumento da corrente. Em 290 K, uma densidade de
corrente muito baixa (3x10™ Acm™) caracteriza o regime linear até campos em torno de
0,9 kvem™. O efeito de breakdown ocorre em torno de 1,16 kVem™, quando entdo se

forma a primeira instabilidade do tipo S, como pode ser observado na figura 16.
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Figura 16: Curva j(E) caracteristica no escuro, a 290 K. Dois valores de campos limiares podem ser
identificados em torno de 1,1 e 2,7 kVem'™.,

Para as condigbes experimentais que utilizamos, a amplitude da primeira
instabilidade do tipo S € bem pequena e poderia até mesmo ser questionada, se ndo fosse
0 comportamento da densidade de corrente com o campo elétrico, apos o limiar, que se
ajusta bem a um processo de geracdo do tipo de ionizacdo por impacto. Pode ocorrer a
ndo formacdo de um filamento de corrente, por ndo existir um estado excitado do defeito
que estd sendo ionizado por impacto. Esse estado seria uma necessidade para gerar a
dependéncia de dn/dt~n® e, portanto, as trés raizes necessarias para a formagéo da curva
do tipo S. Alternativamente, o dominio de valores do campo elétrico passivel de geracao
do filamento seria t&o estreito nessa temperatura que torna a sua observagao experimental
dificil. Uma segunda instabilidade do tipo S pode ser claramente observada para um
valor do campo em torno de 2,75 kV/cm. E importante destacar que um filamento de
corrente somente é formado para aquelas regides de valores de campo elétrico, onde
existem trés valores possiveis para a densidade de corrente, ou seja na regidao em forma
de S. Para valores de campo elétrico abaixo da regido com caracteristicas de S a corrente
é fraca quando comparada com a corrente apés esta regido. Acima, ela é intensa, mas,

tanto abaixo quanto acima ela € uniformemente distribuida pela amostra.
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A dependéncia, com a temperatura, do campo limiar para as instabilidades do tipo S
€ mostrada na figura 17(b). A presenca da primeira instabilidade do tipo S ndo pode ser
observada na escala da figura 17(a) porque estamos mostrando um efeito de conjunto, no
qual a densidade de corrente varia muitas ordens de grandeza e um grafico logaritmico

comprimiria ainda mais a regido de SNDC.
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Figura 17: (a) Curvas j(E) a diferentes temperaturas. (b) Campo limiar em fungdo da temperatura. Eth1,2,3

sd0 os campos de limiar em ordem crescente de campo elétrico para uma mesma curva j(E).

Os valores dos campos elétricos limiares, das trés instabilidades do tipo S obtidas das
curvas das figuras 16 e 17(a), sdo apresentados na figura 17(b), em funcdo da
temperatura. Pode-se também observar que a inclinagdo da curva j(E), ap6s o campo
limiar, é crescente com a temperatura. O dominio de valores de campo, ocupado pela
instabilidade S, também varia fortemente com a temperatura. Na figura 17(b), podemos

observar que o campo limiar da primeira instabilidade do tipo S decresce com a

69



temperatura até em torno de 250 K, quando sofre um pequeno aumento até a temperatura
ambiente. As segundas e terceiras instabilidades do tipo S s6 sdo observadas acima de
220 K e apresentam o mesmo comportamento de acréscimo no campo limiar com a

temperatura que a primeira instabilidade apds 250 K.

Na figura 18 apresentamos a dependéncia com a temperatura da resistividade para 0s
regimes 6hmico (anterior ao primeiro limiar) e ndo-6hmico (depois do primeiro limiar).
O regime dhmico apresenta dois valores bem definidos em fungdo da temperatura e foi
obtido a partir da inclinagdo da parte linear da curva j(E). Ja a resistividade do regime
ndo-6hmico foi obtida pela aproximacao linear da regido ap6s o campo limiar. Abaixo de
220 K, as duas resistividades aumentam, sendo que a da resistividade do regime 6hmico
aumenta apenas de uns 10% e a do regime ndo-6hmico aumenta bruscamente com a
reducdo da temperatura, tendendo para o valor de baixo campo e coincidindo com o
regime 6hmico proximo a 100 K. A rigor, para o regime ndo-6hmico, o que deveria ser

medido é a resistividade diferencial (pgifr = 0j/0E), sendo j dado por:

J = Jo exp(-e/erE), (15)

onde j, é a densidade de corrente a baixo campo (logo apds o campo limiar), € a energia
de ionizacédo do trap, “e” a carga do elétron e A o livre caminho medio obtido a partir de
A=vgt, onde vy € a velocidade de drift. Entretanto, a analise visual da curva sugere que a
aproximacao utilizada é razodvel. Assim, algumas faixas do regime n&o-linear podem ser
tomadas como lineares em primeira aproximagdo para se obter um valor médio da
resistividade (este € 0 mesmo procedimento utilizado para se analisar a curva I(V) de um
diodo). Nesta aproximacéo, indo de 220 K para 100 K, a resistividade ndo-6hmica cresce
monotonicamente com o0 campo elétrico, até saturar no mesmo valor da resistividade
ohmica em torno de 100 K. A sua variagdo fica entre 4 kQdcm a temperatura ambiente e
3,000 kQ2cm a 100 K. Constatamos entdo que, abaixo de 220 K a corrente de ionizagéo

por impacto decresce fortemente com a reducdo da temperatura.
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Figura 18: Resistividade para os regimes éhmico e ndo-6hmico, em funcdo da temperatura. No limite de

baixas temperaturas os dois regimes tendem a mesmos valores.

Utilizando a relagdo (15) realizamos um ajuste em nossos dados experimentais, na
regido da curva j(E) apos o campo limiar (vide figura 16 como exemplo de curva j(E)
utilizada nos ajustes). O livre caminho médio, dado por A=(u/e)(2m"kT)"2, foi obtido de
acordo com o método de Paracchini e Dallacasa'®, sendo p a mobilidade Hall. Para nossa
amostra, ela foi calculada para a temperatura de 290 K, que o valor em que a medida j(E)
foi obtida. A partir do ajuste da curva j(E), uma energia de ionizacdo de 0,09 eV foi
obtida. Da mesma referéncia, temos que a densidade de corrente, a um dado campo apos
o limiar, segue uma lei de Ahrrenius com o inverso da temperatura ao quadrado. Desta,
podemos obter a densidade de defeitos e a se¢do de choque de ionizagdo por impacto.
Para a nossa amostra, encontramos uma densidade de defeitos de 1,4x10™ cm™ e uma
secdo de choque de ionizagdo de 1,3x10™ cm?a 290 K. Na faixa de 220 K & temperatura
ambiente, a resistividade ap6s o campo limiar da figura 18 esta de acordo com a lei do

inverso do quadrado da temperatura de Paracchini.
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De 260 K a temperatura ambiente o valor do campo limiar cresce com a temperatura;
embora de uma forma menos intensa do que a reducdo ocorrida de 120 K a 260 K (veja
figura 17(b) ). Devemos analisar a dependéncia do campo limiar com a temperatura em
termos da densidade de portadores livres que iniciam o processo de avalanche por
ionizacdo por impacto. Com base na equagdo 17 e nos resultados experimentais iremos
assumir, no presente caso, que o processo de avalanche se da por um processo eletrénico.
Abaixo de 260 K podemos dizer que, uma reducdo na densidade de elétrons livres com a
reducdo da temperatura é a responsavel pelo aumento do campo limiar. Essa reducdo da
populacdo de elétrons livres deve seguir a distribuicdo de Boltzmann de defeitos doadores
préximos a banda de conducdo. Para a faixa de temperatura de 260 K a temperatura
ambiente 0o ndmero de portadores majoritarios (buracos livres) aumenta
significativamente, seguindo a distribuicdo de Boltzmann para energia de ativacdo do
Crga de 0,75 eV. Ao se aumentar a densidade de buracos livres a recombinacdo banda-
banda de pares elétron-buraco aumenta a sua eficiéncia, contribuindo para uma reducdo
maior que a excitacdo térmica de elétrons livres presente em menor densidade que
impurezas de Cr. Paralelamente, e numa outra abordagem, o prdprio defeito de Cr estaria
aumentando a sua eficiéncia de captura de elétrons nesta faixa de temperatura pela
transicdo inversa Cr2*3. Neste caso, 0 Crg, estaria controlando a densidade de portadores
livres em ambas as bandas, sendo aceitador e centro de recombinacdo de elétrons. O
processo responsavel por este aumento na taxa de recombinacéo seria 0 de um processo

ndo radiativo por emisséo de multiplos fénons (MPE).*

Experimentos realizados a temperatura ambiente, aumentando-se a intensidade de
iluminacdo, quando comparados & equagdo 17 abaixo, nos levam a crer que o filamento
de corrente formado ap6s o campo limiar tem natureza eletrénica e que a iluminacéo,
responsavel pelo aumento da densidade de buracos livres (como pode ser verificado na
figura 15) provoca um aumento no campo limiar, o que fortalece a hipotese do aumento
da recombinacdo por pares elétron-buraco. Discutiremos este assunto, em detalhes, no
proximo paragrafo. Para temperaturas abaixo de 220 K, a recombinagdo mais eficiente é

pelo processo de MPE*?, que domina na regi&o de altas temperaturas e pode ser ativada
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pelo campo elétrico como demostraremos na proxima secao deste capitulo. O processo de
MPE ativado pelo campo elétrico é conhecido por field enhanced trapping ou captura
acentuada pelo campo elétrico. Este efeito pode explicar a forte reducdo observada na
resistividade do regime ndo-6hmico da figura 18, para a faixa de temperaturas indo de
220 Ka 100 K.

No paragrafo anterior, estabelecemos que o defeito com energia de ionizagdo de
0,09 eV produzia elétrons na banda de conducéo pelo processo de ionizagdo por impacto
e que portanto deve ser um defeito doador com minimo de energia posicionado a 0,09 eV
da banda de conducdo. Salientamos também que o campo limiar é inversamente
proporcional a densidade de portadores livres responsaveis pela ionizacdo por impacto.
De acordo com Schéll°, a dependéncia do processo de ionizagdo por impacto, com a

densidade de portadores livres e um defeito profundo é dada pela equacéo de taxas g-r:

dn/dt = n [XiN*p — TS (N; = N*p) — n(Xy + T%))] (16)

onde N; é o nimero total de defeitos profundos e N*p a densidade efetiva de doadores,
i.e., Np — Na. Os outros parametros ja foram definidos no capitulo 2 desta tese. Dois
estados estacionarios sdo obtidos fazendo-se dn/dt=0. O primeiro é n;=0 e o segundo

(n2>0) existe quando:

X1 > Xie = (NYN*p -1) T, (17)

Nessa equacgdo, Xic é o coeficiente de ionizagcdo por impacto critico que determina o
campo limiar. O efeito da iluminagéo no defeito envolvido na ionizagdo por impacto é o
de aumentar N*p 0 que resulta numa reducdo de Xj.. Consequentemente influencia o

campo limiar.
A figura 19 mostra uma sequiiéncia de curvas j(E) realizadas a 290 K, sob diferentes

intensidades de irradiacdo infravermelha com o LED de GaAs. Observa-se que 0 campo

limiar cresce com o aumento da intensidade da iluminacdo. Este fato reforca a idéia de
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uma instabilidade do tipo S devido a elétrons em uma amostra predominantemente do
tipo p, uma vez que a iluminacdo aumenta a densidade de buracos livres o que provocaria
uma reducdo na densidade de elétrons livres por recombinagGes banda-banda
aumentando, assim, o campo limiar. Desta forma, a ionizacdo por impacto ndo pode
ocorrer por buracos, pois 0 campo limiar diminuiria com o aumento da intensidade da
iluminacdo. Assim, os elétrons, que sdo os portadores minoritarios a baixo campo

elétrico, passam a ser 0s majoritarios, apos o campo limiar.
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Figura 19: Curvas J(E) caracteristicas a 290 K em funcao da intensidade de iluminagéo. O campo

limiar cresce com a intensidade de iluminagéo

Acreditamos que a 290 K, a iluminacdo provoca uma mudanca significativa na
densidade de buracos livres (0 que pode ser identificado através do aumento da

inclinagcdo da parte linear da curva j(E)) e, por isso, a recombinagdo banda-banda
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aumenta, provocando o efeito observado na figura 19. Entretanto, no escuro e entre 250K
e a temperatura ambiente, uma conducéo por hopping de primeiros vizinhos resultante de
uma captura mais eficiente por MPE com o aumento da temperatura**?, deve consistir no
efeito responsavel pela reducdo na densidade de elétrons livres. Isto reflete no aumento
do campo limiar com a temperatura observado na figura 18. De acordo com Look 41,
uma reducdo na densidade de elétrons livres pode ser observada em amostras de
LT-MBE ricas em Asga COM 0 aumento da temperatura. Fazendo-se o recozimento de
amostras deste tipo em temperaturas crescentes reduz-se a densidade de defeitos
intrinsecos. Note que a temperatura na qual a densidade de elétrons cessa de reduzir e
volta a aumentar devido a ativagdo do mecanismo de conducéo por elétrons livres, € tanto
menor quanto menor a densidade de defeitos que tem a caracteristica de recombina¢do
por MPE. Isto €, em amostras que passam por recozimento, esta temperatura € menor.
Portanto, é razoavel admitir que uma amostra que apresente centros de recombinagédo por
MPE da ordem de 10'® cm™, a temperatura de transicio seja em torno de 250 K. Este tipo
de consideracao, estd em boa concordancia com uma energia de ativacdo de 0,13 eV no
regime de baixas temperaturas devido & conducdo por hopping e com uma energia de
ativagdo de 0,75 eV na faixa de temperatura mais alta devido a ativacdo térmica de
buracos para a banda de valéncia, como observado na figura 14. Assim, devido ao
comportamento do mecanismo de recombinacdo por MPE com a temperatura ser inverso
ao de Franck-Condon, temos até mesmo uma presenca dos dois tipos de mecanismos de
condug&o por hopping em temperaturas bastante elevadas neste tipo de amostras (LEC ou
LT-MBE) quando comparado com a temperatura em que ocorre condugdo por hopping

em defeitos hidrogendides conforme relatado por Look na referéncia 41.

No escuro e a 290 K, o regime de conducdo considerado 6hmico se estende até
proximo de 1 kVem™. Sob iluminacio, este regime apresenta um comportamento sub-
linear. O afastamento do comportamento linear é tanto mais intenso quanto menor a
temperatura. Esta sub-linearidade com o campo elétrico € um indicio do efeito de field
enhanced trapping. A figura 20 mostra a dependéncia da curva j(E) em funcdo da
temperatura para uma intensidade de iluminacéo fixa com 30 mA aplicado ao LED. De

300 K a 225 K, o regime dhmico € substituido por uma regido linear mais estreita seguida
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da regido sub-linear e, finalmente, pelo campo limiar, quando a corrente de ionizagc&o por
impacto passa a dominar. Abaixo de 200 K, a curva apresenta uma maior distin¢do
funcional entre a primeira e segunda regido, ocorrendo uma saturagdo em cerca de 175 K,
quando deixa de ocorrer o efeito de ionizacdo por impacto. Proximo de 85 K, o efeito de

field enhanced trapping se mostra tdo intenso que forma uma curva com condutividade

diferencial negativa do tipo N (NNDC).

O efeito de field enhanced trapping de elétrons deve ser o responsavel pelo aumento
drastico na resistividade ap6s o campo limiar para temperaturas abaixo de 220K

observado na figura 18 e, portanto, justificando o desvio da lei com inverso da

temperatura ao quadrado previsto por Paracchini®.
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Figura 20: Curvas J(E) caracteristicas para uma iluminagdo com | p=30 mA em funcdo da temperatura. O
efeito de field enhanced trapping é tdo mais intenso quanto menor a temperatura.

Para uma melhor identificacdo das caracteristicas de conducdo de nossa amostra

elaboramos um diagrama de bandas esquematico com 0s niveis de energia dos defeitos
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envolvidos nos processos g-r que acontecem em nossos experimentos. Isto esta ilustrado

na figura 21. ¢

v Cr¥ (0,75eV)
IfO,lBeV)
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Figura2l: Diagrama de energias para as instabilidades associadas a um defeito profundo, um centro de
recombinacdo e as duas bandas. B, T'sc, X%sc, T?sc, X}, X5, T, referem-se a: recombinago banda-banda,
captura de um elétron da banda de conducéo para um defeito de Cr, captura de um buraco da banda de
valéncia pelo Cr, emissdo de um buraco para a banda de valéncia pelo Cr, ionizagdo por impacto de
elétrons para o nivel de 0,09 eV, emissdo de elétrons do nivel de 0,09 eV para a banda de condugéo,

captura de elétrons da banda de conducéo para o nivel de 0,09 eV.

Como mostrado, existe pelo menos trés regibes com caracteristicas de SNDC em
nossos resultados experimentais. A presenca de multiplas regibes SNDC, em uma Unica
medida, pode ter duas origens. A primeira consiste na formacdo de filamentos multiplos,
que é caracterizada pela formacao de filamentos de corrente adjacentes uns aos outros,
sendo que o filamento com condi¢des mais favoraveis cresce as custas de outros. Esse
processo ja foi identificado e é conhecido como “winner takes all”.** Esse caso é
identificado experimentalmente quando as regides SNDC que aparecem na curva j(E) séo
dispostas uma sobre a outra. Aquelas regides SNDC ocorrendo em valores menores da
densidade de corrente encontram-se em baixo dos maiores e ocupam uma faixa de campo
elétrico contida pelos maiores. A segunda alternativa para explicar as multiplas regides
SNDC é devido a presenga de multiplos centros de recombinagdo. Contrario a
multi-filamentacdo, a formacdo de maultiplas regides SNDC por defeitos com diferentes
energias de ativacdo é identificada experimentalmente pela inexisténcia de qualquer
correlagdo vertical entre eles. Esses dois processos de mdltiplas regides SNDC sao
ilustrados na figura 22.
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Figura 22: (a) Multifilamentacdo devido a filamentos de corrente adjacentes E;, representa o campo

minimo de existéncia de um filamento (hold field) e Ey 0 campo limiar. Podemos observar que 0 S
superior contém o inferior em (a). Em (b) os diferentes S’s ocupam regides distintas de campo elétrico e

portanto devem ocorrer devido a ionizagdo por impacto de defeitos de diferentes energias de ionizagao.

Com base nos nossos resultados, e considerando os critérios resumidos na figura 22,
parece ser razodvel admitir que a primeira regido SNDC observada esteja relacionada
com a presenca do defeito com energia de ativacdo de 0,09 eV, anteriormente
identificado. As outras duas regibes SNDC parecem estar relacionadas com um Unico
defeito, com energia maior que 0,09 eV. As suposi¢Oes de essas duas Ultimas regides
SNDC estejam relacionadas com um unico defeito, advém do fato de estarem dispostas

verticalmente, com a superior contendo a anterior.
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Realizamos também o0s mesmos experimentos para as amostras crescidas por
LT-MBE, tendo obtido resultados bem semelhantes das curvas j(E) como o0s
apresentados nesta secdo. Entretanto, devido a dificuldades que tivemos em obter a
mobilidade Hall e densidade de portadores (predominantemente do tipo n) em virtude de
oscilacdes de corrente de baixa freqiiéncia excederem a tensdo Hall mesmo para correntes
de pico amperes ndo pudemos calcular a energia de ionizacdo para os defeitos
responsaveis pela ionizacdo por impacto observada. Por isso, as curvas de j(E) que
obtivemos serdo mostradas nas proximas secOes deste capitulo em que trataremos mais
detalhadamente de captura aumentada por campo elétrico ou field enhanced trapping e

de inibicéo do efeito de photoquenching (PQ).

Uma altima questdo que gostariamos de tratar no contexto da presente discussao é
relativa a funcdo ou influéncia do nivel de energia dos atomos de Cr, com energia de
ativacdo de 0,75 eV da banda de valéncia, no processo de ionizacdo por impacto do nivel
de 0,09 eV. A questdo pode ser colocada da seguinte forma: se a 290 K o nivel de Fermi
se situa & 0,75 eV da banda de valéncia, como pode um defeito doador vazio
(compensado) ser ionizado por impacto? Em primeiro lugar, iremos tratar esta questao
considerando o que ocorre com o campo limiar quando a amostra se encontra em
condicBes fora do regime de equilibrio termodinamico. Longe o suficiente para que haja
um quasi-nivel de Fermi de elétrons situado a 0,09 eV da banda de conducdo. Ao se
aplicar o campo elétrico, injeta-se portadores na amostra através de contatos. Esses
portadores viajam através da amostra e sdo capturados pelos centros de recombinacao,
essencialmente, os &tomos de Cr. Com o0 aumento do campo elétrico, a taxa de injecdo de
portadores aumenta e, para um dado valor de campo elétrico a taxa de inje¢do supera a
taxa de recombinacdo pelo centro de Cr. Nessa condicdo, passa a existir dois quasi-niveis
de Fermi: um para elétrons e outro para buracos. Esta descricdo do processo de injecao de
corrente em materiais semicondutores e isolantes j& estd consagrada h& pelo menos 30
anos™ e consiste da forma pela qual ocorre a ruptura da rigidez dielétrica de materiais
isolantes. No caso de amostras de GaAs ideais (sem niveis no interior do gap) esta
ruptura acontece para campos elétricos acima de 1 MVcem™ de forma que, para nossas

amostras, estamos observando apenas processos de ionizagdo por impacto por defeitos
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profundos. A medida que sucessivos defeitos vdo sendo preenchidos, o defeito com
estados desocupados irad definir a posicdo dos quasi-niveis de Fermi e, assim, eles vao se
afastando da sua origem (0,75 eV da banda de valéncia). Existira entdo a condi¢do em
que o quasi-nivel de Fermi eletrénico estard alinhado com o defeito com energia de
0,09 eV. Quando o campo elétrico acelera os elétrons na banda de conducéo, fornecendo
energia suficiente para ionizar por impacto os defeitos com energia de 0,09 eV, eles ja
estdo definindo a posicao do quasi-nivel de Fermi eletronico. O centro de recombinacgao
de Cr situado a 0,75 eV da banda de valéncia tambem é responsével pela manutencéo de
uma baixa densidade de portadores livres a baixos campos elétricos e para temperaturas
ndo muito acima da temperatura ambiente. Uma baixa densidade de portadores livres
garante uma identificacdo mais facil das contribuicGes advindas da ionizagdo por
impacto. Estas, por sua vez, sdo responsaveis pela eventual formacdo de filamentos de
corrente. Um filamento de corrente é mantido por um forte processo de avalanche e uma
taxa de recombinacédo razodvel. Sem a taxa de recombinac&o, propiciada pelo processo de
MPE, ndo seria possivel a formacdo de filamentos de corrente pois a taxa de ionizacdo

por impacto seria tdo elevada que a corrente atingiria uma distribuicdo homogénea.

Em conclusédo, o estudo das curvas caracteristicas j(E) de amostras de GaAs, com
elevadas concentracbes de defeitos profundos, nos permitiu obter um amplo
conhecimento sobre os mecanismos de g-r em amostras semi-isolantes. Para isso, 0S
estudos foram feitos em funcdo da dependéncia do campo elétrico aplicado e de
parametros que influenciam a densidade e mobilidade de portadores livres como a
temperatura e a iluminacdo. Esses conhecimentos séo de extrema importancia para que se
possa fazer um estudo de dinamica ndo-linear em termos do campo elétrico e do tempo,
em fendbmenos de auto-organizacdo e caos de estruturas espaciais e espago-temporais,
como filamentos de corrente e dominios de campo elétrico que atravessam a amostra.
Particularmente, sdo interessantes os fendmenos de filamentagdo em regides do tipo
SNDC e de estudos de low frequency oscillations em regides do tipo NNDC. Um
controle preciso e sistematico dos parametros de controles abordados nos permite
selecionar o fendmeno que queremos observar e a forma como ele se manifestara. Assim,

a utilizagdo destes materiais na fabricacéo de dispositivos baseados em propriedades néo-
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lineares e de formacdo de padrdes passara a ser mais viavel economicamente uma vez
que ndo sera necessario, em um futuro proximo, a utilizacdo de refrigeracdo a He liquido
para que se obtenha estes fendmenos. Isto porque as amostras que estamos estudando
apresentam essas propriedades a temperaturas relativamente altas, algumas inclusive,
acima da temperatura ambiente. Os resultados desta se¢do foram também elaborados na
forma de artigo de revisdo e foram aceitos para publicacdo no periddico The Physical
Review B* em 15/07/2000.

4.3 Captura assistida por campo elétrico ou Field enhanced trapping

Realizamos medidas de j(E), em uma amostra de GaAs crescida por MBE a 300 °C,
variando temperatura e a intensidade de iluminacdo no LED de GaAs. Essa questdo foi
introduzida na secdo anterior, mas repetiremos aqui alguns detalhes basicos. A
temperatura ambiente e no escuro a curva j(E) apresenta um comportamento 6hmico para
um amplo dominio de valores do campo elétrico aplicado. Entretanto, sob iluminagéo e
com o abaixamento da temperatura, um comportamento sub-linear foi observado. De uma
forma geral, podemos dizer que a sub-linearidade aumenta com a iluminacdo e com o
abaixamento da temperatura. Este comportamento sugere a presenca do efeito de captura
assistida por campo elétrico (field enhanced trapping). Nesta se¢do iremos apresentar
uma descrigdo fenomenlogica para o efeito e um modelo baseado no aumento da captura
por um processo ndo radiativo, envolvendo a emissdo de multiplos fénons (multiple

phonon emission — MPE), induzida pelo campo elétrico aplicado.

De uma forma geral, transi¢es envolvendo defeitos profundos em semicondutores
resultam na criacdo ou destruicdo de fénons e, por isso, dizemos que sdo transicdes
assistidas por fonons. Esse tipo de transicdo é usualmente descrito, de uma maneira
simples, num diagrama de energia potencial em funcéo das coordenadas configuracionais
(CC) que envolvem o defeito e sua vizinhanga. A justificativa para trabalhar com CC
advem do fato de a energia de niveis profundos depender da posicao relativa dos atomos
que constituem o defeito em relagdo a rede. Na descri¢cdo de CC, o eixo das abscissas

representa o defeito e a suas vizinhangas e, 0 eixo das ordenadas representa a combinacdo
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das energias potenciais vibracionais (fénons) e eletrbnicas. A energia potencial
vibracional é representada pelas linhas horizontais igualmente espacadas de # . A figura
23 (vide ref 42) representa o processo de Franck-Condon (a) e o processo de MPE (b).
Para o processo de Franck-Condon, a energia de fotoionizacdo hv, € maior que a de
relaxacdo radiativa hv, em 2S7 . Esta diferenca de energia deve-se ao fato de que os
elétrons emitem fonons ao relaxar de da posicdo U, para U, € novamente de L, para L.
Esta emissdo de fonons deve-se ao fato de os minimos da energia potencial do defeito

vazio e ocupado ndo coincidirem no diagrama de coordenadas configuracionais.

\.{ defeito vazio / - defeito vazio defeito
L Ua ocupado
St
h v uh + T ry
defeito T he b O Ee
ocupado ¥ e l“‘lh / T
5, s [ - E
S——p s l
L _______ ? 1 1 1
TRl o, o, o,
o, Q b
(@) (b)

Figura 23: Diagrama de coordenada configuracional para fotoionizacdo e recombinagdo por (a)
Franck-Condon (radiativa) e (b) por MPE (ndo radiativa). O eixo das abcissas representa a coordenada
configuracional do defeito e o eixo das ordenadas a energia potencial eletrdnica e vibracional (veja a

referéncia 42).

Em algumas situacdes, a relaxacdo que ocorre apos a fotoionizacdo é completamente
ndo radiativa pois toda a energia que é convertida em fonons. A emissdo de fonons em
cascata, que ocorre durante 0 amortecimento de vibragdes, € conhecida como emissao de
maltiplos fénons MPE e estd representada na figura 23(b). Em algumas situacGes
particulares, que é o caso de GaAs, a taxa de captura por MPE é bem mais eficiente que a
de Franck-Condon devido a um forte acoplamento elétron-fénon que ocorre em virtude
do cruzamento das energias potenciais do estado vazio e ocupado do defeito em Q..*’

Devido a este cruzamento e as vibracdes da rede, o defeito pode ser encontrado em Q. e,
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quando isto ocorre, ele pode capturar um elétron sem que haja emissao de foétons. Quando
0 defeito captura um elétron, ele adquire um estado quantico vibracional bastante
elevado, comparado ao equilibrio térmico e passa, portanto, por forte amortecimento das
vibracdes, seguido pela emissdo de fonons maltiplos. Como a amplitude das vibragdes da
rede é proporcional a temperatura, a probabilidade de ocorrer captura por MPE cresce
com a temperatura. Esta dependéncia com a temperatura € exatamente o inverso do que
ocorre para a captura por Franck-Condon. Para esta, a probabilidade de um elétron ir de
U, para U, e recombinar sem absorver fonons da rede cresce com a redugdo de fénons
disponiveis, ou seja, cresce para temperaturas decrescentes. A dependéncia da
recombinagdo por MPE com a temperatura é, portanto, a razdo de termos semicondutores
com caracteristica Sl a temperatura ambiente. Este é exatamente o caso de GaAs:Cr e

GaAs com elevadas densidade de defeitos de anti-sitio (Asga).

A figura 24 ilustra o processo de captura por MPE. Antes da captura, o defeito vibra
com a amplitude da seta vermelha esquerda, no instante imediatamente posterior a
captura, o defeito vibra com amplitude representada pela seta azul sendo amortecida até a

condi¢do de equilibrio caracterizada pela seta vermelha da direita.

Depois da
Antes da

captura captura

Coordenada de rede

Figura 24: Diagrama ilustrando como ocorre a captura ndo radiativa de um elétron. As posicdes de
equilibrio da coordenada da rede e os niveis de energia antes e depois da captura sdo indicados pelas linhas
pontilhadas. A regido em azul no interior do gap indica como a energia dos niveis muda com a vibracéo da

rede. As setas duplas vermelhas representam a amplitude das vibragdes térmicas antes e depois da captura
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de um elétron. A seta dupla azul representa a amplitude das vibra¢des da rede na nova posicédo de equilibrio

imediatamente apds a captura.

Neste trabalho mostramos o efeito do campo elétrico no processo de recombinacao
por MPE a baixas temperaturas, em uma amostra de LT-MBE crescida a 300 °C. Esta ¢,
portanto, uma amostra rica em defeitos de anti-sitio. Acreditamos que a reducdo na
densidade de elétrons livres em baixa temperaturas sob iluminacdo e em funcdo do

aumento do campo elétrico aplicado deve-se a uma ativagdo da recombinacgéo por MPE.

De acordo com o relatado na referéncia 42, a dependéncia da secdo de choque de
recombinacdo de MPE com a temperatura é proporcional a exp{-eg/kT }, onde: kT =
(1/2)( he)coth(hw I2kT) e T  é a temperatura efetiva para a combinacdo de fonons
térmicos com os fonons de ponto zero e g é a barreira de energia para a recombinagéo
MPE (veja Eg na figura 23). Esta relacéo representa o equilibrio térmico dos elétrons com

a rede a uma temperatura T.

Para valores de eg pequenos, o processo de MPE domina em toda a faixa de
temperatura e, para valores de eg crescentes, existe uma temperatura abaixo da qual a
recombinagdo de Franck-Condon se torna mais intensa. Num caso limite em que as duas
parabolas ndo se cruzam ocorre somente a recombinacdo via o processo de Franck-

Condon.

Nosso maior interesse é em estabelecer a dependéncia da relaxacdo nao radiativa por
MPE com a aplicacdo de campo elétrico externo E. Neste caso, os elétrons na banda de
conducdo sdo acelerados pelo campo elétrico e transferem energia para a rede ao
colidirem com as impurezas ionizadas (mecanismo de espalhamento predominante em
baixas temperaturas). A energia média transferida por um elétron para a impureza com
que colide é dada por eAE onde “e” é a carga do elétron, A o livre caminho médio ou

distancia média entre colisdes e E 0 modulo do campo elétrico aplicado.
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Ao colidir com uma impureza ionizada (que pode ser um centro Asg, carregado
positivamente uma vez) o elétron transfere momento para a impureza que entdo passa a
vibrar com amplitude em CC determinada pela fracdo da energia que recebeu. Podemos
chamar esta fragdo de eAE, para efeito de simplificacdo. Nessa situagéo, a impureza vibra
fortemente, podendo atingir a coordenada de cruzamento Q. varias vezes até que capture
um elétron e relaxe por MPE. Para este modelo, temos uma dependéncia da taxa de
recombinagdo com o campo elétrico mais relevante do que com a temperatura, de forma a
caracterizar o processo de field enhanced trapping. O conhecimento da forma funcional
desta dependéncia é de grande importancia para o estudo de fenémenos de dindmica néo-

linear como as oscilagdes LFO e suas rotas para 0 caos.

Assim, devido ao fato do sistema se encontrar em equilibrio com as colisdes entre
elétrons quentes e impurezas, ao invés de equilibrio termodinamico, € razoavel trocar-se a
equiparticdo de energia KT por eLE na dependéncia da secao de choque de recombinac&o.
Desta forma, em analogia com Schockley®®, obtemos uma taxa de recombinacéo na

forma:

T5(E) =T (O)exp(— % j=T15 (O)exp(—%j (18)

onde E.=gg/el € 0 campo elétrico critico. Para verificar esta dependéncia com o
campo elétrico realizamos medidas 1(V) sob iluminagdo e em véarias temperaturas afim de
encontrar uma condigdo em que a recombinacdo por MPE aumente significativamente
com o campo elétrico de forma a que a curva I(V) dependa basicamente da fotoexcitacao
e da recombinacdo dependente do campo elétrico. Uma discussdo mais pormenorizada
sobre este tema pode ser encontrada em dois de nossos trabalhos mais recentemente

submetidos a publicagéo (artigo APL e artigo submetido recentemente ao APL).
Na figura 25 mostramos as curvas I(V) obtidas a diferentes temperaturas.

Observamos que, quanto menor a temperatura mais negativa é a inclinacdo da regido de

NNDC. Este fato estd associado com a existéncia de recombinacdo por MPE
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termicamente ativado. Ou seja, para baixas temperaturas, o processo de MPE
termicamente ativado é desprezivel de forma que o valor maximo da fotocondutividade é
muito maior do que o valor a0 mesmo campo a temperatura ambiente. Quando o processo
de MPE ocorre pela presenca do campo elétrico, 0 aumento na taxa de recombinacdo é
muito mais significativo a baixas temperaturas do que a altas temperaturas, pois nessas
temperaturas a taxa de recombinacdo por MPE oriunda da existéncia de fénons e
vibracOes da propria rede ja € significativamente alta se comparada com a contribuigdo
oriunda do campo elétrico. Observa-se que abaixo de 200 K a dependéncia com a
temperatura pode ser desprezada, especialmente para maiores intensidades de iluminacéo.
O aumento da corrente, para um mesmo campo, a medida que reduzimos a temperatura é
uma evidéncia da reducdo da eficiéncia da captura térmica por MPE. Para que as curvas
I(V), realizadas em 100 e 50 K, pudessem ser observadas na mesma escala que as outras,

dividimos o valor da corrente por 10 e 100 respectivamente.

80K . T T T T ]
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70 | t Temperatura em K. .
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Figura 25: Medidas 1(V) para uma iluminagdo com l,,s=5mA em funcéo da temperatura. As medidas
realizadas a 100 e 50 K tiveram seus valores de corrente divididos por 10 e 100 respectivamente para
facilitar a visualizagdo. As linhas quebradas para 290,250 e 200 K séo devido ao campo limiar para

ionizacdo por impacto

86



Assim, a temperatura de 100 K foi escolhida pelo fato de ser relativamente alta para
que os efeitos de metaestabilidade e persisténcia de traps ndo sejam significativos e uma
intensidade de iluminacdo com corrente de 20 mA sobre o LED para que a forma da
curva tivesse um aspecto de decaimento exponencial apos o fim do regime 6hmico
(quanto mais elétrons livres maior a percepg¢do da dependéncia da taxa de recombinacao

com o campo elétrico aplicado) para realizar um ajuste.

Realizamos o0 ajuste da condutividade elétrica c=enp, ao invés de ajustar a densidade
de portadores n, pois a mobilidade € praticamente constante na faixa de campo em que
realizamos o experimento. A dependéncia da condutividade com o campo elétrico foi
obtida tracando-se a curva de j/E em funcdo de E. Ajustamos apenas a parte de

decaimento exponencial assumindo a seguinte equacéo:

JIE = 6 = op-o1exXp[-Ec/(E-Eo)] (19)

Nesta equagdo, oo é a condutividade devido a lei de ohm, o; a amplitude de
decaimento, Ec 0 campo elétrico critico e Ep 0 campo elétrico em que a recombinacéo por
MPE comeca a dominar sobre a lei de ohm. A Figura 26 mostra os dados experimentais
representados por pontos e a curva ajustada representada pela linha continua. Os

parametros de ajuste obtidos também sdo mostrados.
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Figura 26: Ajuste da condutividade elétrica com o modelo de field enhanced trapping para uma
recombinacdo por processo ndo radiativo MPE. Os dados experimentais foram obtidos a 100K sob
iluminacdo com 20mA aplicado ao LED infravermelho. O modelo, bem como os parametros de ajuste sao

mostrados.

Conseguimos identificar, na literatura, duas outras abordagens para tratar a
dependéncia do coeficiente de recombinacdo por MPE com o campo elétrico**°. A mais
recente e que nos parece a mais importante foi proposta por Oshio. Ele trabalhou com
uma dependéncia para o coeficiente de captura como uma funcdo exponencial com um
expoente negativo de uma constante dividido pelo quadrado do campo elétrico. Oshio
utilizou este modelo para simular uma transicdo para o caos das oscilagdes de baixa
freqiiéncia. Tentamos um ajuste de nossos dados experimentais utilizando este modelo.
Nossa tentativa foi sem sucesso. O ajuste foi possivel somente com Eg negativo, 0 que
ndo tem significado fisico. Acreditamos que, no seu modelo, o autor substituiu a
temperatura T pela temperatura eletronica T, definida por 3kTe=m V2. Esta proposta n&o
se aplica ao caso de defeitos profundos e em presenca de MPE pois neste modelo, a
mobilidade varia com o campo elétrico o que ndo se aplica a defeitos profundos em GaAs

abaixo de 10 kVem™. A proposta de Oshio deve ser boa para defeitos rasos, que sdo
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descritos pelo modelo de massa efetiva, desde que estes tenham algum tipo de
dependéncia na taxa de recombinagcdo com o campo elétrico. Acreditamos que 0 mais
provavel de ocorrer € uma ionizacao por impacto antes que se possa notar algum tipo de

field enhanced trapping de defeitos rasos.

O conhecimento da forma funcional da dependéncia do efeito de field enhanced
trapping é de extrema importancia na formulacdo de modelos para simular e prever o
comportamento de oscilagdes de baixa frequéncia (LFO) e suas rotas para o regime
caotico. O trabalho apresentado nesta se¢do constitui uma contribuicdo inédita para o
estudo do comportamento dinamico destes fendmenos. Este trabalho também foi
elaborado na forma de artigo e submetido para publicacdo no periédico Applied Physics
Letters.>

4.4 Um caso particular de MPE: a inibicdo e recuperacao de photoquenching

Para este estudo, realizamos medidas de (V) a baixas temperaturas. Realizamos
também medidas de fotocondutividade para varios valores do campo elétrico aplicado®.
Neste caso, uma amostra semelhante a da secdo 4.3 foi utilizada ( mesmas condicGes de
crescimento e distdncia entre contatos). Esta amostra apresenta uma curva de
fotocondutividade tipica da presenca do efeito de photoquenching (PQ). Em nossos
experimentos, observamos que altos campos elétricos aplicados a amostra inibem o efeito
de PQ e que a recuperacdo das condicBes iniciais da condutividade é, inclusive,

conseguida através da aplicacdo simultadnea de campo elétrico e irradiacdo infravermelha.

O efeito de PQ presente em amostra de GaAs Sl € caracterizado pela conversao de
centros do tipo EL2 para o seu estado neutro e metaestavel. Esta metaestabilidade tem
sido considerada 6ptica e eletricamente inativa.>® Ela é caracterizada por uma grande
relaxacdo de rede (LLR), isto €, seu minimo de energia potencial encontra-se em uma
posicdo de coordenada configuracional (CC) bastante afastada da posicdo de CC do

minimo da energia potencial do estado fundamental e do minimo da banda de condugéo.
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Por isso, 0 estado metaestavel ndo interage com as bandas, de forma a existir em um
Unico estado de carga. Ele ndo pode, entdo, conduzir por hopping e nem agir como
centro de recombinacdo e emissdo de portadores livres. Como a metaestabilidade é
neutra, ndo pode ser identificada por técnicas de caracterizacdo elétricas e por
ressonancia magnética. As provas de sua existéncia sdo através dos efeitos de reducdo da
absorcdo optica e de PQ da condutividade elétrica que ocorre a baixas temperaturas.
Desta forma, até a publicacdo de nosso trabalho,* a Gnica forma conhecida de se destruir
a metaestabilidade do centro EL2 era através do aquecimento da amostra acima de cerca
de 130 K. As propriedades do centro EL2 bem como de seu estado metaestavel foram

listadas por J. Dabrowski e M. Scheffler™.

Um diagrama de CC para a energia potencial de um centro que possui um estado

metaestavel do tipo LLR € apresentado na figura 27:

eztado
furdamental eztado

metaestavel

Qy
Figura 27: Diagrama de CC para um centro que apresenta metaestabilidade ou auto captura (self-

trapping) e LLR. A barreira Eg é definida como a barreira de recuperacéo térmica®.

Como esperado, o efeito de PQ foi observado em nossas amostras para temperaturas
abaixo de 130 K. Embora a inibi¢do ou recuperacdo do estado metaestavel através da
aplicacdo de campo elétrico ndo tenha sido relatada anteriormente, um comportamento
anémalo do efeito de PQ em dois estagios foi descrito por Pandian e Kumar.>® Embora
esses autores tenham obtido alguns resultados preliminares semelhantes aos nossos, eles
deram uma interpretacdo totalmente diferente da nossa. Um resultado que encontramos, e

eles ndo, foi a total inibicio do efeito de PQ para experimentos realizados a 10 K e com
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valores de campo elétrico acima de 1,2 kVem™. Para os experimentos realizados com
campo elétrico aplicado inferior a este valor o efeito de PQ, tal como é observado a
baixo campo elétrico, é precedido de um atraso (delay) com decaimento mais lento,
bastante semelhante aos resultados observados na referéncia 55. Para um campo elétrico
pequeno, (dezenas de Vem™) o efeito de PQ apresenta-se em sua forma padrdo (i.e.,
ajusta-se com uma exponencial Unica). A figura 28 mostra a dependéncia do efeito de PQ

da fotocondutividade com o campo elétrico.

Amostra BH9525 T=10K e iled=1 OmA
1 0 T T T T T T

E (Vem ) ' b
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Figura 28: Efeito de PQ da fotocondutividade em fungdo do campo elétrico aplicado a uma
temperatura de 10 K e iluminagdo com 10 mA aplicado ao LED. O detalhe mostra o PQ padrédo para o

campo aplicado de 33 Vem™.

Desta forma, podemos dizer que esta foi a primeira vez em que o campo elétrico foi
utilizado como parametro experimental para controlar a existéncia ou atraso no efeito de
PQ. Embora o campo elétrico seja essencial para a observacdo dos resultados
apresentados na figura 28, observamos que o campo elétrico isolado, ou seja, aplicado a
amostra no escuro, nao altera o efeito de PQ, independente de ser aplicado antes ou

depois de ocorrer o PQ. Portanto, a acdo do campo elétrico isoladamente ndo altera os
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resultados do efeito de PQ. Acreditamos que este fato se deve a uma agéo indireta e ndo
linear do campo elétrico sobre as propriedades da amostra. Queremos dizer que o campo
elétrico, per si, ndo altera nenhuma propriedade estrutural da rede cristalografica e do
defeito de forma a propiciar o atraso no PQ. Se algo desta natureza ocorresse, o
fendmeno de PQ ndo poderia ser recuperdvel contrariando a observacdo, como
mostraremos a seguir. Assim, a acdo do campo elétrico deve ser a de acelerar os elétrons
e ou buracos livres que, ao colidir com as impurezas no estado metaestavel e ou
fundamental ocasionam fortes vibracfes do defeito e suas vizinhangas resultando em um
processo de recombina¢do por MPE. Uma caracteristica interessante é a de que, para
ocorrer, tal processo necessitaria de campo elétrico bem mais elevado do que um
processo de recombinacdo por MPE do que um defeito no estado excitado ndo-
metaestavel, pois a barreira de recombinagdo para defeitos metaestaveis é da ordem de 10
vezes maior. Assim, sem a iluminacdo ndo é possivel inibir ou reverter um processo de
PQ. Uma densidade minima de elétrons livres, obtida pela fotoexcitacdo do defeito Asg,
do seu estado neutro, ndo metaestadvel, para o estado positivamente ionizado pela
irradiacdo infravermelha, € necessaria para produzir colisbes em uma taxa que causaria
recuperacdes perceptiveis do estado metaestavel. Estes elétrons livres sdo acelerados pelo
campo elétrico e, colidindo com as impurezas no estado metaestavel (ou fundamental)
transferem momento para a impureza, que comeca a vibrar. Se a amplitude de vibragdo
for suficiente para que se atinja Q. (vide figura 27), uma captura ndo radiativa do tipo

MPE pode ocorrer.

Como o processo de conversdo ao estado metaestavel é lento, podemos observar
quando a taxa de conversdo supera a taxa de recuperacdo. Um decaimento lento é
observado até que a densidade de elétrons livres caia abaixo de um valor critico que
mantém o processo de recuperacao por impacto e assim, apenas o processo padrao de PQ
pode ocorrer. Lembrando a se¢do 4.2, temos que o campo limiar cresce com a reducéo de
elétrons livres e, portanto, com a reducédo na densidade de elétrons livres causada por uma
taxa de transicdo lenta ao estado metaestavel o campo limiar aumenta até que supera o
campo aplicado, ocorrendo, assim, o efeito de PQ de duracdo répida. Podemos chamar,

entdo, este campo de sub-critico. Deve existir, portanto um campo critico acima do qual a
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taxa de recuperagdo do estado metaestavel € maior que a taxa da formacdo do mesmo, de
forma que o PQ ndo pode ocorrer completamente. Se esta hipotese for verdadeira, entéo,
deve ocorrer recuperacdo (pelo menos parcial) do efeito de PQ, mesmo para uma
densidade de elétrons livres inicial muito pequena. Desta forma, cada defeito que retorna
ao estado fundamental pode liberar elétrons livres através de fotoionizagdo e, com isso
aumentar a eficiéncia de recuperacdo. Esta eficiéncia deve ser proporcional ao fluxo de
fétons e ao campo elétrico aplicado. Realmente, a recuperacdo parcial do efeito de PQ
acontece e pode ser observada na figura 29. Para este efeito, ndo normalizamos a
condutividade pelo valor maximo, durante o efeito de PQ, porque a amostra apresenta
emissao estimulada pelo campo elétrico (field enhanced emission) para campos inferiores
a 500 Vem™ e recombinacéo estimulada pelo campo elétrico acima deste valor (vide
secdo 4.3). O maximo da condutividade durante o efeito PQ é menor do que os valores de
saturacdo da recuperacéo do efeito de PQ devido ao field enhanced emission. Este efeito,
embora ndo tenha sido descrito anteriormente neste trabalho, pois ndo apresenta
condutividade diferencial negativa, j4 foi reportado na literatura®. Como a condutividade
de estado estacionério diminui com o aumento do campo elétrico (antes de ocorrer o PQ)
devido ao efeito de field enhanced trapping e o valor de saturacdo apds a recuperacao é
tanto maior quanto maior o campo elétrico aplicado podemos concluir que a recuperagdo

é parcial e que € tanto mais significativa quanto maior o campo elétrico aplicado.

Se trabalharmos com a hipotese de que ndo ocorre recuperacdo do efeito de PQ, a
proposta de uma mudanca na estrutura da rede pela conversdo dos centros Asg, para 0
estado metaestavel favorecida pela mudanca na estrutura dos centros ja convertidos como
na referéncia 55 poderia ser uma boa possibilidade para se explicar as duas fases, a lenta
e a rapida, do efeito de PQ. Entretanto, este modelo ndo contempla a possibilidade de
uma recuperacdo do estado metaestavel. Assim podemos descartar a proposta da

referéncia 55.
Voltando a figura 29, observamos que para o campo de 667 Vcm, uma pequena

recuperacdo é seguida de uma recombinagdo mais intensa. Para campos aplicados

superiores a 1 kVem™ ocorre uma recuperacdo parcial e assintotica da condutividade. A
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proporcao aparente da recuperacao € tanto maior quanto maior o campo elétrico aplicado

para uma mesma intensidade da irradiagdo infravermelha.
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Figura 29: Recuperagdo da fotocondutividade ap6s o efeito de PQ que é realizado sob a aplicacdo de
33 Vem™. Ap6s 500 s iniciou-se a recuperacdo mantendo-se o fluxo de fétons constante e para diferentes

valores do campo elétrico aplicado.

O efeito de PQ em dois estagios s6 pode ocorrer por algum mecanismo que dependa
de uma forma ndo-linear com o campo elétrico e, a existéncia de uma recuperacdo do
estado fundamental a partir do estado metaestavel exclui todos os processos ndo-lineares
que sejam unidirecionais, isto €, que atuem somente no sentido como um strain (tensao
ou pressdo na rede cristalografica) causado pela deslocacdo dos componentes do defeito
EL2, ao formar o seu estado metaestavel. Tal processo somente poderia ser revertido
termicamente. A mudanca abrupta na taxa de decaimento da fotocondutividade deve
portanto estar associada a um processo de recombinagdo ndo radiativa dependente do

campo elétrico, como o processo de MPE. A diferenga estaria na ordem de grandeza do
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termo constante da secdo de choque de captura por MPE, que deve ser bem menor do que
um processo de MPE para o estado ionizado decair para o fundamental, pois a diferenca
na CC de cruzamento Qc, entre estes dois processos, é grande. Como a parte de
decaimento exponencial rapido das curvas de PQ tem a mesma forma do decaimento
exponencial de PQ com expoente linear e independente do campo elétrico aplicado, €

razoavel supor que o termo de recuperacdo do PQ contenha toda a nao linearidade.

Devido a forte dependéncia com o tempo da taxa de recombinacdo do estado
ionizado, um estado estacionario é atingido rapidamente. Esse fato pode ser expresso por
um comportamento assintotico, similar ao processo de carga de um capacitor:
n(t)=ns(1-exp(-at)), onde ny € a densidade de portadores assintdtica do estado
estacionario e oo a constante de tempo caracteristica. Se, a este estado estacionario,
acrescentarmos um termo de reducdo na densidade de centros no estado fundamental com
dependéncia fraca com o tempo podemos dizer que: ns(t)=neexp(-pt), onde ny é a
densidade de portadores de estado estacionario anterior a percepcdo da conversao ao
estado metaestavel e  a constante de tempo caracteristica. Essa aproximacao so € valida
para o >> [ e, neste caso, combinando os dois fenémenos obtemos:
n(t)= no(exp(-pt)- exp(-at)). O decaimento PQ leva minutos e o regime estacionario
ocorre para tempos inferiores a micro-segundos a 10 K. Portanto, a dupla exponencial é
um boa aproximag&o e ajusta bem os dados experimentais para o efeito de PQ em GaAs>®
(trocamos B com o em relagdo a esta referéncia por motivos didaticos). A solugdo exata
da equacdo diferencial, levando em conta a fotoionizacao, recombinacéo e conversdo ao

estado metaestavel, ndo pode ser obtida.

Se acrescentarmos ao efeito de PQ um termo de recuperacdo nao-linear do tipo MPE,
que tem a mesma dependéncia com o campo elétrico que um processo de ionizagdo por
impacto (veja equacgdes 15 e 18), entdo, efeitos de dois estagios de PQ e a recuperacgao do
estado fundamental a partir do estado metaestavel, sdo possiveis. Baseado na mesma
argumentacdo de dependéncia forte e dependéncia fraca do paragrafo anterior, podemos
escrever a taxa de recuperacdo via colisdes com elétrons quentes analoga a expressdo 17,

ou seja, T" > T¢ = (NIN*p -1) X, onde T~ é a taxa de recuperacdo do estado
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metaestavel, X~ a taxa de formagdo do estado metaestavel, T. a taxa critica de
recuperacao do estado metaestavel que define o campo elétrico critico, Nt 0 nimero total
de centros e N*p 0 nimero de centros no estado fundamental. Essa condigcdo pode ser
obtida se separarmos a dependéncia temporal forte, do estado estacionario, da
dependéncia fraca com o tempo da taxa de transicdo para 0 estado metaestavel e sua
recuperacdo. Para este processo temos trés populacfes eletronicas representadas por:
elétrons livres, no estado fundamental e no estado metaestavel. Por isso, um coeficiente
de recuperacéo critico pode ser obtido de forma analoga & de um coeficiente critico para
um modelo de ionizacdo por impacto com trés populagdes eletronicas, como o das
equacgOes 16 e 17.

Por causa das dificuldades em se encontrar uma forma funcional para o ajuste, dos
fendmenos com dependéncia forte e fraca com o tempo, satisfatério de nossos resultados
experimentais, por envolver muitas constantes de ajuste, consideramos 0 modelo acima
como somente uma proposta para trabalhos futuros. Talvez, uma boa opg¢éo seja através
da realizacdo de uma integragdo numérica. Apesar destas dificuldades, os ajustes de parte
dos resultados sdo possiveis. A elaboracdo deste modelo, entretanto, estabeleceu-se a
partir de resultados analogos, como no caso de field enhanced trapping e de varios
resultados e modelos disponiveis na literatura. Um modelo para explicar o
comportamento de defeitos no estado metaestdvel que reuna todas as observaches
(baseando-se na figura 27) ainda ndo esta completamente estabelecido, principalmente

devido a dificuldade de se ter acesso aos efeitos isoladamente.

Concluindo, observamos o atraso, a inibi¢do e a recuperagdo do estado metaestavel
de defeitos do tipo EL2, em funcdo do campo elétrico e iluminacdo. Nossa hipétese foi de
que os processos se devem a uma dependéncia do coeficiente de recuperacdo do estado
metaestavel com a exponencial do inverso do campo elétrico, como num processo de
recombinacgdo ndo radiativa do tipo MPE, descrita na secdo 4.3. O efeito de PQ pode ser
observado em sua forma tradicional para campos elétricos pequenos (dezenas de Vem™)

e, para campos crescentes, observa-se um atraso ou até mesmo a inibicdo completo do
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PQ. Para os valores de campo elétrico em que ocorre inibicdo do PQ, observa-se

recuperacao do estado metaestavel.

Neste capitulo discutimos as propriedades elétricas associadas aos defeitos profundos
existentes em nossas amostras. Foram realizados experimentos de TSC em amostras
crescidas por LT-MBE com e sem dopagem planar que resultou na publicacéo listada
como referéncia 15. O resultado mais relevante desta publicacdo foi a identificacdo de
defeitos profundos em uma variedade semelhante a de amostras LEC e que, devido ao
curto comprimento de difusdo dos portadores livres nas bandas nao haviam sido
anteriormente detectados. Realizamos experimentos de 1(V), Hall e fotocorrente em
amostras LEC-GaAs dopadas com Cr e em amostras LT-MBE bulk. Identificamos véarios
efeitos de geracdo e recombinagdo envolvendo defeitos profundos que propiciam
fendmenos oscilatorios e padrbes. Os resultados deste trabalho foram tratados em trés
artigos. O artigo da referéncia 52 sobre os resultados de inibicéo e recuperagéo do efeito
de PQ, a referéncia 51 um artigo sobre o efeito de field enhanced trapping que foi
submetido ao periodico Applied Physics Letters e um outro artigo de revisdo 46
descrevendo o conjunto das observacdes de 1(V) em fungéo de temperatura e iluminacao
de amostras de GaAs LEC dopado com Cr que foi submetido ao The Physical Review B.
No capitulo seguinte trataremos de medidas de oscilacbes de corrente que acreditamos
estarem associadas aos fendmenos de ionizagdo por impacto e field enhanced trapping.
Num trabalho futuro, em colaboracdo tedricos de dinamica néo-linear, pretendemos
realizar simulagdes baseadas em um modelo que inclua os fendmenos responsaveis pelo
NNDC das curvas I(V) de nossas amostras e comparar com 0S nossos resultados

experimentais.
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Capitulo 5: Oscilagdes de baixa freqiiéncia (LFO)

5.1 introducéo

O estudo de OscilacGes de Baixa Freqiiéncia (low frequency oscillations — LFO) foi
separado em um capitulo por entendermos que ele constitui uma aplicacdo das
propriedades de defeitos profundos, tratadas nos capitulos 3 e 4, direcionadas para as
séries temporais e suas possiveis rotas para o caos. Além disso, as oscilagGes espontaneas
e as rotas para o caos foram o tema estabelecido como o objetivo principal, quando da
definicdo dessa tese de doutorado. Desta forma, este capitulo é também o resultado da
aplicacdo dos conceitos desenvolvidos no capitulo 2, tendo em conta algumas das
propriedades ndo-lineares das taxas de g-r de defeitos profundos apresentadas nos

capitulos 3 e 4.

Para estudarmos as oscilagBes espontaneas que possam apresentar rota para 0 caos>’
em semicondutores, precisamos de uma amostra que apresente uma regido de
condutividade diferencial negativa (NDC). Para as amostras que apresentam SNDC,
podemos interferir no processo de formacdo das oscilagbes espontaneas de algumas
maneiras. Podemos conseguir as oscilagdes, por exemplo, através da aplicacdo de um
sinal dc+ac com o valor do campo dc proximo ao valor necessario para a formacdo do

filamento de corrente®*°

ou por perturbacdo com campo magnético®. Para as amostras
que apresentam NNDC, temos oscilagdes espontaneas do tipo daqueles do diodo Gunn®
(na faixa de centenas de MHz a 100 GHz), de transferéncia de portadores em

heteroestruturas® e de baixa freqiiéncia LFQ®3640°.66:67.68.69.70

As oscilacbes espontaneas do tipo ativacdo-inibicdo de filamentos de corrente,
podem ser estudadas com osciloscépios; as de diodo Gunn apenas com osciloscdpios de
alta tecnologia e de altissima frequéncia (1 a 50 GHz), e as LFO podem ser estudadas
com multimetros digitais ou placas de aquisicdo de dados, DAQ. Osciloscépios
apresentam baixa precisdo na conversao A/D (analdgico para digital) e, portanto, ndo sdo

adequados para aplicacdo aos estudos de rotas para o caos, pois a qualificacdo das
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bifurcacbes exige uma alta precisdo nas medidas. Os multimetros digitais podem ser
encontrados operando em baixa freqiéncia (1 ou 2 kHz), mas tém alta resolucdo e
precisdo (conversor A/D de 32 bits com precisdo real maxima de 20 bits), além de
apresentarem capacidade de leitura de sinais até 1000 V e com alta impedancia de
entrada. As limitacGes dos multimetros digitais sdo a baixa frequéncia de amostragem e a
reduzida memoria de armazenamento de dados. As placas DAQ possuem resolucao
méaxima de 16 bits e relativamente alta freqiiéncia de amostragem. As limita¢fes sdo a
baixa impedancia de entrada e a baixa capacidade de leitura de alta tensdo (geralmente

bem menores que 100 V).

Nossa opcao foi a de trabalhar com os multimetros digitais devido a confiabilidade e
precisdo de seus resultados e pelo fato de ja estarem praticamente “prontos para medir”.
Recentemente, iniciamos trabalhos com a placa DAQ. Nesse caso, estamos em processo
de adapta-la para a realizacdo de medidas de alta impedancia e trabalhar no sentido de se

ter uma minimizacédo de ruidos.

As LFO podem ter origens diversas, dependendo se geradas por oscilacbes de
relaxacdo dielétrica, emissdo de Poole-Frenkel”, field enhanced trapping®, field
enhance emmision® e outras. Com o objetivo de procurar identificar o principal
mecanismo responsavel por estas oscilagbes em nossas amostras, realizamos diversos
experimentos 1(V) (vide secdo 4.2). Um dos resultados foi a constatacdo de que a
presenca de uma regido NNDC, caracterizada pela reducdo do valor da corrente | com o
aumento da voltagem aplicada, ocorre devido ao efeito de field enhanced trapping. A
regido NNDC na curva I(V) é limitada, pois a corrente volta a aumentar com a voltagem
devido a ionizagdo por impacto. Outro ponto que merece registro foi a obtencdo de uma
importante informagéo sobre o comportamento funcional da taxa de captura com o campo
elétrico. Esse comportamento é o mesmo da taxa de emissao por ionizagao por impacto
(vide secdo 4.3). Esse fato é importante para a permitir a elaboracdo de um modelo

dinamico de simulagdes de LFO.
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Estudos com as LFO podem ser utilizados como uma técnica alternativa as técnicas
de transiente de capacitancia ou corrente (TSC), que ndo podem ser usadas diretamente
em semicondutores Sl para a determinacdo de parametros de defeitos profundos como a
energia de ionizacdo e secdo de choque de captura®™. Além disso, estudos recentes de
fendmenos de memdria e instabilidade de corrente em heteroestruturas de trés terminais,
baseados em Si amorfo (ou seja, com uma aleatoriedade no parametro espacial), sugerem
a aplicacdo de LFO como células de memoria baratas e estaveis, baseadas em modelos de

redes neurais com ligaces sinapticas’"*.

5.2 Procedimentos experimentais e amostra

Para a realizacdo do estudo das LFO utilizamos a mesma amostra descrita nas se¢des
4.3 e 4.4. Isso foi feito a fim de facilitar a comparacéo dos resultados de LFO com os das
curvas 1(V) e dos processos de g-r envolvidos. Relembrando, ela consiste de uma amostra
LT-MBE GaAs, com 2.8 um de espessura e crescida a 300°C sobre um substrato LEC
GaAs.

Durante o processo de obtencdo das curvas 1(V), realizamos experimentos de
observacdo de séries temporais das LFO. Para cada valor de campo elétrico na curva I(V)
foi registrado uma série temporal I(t) de frequéncia de amostragem de 2 kHz com
duracéo de 5 a 10 s e com resolucdo de 32 bits.

Uma analise de circuitos pela aproximacdo “lumped”®’

para a nossa amostra
resultaria em um circuito que apresenta componentes reativos (indutivos e capacitivos)
com valores mais significativos que o dos cabos, resistor e fonte de tenséo ligados a ele.
Isto ocorre devido ao fato de que nossa amostra oscilar a freqiiéncias muito baixas (da
ordem de 200Hz) e portanto poderiamos desprezar a influéncia dos efeitos capacitivos e
indutivos do circuito ligado a amostra. Ja a resisténcia série € um componente essencial
para que as oscilagdes da amostra sejam detectadas na corrente do circuito. Pensando em
uma fonte de tensdo ideal ligada diretamente & amostra teriamos as suas extremidades
com potencial elétrico fixo e, consequentemente a diferenca de potencial sobre a amostra

seria constante no tempo. Uma andlise sobre o efeito do resistor através de sua linha de
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carga dcll sobre o circuito pode ser vista na se¢do 3.2 desta tese (figura 10(b) e paginas
49-50). Desta forma uma amostra que apresenta oscilagdes de baixa freqliéncia permite a

observacdo de oscilagOes intrinsecas as caracteristicas da propria amostra.

Experimentos com circuitos de alta impedancia sdo muito sensiveis a ruidos externos
na faixa de radio frequéncia e a flutuacGes de referéncia de 60 Hz, isto é, flutuacdo
devido a diferenca de potencial em relacdo a referéncia ou ao aterramento. Os sinais de
alta frequéncia podem ser eliminados atraves de blindagem, mas as flutuacdes de 60 Hz
em relagdo a referéncia séo dificeis de se eliminar. Para tanto, ndo basta apenas isolar os
condutores nem isolar a alta impedancia através de um amplificador operacional na
configuracdo de buffer. Necessitamos de um amplificador de instrumentacdo para
eliminar as flutuacdes de 60 Hz, em relacdo ao aterramento, que sd&o comuns aos dois
pontos da leitura experimental (veja a figura 30). Em outras palavras, os condutores que
sdo ligados do circuito ao aparelho de medidas conduzem baixas correntes e, por isso,
funcionam como antenas para 60 Hz. Este tipo de rejeicdo de flutuacdes € conhecido
como common mode rejection ratio (CMRR) e ndo consiste de filtragem, mas da
eliminacdo da flutuagdo pela subtragdo do sinal que é comum aos dois condutores que
saem dos pontos de leitura. A intensidade do sinal de modo comum €, portanto,
proporcional ao comprimento dos cabos que conectam o circuito aos instrumentos de
medida. Quando temos os dois pontos abertos (sem nada conectado entre eles), as
flutuagdes de 60 Hz, bem como a diferenca de potencial, sdo medidas entre eles. Quando
temos uma alta impedancia entre estes dois pontos, ainda coexistem estas flutuagdes de
modo comum (60 Hz). Uma subtragdo balanceada do potencial entre os dois pontos pode
corrigir as flutuagdes em até 120 dB, desde que as quatro resisténcias em torno do
amplificador operacional A3, na figura 30, sejam precisamente casadas. Ndo ocorre
inducdo de 60 Hz apds este circuito, pois a impedancia de saida tipica € menor que
100 Q.

Figura 30: Amplificador de instrumentagdo utilizado para rejeitar sinais de modo comum ou CMRR

em circuitos de alta impedancia. As resisténcias em torno do amplificador A3 devem ser “casadas”.
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A saida do amplificador foi ainda passada por um filtro do tipo “passa baixo”, com
amplificador operacional e frequéncia de corte em 1 kHz e atenuacdo de 40 dB por
oitava, para evitar o falseamento (alias) com a introdugdo de picos acima da frequéncia

de Nyquist, ao passar pela conversdo de analogico para digital.

5.3 Resultados e discussfes

Nesta secdo, apresentaremos alguns de nossos resultados experimentais de LFO. Na
parte central da figura 31 mostramos a curva I(V), obtida nas condig¢des especificadas na
figura. A parte inicial separada por uma linha vertical representa o regime 6hmico. Ele ¢é
seguido por um outro regime, sub-linear com uma pequena regido NNDC, e terminando
com o regime de crescimento rapido, caracterizando o efeito de breakdown. Como
esperado ndo foram observadas LFO no regime 6hmico. No regime sub-linear,
observamos uma rota de bifurcacdo por duplicacdo de periodo das oscilagBes de corrente.
Como criterio para a definicdo das bifurcacgdes, utilizamos o aparecimento de minimos da
corrente no grafico 1(V), a medida que se aumentava a voltagem aplicada na amostra.

Para o terceiro regime, observamos oscilagdes totalmente aperiddicas com caracteristicas
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caoticas. Entorno da parte central da figura 31 apresentamos as oscila¢des de corrente I(t)
de 36.15V sobre a amostra até 65.58V. Estas figuras mostram curvas tipicas de LFO para
uns poucos valores da voltagem aplicada na amostra. Indicamos com os nimeros 1, 2, 4 e
8, relacionado com o numero de diferentes minimos em cada ciclo de oscilacdo que se
repete (i.e. bifurcacdes), aquelas bifurcacdes que conseguimos identificar visualmente.
Com um sinal de interrogacgdo, “?”, indicamos alguma provéavel bifurcacdo, mas que nao
tivemos resolucdo temporal para identificar quantos minimos apresentava, devido a baixa
freqiéncia de amostragem. Consideramos como caoticas, as oscilagdes aperiddicas
observadas para a voltagem de 65.58 V.
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Na figura 32 mostramos os atratores, no espaco de estados, para as LFO da figura 31.
Esses atratores foram obtidos tracando-se graficos de I(t) versus I(t+nt), onde t é um
intervalo de tempo de amostragem (equivalente a 5x10™s) e n um nimero inteiro
pequeno. Para 36.15 V, o resultado mostra uma regido totalmente preenchida, com uma
forma delimitada por uma elipse. O preenchimento de todo o espa¢o foi interpretado
como sendo devido a amplitude das flutuacbes de ruido (provavelmente devido a
flutuagdo de 2 bits menos significativos durante a conversdo A/D), que foi suposto ser
comparavel a amplitude do sinal definidor do atrator. Respectivamente, temos para 47.79
V, 51.68 V, 53.60 V e 55.54 V ciclos de ordem 1, 2, 4 e 8. Para os dois ultimos, néo se
tem uma boa definicdo apds muitos ciclos dos atratores. Para 57.53 V, temos,
aparentemente, um ciclo grande e um pequeno nao muito bem definido e, para 65.58 V,
temos toda a elipse preenchida, porém com maior densidade de pontos na extremidade da

direita.

Na figura 33 apresentamos o espectro de Fourier das oscilacdes das figuras 31 e 32,
em funcdo da voltagem aplicada na amostra. Essa figura contém os picos que tém pelo
menos 8% da intensidade do maior pico, para uma dada voltagem aplicada. As oscilacbes
espontaneas, geradas na amostra, e que resultam no alargamento da regido preenchida
pelo atrator caracterizada pelo formato de “rosquinha”, ao invés de uma fina elipse como
no caso da voltagem de 47.79 V, séo representadas por uma linha difusa na figura.
Observe que, devido a forma ndo senoidal do sinal para o periodo de oscilacdo, o
espectro mostra linhas correspondentes aos harmoénicos e sub-harménicos da freqténcia
principal com intensidades relativas proximas do menor valor considerado, que foi de
8%. Acompanhando-se apenas o sinal da linha do harmonico principal, observamos que o
sistema passa de um comportamento de duas frequéncias principais para o de somente
uma, para uma voltagem em torno de 45 V. O sistema apresenta um regime aperiddico
em torno de 60 V. A partir de entdo, ocorre uma transicdo, das varias oscilacdes
(representadas pelas linhas curvas), para um regime aperiodico ou cadtico. Esse regime,

dura até aproximadamente 77 V, onde ocorre uma janela de oscilacdes, com frequéncias

106



definidas e, finalmente, tem-se outra faixa de regime aperiddico. A caracteristica
principal deste regime aperiodico é que a intensidade do pico principal é distribuida em
uma banda quasi-periddica, ainda centrada na freqléncia principal. Também, pode-se
observar que a intensidade relativa dos picos de harmoénicos e sub-harmdénicos segue o
mesmo comportamento. A dependéncia do espectro de Fourier, com a voltagem aplicada
ou com o campo elétrico, ndo serve como um diagrama de bifurcacdo para as LFO. Isso
porque as oscilagdes espontaneas ndo sdo senoidais. Entretanto, os espectros de Fourier
podem funcionar como um bom indicador da dispersdo espectral das oscilacbes, em

funcéo da voltagem aplicada.

Picos do espectro de Fourier
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Figura 33: Picos do espectro de Fourier, limitados a 8% de intensidade relativa ao pico de intensidade
maxima.

Para caracterizar o regime das oscilacGes aperiddicas, recorremos a um pacote de

76,77

software (shareware) conhecido como projeto Tisean Este pacote é distribuido
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através do website da referéncia 74, sendo de uso gratuito desde que o usuario cite 0s

autores. Os resultados obtidos serdo apresentados e comentados nas figuras seguintes.

- T=200K I ,=10mA
iy V=67.0366
80 4 m percentual de falsos vizinhos em
- funcdo da dimensdo do espaco de estados
S 60 o
[%2]
o
< .
c
N
> 40 4
(2]
8 =
3 i
20
|
] -
|
0 T T T T T T , ?_'_T_'_T_"'_T_"'_I_'_
0 2 4 6 8 10 12 14 16

d (dimenséao)

Figura 34: Percentual de falsos vizinhos, obtidos para o espectro realizados com tenséo sobre a
amostra de 67.04 V e corrente de 10mA no LED.

O “algoritmo de falsos vizinhos” é baseado no trabalho de Kennel’®. Este algoritmo
fornece a informacgéo sobre a dimensdo do espaco de estados, que chamaremos de D,
necessaria para que o calculo do expoente de Lyapunov tenha convergéncia. Quanto
maior a dimensdo fractal do atrator estranho e, quanto menor a relacdo sinal ruido, maior
sera D. A relagdo entre a dimensdo fractal “d” do atrator estranho e a dimenséo do espaco
de estados “D” € dada por D=2d+1. Consideramos como ruido aquele do tipo “branco”.
Ele tem volume ndo nulo no espago de estados (i.e., ele ndo existe como uma superficie),
para qualquer dimensdo de embebimento D. Este tipo de ruido é tipico de erro da
conversao A/D, especialmente para sinais fracos. No nosso caso, “D” é proximo de 8 ou
9, como pode ser inferido da figura 34 (i.e. quando o0 nimero de falsos vizinhos tende a
zero). Assim utilizando D=2d+1 obtemos um valor para a dimensdao fractal maior do que

4. Acreditamos que este valor elevado se deve a baixa intensidade do sinal e que a

108



dimensdo real do atrator seja bem menor. De fato, o valor da dimensdo fractal
encontrado, utilizando o método de Eckemann e colaboradores,? foi préximo de 4,5.
O comportamento do valor do expoente de Lyapunov, em funcdo da dimensdo de

embebimento do espaco de estados pode ser visto na figura 35.
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Figura 35: Expoente de Lyapunov em ms™ em funcéo da dimensdo de embebimento do espaco de
estados que contém o atrator estranho. O valor de convergéncia é algo em torno de 0.176 ms™ e ocorre para
D> 8.

Obtivemos o valor do maior expoente de Lyapunov pelo método de Kantz’®. O
expoente de Lyapunov converge para D > 8 e o seu valor é de 0,176 ms™. Esse valor
positivo, aliado ao fato de se ter uma rota de bifurcacdo de duplicacdo de periodo (vide
figura 31) e da existéncia de uma dimensdo fractal para o atrator (ainda que inexata),
caracterizam as LFO como cadticas, pelo menos para aquelas oscilacBes obtidas nas

condicdes das figuras 34 e 35.
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Uma alternativa para minimizar o efeito de ruidos seria a de aumentar a amplitude
das oscilacbes, abaixando a temperatura e aumentando a corrente no LED. Em
contrapartida, a freqiéncia das oscilacbes cresceria acima do limite de Nyquist,
inviabilizando o acompanhamento experimental das oscilacdes devido as caracteristicas
do multimetro digital utilizado. No momento estamos tentando superar essa limitacdo
atraves da utilizacdo de uma placa de aquisicdo de dados de alta taxa de amostragem e

precisdo de 16 bits.

O trabalho relatado neste capitulo encontra-se em uma fase preliminar. Ele foi a
ultima investigacdo sistematica que realizamos no laboratério, no contexto dessa tese.
Apesar desse estagio preliminar, resolvemos apresenta-lo, pois, além de ter sido a meta
inicial de nosso trabalho, ele j& parece conter resultados inéditos e consistentes para
fundamentar uma publicacdo cientifica. Cientificamente, a sua apresentacdo se justifica,
pois apresenta resultados relacionados com os estudos das propriedades de geracdo e
recombinagdo, fora do regime de equilibrio termodinamico, introduzido pelo efeito de
field enhanced trapping. Nossa intencdo é a de continuar avancando no estudo de
formacéo de padrdes e oscilacbes de corrente, advindos da presenca de regides de NDC
em curvas 1(V), em materiais semicondutores. Para isso, adquirimos e estamos
implementando a utilizacdo da placa de aquisi¢do de dados de 333.000 amostragens por
segundo e resolucdo de 16 bits. Além disso, estamos elaborando um projeto de
automacéao de medicdes Hall pelo metodo de quatro pontos, também conhecido como de
van der Pawn. Esta placa nos permitira obter as densidades de portadores livres e as
mobilidades de amostras altamente resistivas, no regime de campo elétrico baixo. Com
estes dados e, do estudo das formas de curvas 1(V), pretendemos realizar simulacdes das
oscilacGes de baixa freqiiéncia que estamos observando experimentalmente e tentar fazer
comparacdes entre as simulacdes e os experimentos. Ainda pretendemos fazer maiores
investigacOes sobre as caracteristicas topoldgicas das LFO, isto €, da dimensionalidade
dos atratores formados no espaco de estados, do expoente de Lyapunov, além de verificar
a influéncia de ruido externo nessas oscilagdes. Encerramos, assim este capitulo para

passar as conclusdes gerais da tese.
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Capitulo 6: Discussdes e Conclusdes

As propriedades de conducdo em semicondutores semi-isolantes (SI) permitem a
observacdo de diversos fendmenos ndo lineares oriundos de processos de geracdo e
recombinagdo de portadores de carga envolvendo a banda de condugéo ou valéncia e
defeitos profundos. Embora a descricdo do comportamento de defeitos profundos, sob
efeito de fatores externos tais como campo elétrico, campo magnético, temperatura e
fotoexcitacdo, seja bastante distinta e variada quando comparada a descricdo do
comportamento de defeitos rasos ou hidrogendides, o interesse tanto académico quanto
tecnoldgico nesta descricdo reside na grande variedade de fenbmenos nédo lineares que
podem ser estudados neste tipo de materiais mesmo a temperatura ambiente. Do ponto de
vista tecnologico, esse fato é que pode levar a aplicagfes na inddstria, através de uma
linha de dispositivos que explore as caracteristicas de auto organizacdo e comportamento
de oscilagbes espontaneas de baixas a altissimas frequéncias, ou seja, de fragdes de Hz a
centenas de GHz. No limites, dispositivos operando em condi¢des de oscilagdes cadticas
podem vir, no futuro breve, a ser utilizados como uma forma de codificacdo de
informacdo extremamente eficiente. Estruturas espacialmente organizadas de corrente e

dominios de campo elétrico podem simular conexdes sinapticas.’*

Do ponto de vista académico, este tema é recente e, muitas propriedades de
semicondutores Sl precisam ser ainda analisadas sob a ética da dindmica ndo linear.
Durante a realizacdo do presente trabalho, procuramos desenvolver um estudo inicial de
algumas propriedades de defeitos profundos nas amostras de GaAs crescidas por LEC e
MBE em baixas temperaturas (LT-MBE). Obtivemos varios resultados inéditos e de
relevancia cientifica, que nos permitiram esclarecer algumas propriedades fisicas
interessantes de nossas amostras. Em uma estrutura, consistindo basicamente de uma
dopagem planar de Si e uma camada de LT-MBE conseguimos detectar a presenca de
diversos traps metaestaveis pela técnica de TSC, na camada de LT-MBE, que ndo
haviam sido identificados anteriormente. Realizamos um estudo completo de curvas

I(V,T) no escuro e em presenca de luz nestas amostras, tendo identificado a presenca dos
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dois tipos e curvas caracteristicas de NDC. As curvas do tipo S foram associadas com a
ionizagdo por impacto de defeitos profundos bem mais proximos do minimo da banda de
conducdo que os defeitos dominantes (Crca € Asga). As curvas do tipo N foram
associadas a um processo de captura do tipo de MPE assistida por campo elétrico (field
enhanced trapping). Pela primeira vez, este tipo de abordagem foi utilizado para se
explicar o fendmeno de field enhanced trapping. No regime de temperaturas abaixo de
100K, observamos a ativacdo, ética e eletricamente, do estado metaestavel de um defeito
do tipo do EL2 (Asgs) e propusemos um modelo semelhante ao de field enhanced

trapping para explicar a sua destruicdo e inibicdo.

Com relagédo ao estudo de LFO, que consistia em nosso principal tema de trabalho,
dedicamos o periodo final de tempo de que dispunhamos. Consideramos este como 0
principal ponto de nosso trabalho em funcdo do potencial de aplicacdes das propriedades
de defeitos profundos estudadas anteriormente a evolucdo da dindmica ndo linear. Devido
a extrema precisdo com que estes dados devem ser obtidos, boa parte do tempo investido
foi na execucdo da montagem experimental e na tentativa de minimizar os ruidos
externos que pudesse estar distorcendo o real comportamento do sistema. Um maior
aprofundamento neste estudo, em um trabalho futuro, € um dos nossos principais
objetivos. Os resultados que obtivemos para o estudo de LFO contém informac6es
inéditas com relagdo a literatura disponivel e, em parte, devido a uma sensivel melhora na

qualidade do sinal obtido (quando comparado aos resultados dessa literatura).

Obtivemos uma rota de bifurcacdo para o caos baseada nos minimos da corrente em
funcdo do campo externo aplicado a amostra. Acompanhamos o comportamento das
oscilacbes em diversas temperaturas e sob diferentes condi¢es de iluminagéo.

Obtivemos um expoente de Lyapunov positivo para as oscilagdes no regime aperiodico.

Ainda ndo estamos em condic¢Bes de elaborar um modelo microscopico detalhado
dos fendmenos envolvidos na geracdo destas oscilagbes, mas parece que as oscilacbes
devem estar associadas a um processo de competicdo entre field enhanced trapping,

ionizagdo por impacto e fotoexcitacdo. Podemos dizer isto gragas aos estudos das curvas
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I(V) realizados na fase anterior. Entretanto, um modelo detalhado sé pode ser
estabelecido a partir de simulagdes computacionais dos processos de g-r da dindmica nédo
linear aplicada ao nosso sistema experimental. Num trabalho futuro, pretendemos
interagir com um pesquisador de teoria de sistemas complexos para realizarmos
diferentes simula¢des ajustando o peso de cada fator de g-r envolvido a fim de obtermos

um modelo que concorde com nossos dados experimentais.

Experimentalmente, estamos aprimorando as nossas condi¢cdes experimentais, para
medir através da introducdo de placas de aquisi¢do de dados (DAQ) velozes (da ordem de
333.000 kS/s) e com resolucdo de pelo menos 16 bits para investigar oscilagdes de
freqUéncias mais altas e de maior amplitude de sinal. Também pretendemos estudar o

comportamento ndo linear de estruturas mesoscoépicas de 2, 1 e 0 dimensdes.

Concluindo, estudamos propriedades néo lineares de conducdo de amostras de GaAs
Sl ricas em defeitos profundos na presenca de campo elétrico, fotoexcitagdo e em funcéo
da temperatura. Observamos fenémenos de g-r como ionizagcdo por impacto, field
enhanced trapping, inibicdo e recuperacdo do photoquench de defeitos do tipo ELZ2.
Detectamos a presenga de traps nas amostras de LT-MBE anteriormente ndo detectados,
que confirmam serem estas amostras t&o ricas em variedade de defeitos profundos quanto
as amostras LEC. Obtivemos uma rota de bifurcacdo por duplicacdo de periodo de LFO

culminando em um regime de oscila¢Ges caodticas com expoente de Lyapunov positivo.
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1. R. M. Rubinger, J. C. Bezerra, E. F. Chagas, J. C. Gonzélez, W. N.
Rodrigues, G. M. Ribeiro, M. V. B. Moreira e A. G. de Oliveira, J. Appl. Phys.
84, p. 3764 (1998).

2. R.M. Rubinger, A.G. de Oliveira, G. M. Ribeiro, J. C. Bezzera, M. V. B.
Moreira, e H. Chacham, Appl. Phys. Lett, 75 1252 (1999).

113



. R. M Rubinger, A. G. de Oliveira, G.M. Ribeiro, D. A. W. Soares, M. V. B.
Moreira, Brazilian Journal of Physics , 29, 797 (1999).

. R. M Rubinger, A. G. de Oliveira, G.M. Ribeiro, J. C. Bezerra, C. M. Silva, W.
N. Rodrigues, M. V. B. Moreira, Brazilian Journal of Physics, 29, 793, (1999).

. R. M. Rubinger, A. G. de Oliveira, J. C. Bezerra, G. M. Ribeiro, W. N.
Rodrigues e M. V. B. Moreira, submetido para publicacdo em Phys. Rev. B
(fev/2000).

. R. M. Rubinger, A. G. de Oliveira, G. M. Ribeiro, J. C. Bezerra, M. V. B.

Moreira, e H. Chacham, Submetido para publicacdo em Appl. Phys. Lett.,
(fev/2000).

114



Referéncias

L A. F. Volkov, Sh. M. Kogan, Sov. Phys. Usp. 11, 881 (1969).
2 E. Pytte, H. Thomas, Phys. Rev. 179, 431 (1969).
P. T. Landsberg, A. Pimpale, J. Phys. C 9, 1243 (1976).

* H. Haken, in Synergetics. An introduction. Series Synergetics Vol. 1 (Springer, Berlin,
Heildeberg, 1978).

> E. Schéll, in Nonequilibrium Phase Transitions in Semiconductors (Springer-Verlag ,
Berlin, 1987).

® R. C. Hilborn in Chaos and Nonlinear Dynamics. An Introduction for Scientists and

Engineers (Oxford University Press, Oxford, 1994).

"'S. W. Teitsworth, R. M Westerwelt, E. E. Haller, Phys. Rev. Lett. 51, 825 (1983).
8 A. Wacker e E. Schéll, Z. Phys. B 93, p. 431 (1994).

® W. Kohn, Solid state Physics, 5,257 (1957).

10'M. Jaros Adv. Phys C, 29, 409 (1980).

11J.S. Blakemore, J. Appl. Phys. 53, p. 520 (1982).

12B. Clerjaud, J. Phys. C: Solid State Phys. 18, p. 3615 (1985).

B3P, W. Green, Semicond.Sci.Technol. 13, p. 116 (1998).

" D.C. Look, in Semiconductors and Semimetals vol.19, chapter 2, edited by R.K.

Willardson e A.C. Beer, Academic Press, N.Y, (1983).

> R.M. Rubinger, J. C. Bezerra, E. F. Chagas, J. C. Gonzalez, W. N. Rodrigues, G.M.
Ribeiro, M.V.B. Moreirae A. G. de Oliveira, J. Appl. Phys. 84, p. 3764 (1998).

115



16’3, Kuisma, K. Saarinen, P Hautojarvi, Z.-Q Fang e D.C. Look, J. appl. Phys. 81 3512
(1997).

7D.C. Look, in Electrical Characterization of GaAs Materials and Devices (John Wiley
and Sons, Chichester, 1989).

18 C. Paracchini e V. Dallacasa, Solid State Comm., 69, 49 (1989).

19 7.Q. Fang e D.C. Look, Appl. Phys. Lett., 59, 48 (1991).

20 7.Q. Fang e D.C. Look, Appl. Phys. Lett., 61, 1438 (1992).

21 7.Q. Fang e D.C. Look, Appl. Phys. Lett., 63, 219 (1993).

22 7.Q. Fang e D.C. Look, Appl. Phys. Lett., 66, 3033 (195).

28 T, Hashiuzume, S. Shiobara, e H. Hasegawa, Jpn. J. Appl. Phys., 36 1775 (1997).
?* R. Guang-bao, W. Zhan-guo, X. Bo, e Z. Bing, Phys. Rev. B 50, 5189(1994).

2 K. Krambrock, M. Linde, J. M. Spaeth, D. C. Look, D. Bliss, e W.

Walukiewicz, Semicond. Sci. Technol. 7, 1037 (1992).

26 M. Missous e S. O’Hagan, J. Appl. Phys. 75, 3396 (1993).

2’3, Shiobara, T. Hashiuzume, e H. Hasegawa, Jpn. J. Appl. Phys., Part 1

35, 1159 (1997).

28 T. Hashiuzume, S. Shiobara, e H. Hasegawa, Jpn. J. Appl. Phys., Part 1

36, 1775 (1997).

» F. Piazza, P. C. M. Christianen e J. C. Maan, Appl. Phys. Lett. 69, p. 1909 (1996).

% M. Gaa, R. E. Kunz e E. Schéll, Phys.Rev. B 53, p. 15971 (1996).

116



3L \W. Eberle, J. Hirchinger, U. Margull, W. Prettl, V. Novak e H. Kostial, Appl. Phys.
Lett. 68, p. 3329 (1996).

%2 K. Kunihiro, M. Gaa e E. Schéll, Phys. Rev., B 55, p. 2207 (1997).
%3 K. Aoki e S. Fukui, J. Phys. Soc. Japan 67, p. 1106 (1998).
% H. Rajbenbach, J. M. Verdiell e J. P. Huignard, App. Phys. Lett. 53, p. 541 (1988).

% R. Symanczyk, in Nonlinear Dynamics and Pattern Formation in Semiconductors e
Devices , edited by F. -J. Niedernostheide (Springer Verlag, Berlim, 1995), p. 200.

% H. C. Ellin, A. G. Jenpsen e L. Solymar, App. Phys. Lett. 65, p. 353 (1994).

¥ MJ. C. Manifacier e R. Ardebili, J. Appl. Phys. 77, p. 3174 (1995).

%8 J. Allam, R. Adams, M. A. Pate e J. S. Roberts, Appl. Phys. Lett. 67, p. 3304 (1995).
% D.C. Look, S. Chaudhuri e L. Eaves, Phys. Rev. Lett. 49, p. 1728 (1982).

“0 B. K. Ridley, J. Phys C 15, p. 6865 (1982).

“'D.C. Look , D.C. Walters, M.O. Manasreh, J.R. Sizelove e C.E. Stuntz, Phys. Rev. B,
42 3578 (1990).

42 3.8. Blakemore e S. Rahimi in Semiconductors and Semimetals 20, Academic Press,
New York,234 (1984).

* G. M. Martin, J. P. Farges, G. Jacob, J. P. Hallais e G. Poiblaud, J. Appl. Phys. 51,
2840 (1981).

* E. Schéll, Braz. J. Phys., 29, 627 (1999).

*> M.A. Lampert, P. Mark: Current Injection in Solids (Academic Press, New York,
1970).

117



*®R.M. Rubinger, A.G. de Oliveira, J.C. Bezerra, G.M Ribeiro, W.N. Rodrigues e
M.V.B. Moreira, aceito para publicacdo em Phys. Rev. B (15/jul/2000).

7 C.H.Henry e D.V. Lang, Phys.Rev. B, 15, 989 (1977).
*8 Schockley,W. Sol. St. Electron. 2 35 (1961)
*9 Oshio,K. J.Phys. Soc. Japan 67 2538 (1998).
%0 Bonch-Bruevich,V.L., Sov. Phys. Sol. St. 6 1615(1965).

*1 R.M. Rubinger, A.G. de Oliveira, G.M. Ribeiro, J.C. Bezerra, M.V.B. Moreira, e H.
Chacham, Submetido para publicacdo em Appl. Phys. Lett., (fev/2000).

%2 R. M. Rubinger, A.G. de Oliveira, G. M. Ribeiro, J. C. Bezzera, M. V. B. Moreira, e H.
Chacham, Appl. Phys. Lett, 75 1252 (1999).

> D. C. Look, Semicon. Semimet. 38, 91 (1993).
> J. Dabrowski e M. Scheffler, Phys. Rev. B 40 10391 (1989).
*®V/. Pandian e V. Kumar, J. Appl. Phys. 70, 5114 (1991).

% R.M. Rubinger, A.G. de Oliveira, M.I.N. da Silva, J.A. Corréa F., M.V.B. Moreira,
G.M. Ribeiro e H. Chacham, proceedings da 23? conferéncia de fisica de

semicondutores, pag 2797, Berlim, Alemanha, 21 a 26 de julho de 1996
> E. Schéll, Phys. Scrp., T29, 152 (1989).

%8 K. Aoki e K. Yamamoto, Appl. Phys. A, 48 111 (1989).

> K. Aoki, Phys. Stat. Sol. (b), 204, 481 (1997).

% A Brandl e W. Prettl, Phys. Rev. Lett., 66 3044 (1991).

61 J. Zongfu, e M. Benkun, Phys. Rev. B, 44, 11072 (1991).

118



%2 D. Reznik, e E. Schéll, Z. Phys. B, 91, 309 (1993).

% G. N. Maracas, W. Porod, D.A. Johnson, D.K. Ferry, e H. Goronkin, Physica B 134
276 (1985).

® H. Rajbenbach, J. M. Verdiell, e J. P. Huignard, App. Phys. Lett. 53 541 (1988).
% F. Véazquez, K. Furuya, e D. Kobayashi, J. Appl. Phys. 79 651 (1996).

% H. C. Ellin, A.G. Jenpsen, e L. Solymar, App. Phys. Lett. 65 353 (1994).

%7 G. N. Maracas, D.A. Johnson, e H. Gorokin, App. Phys. Lett. 46 305 (1985).

% K. Piragas, Y. Pozhela, A. Tamashyavichyus, e Y. Ul’bikas, Sov. Phys. Semicond 21
335 (1987).

% W. Knap, M. Jezewski, J. Lusakowski, e W. Kuszko, Solid Stat. Electron. 31 813
(1988).

%/ A. Samuilov, in Nonlinear Dynamics and Pattern Formation in Semiconductors e
Devices , edited by F. -J. Niedernostheide (Springer Verlag, Berlim, 1995), p. 220.

™ G.N. Maracas, W. Porod, D.A. Johnson e D.K. Ferry, Physica 134B, 276 (1985).
2 H.K. Sacks e A.G. Milnes, Int. J. Elect. 28, 565 (1970).

®\/.A. Samuilov e T.M. Veselova, In Proc. 8" Conf on Semi-Insulating 111-V Materials
(Warsaw, Pol6nia, 1994).

" A.A. Reeder, I.P. Thomas, C. Smith, J. Wittgreffe, D.J. Godfrey, J. Hajto, A. E. Owen,
A.J. Snell, A. F. Murray, M. J. Rose, I. S. Osborne e P. G. LeComber, in proceedings of
MRS’92 Spring Meeting (MRS San Francisco 1992).

> M. L. Leadbeater in Ressonant Tunnelling in Semiconductor Heterostructures Tese
submetida a universidade de Nottingham UK (1990).

119



"® R. Hegger, H. Kantz, and T. Schreiber, Practical implementation of nonlinear time
series methods: The TISEAN package, CHAOS 9, 413 (1999).

" http://www.mpipks-dresden.mpg.de/~tisean

® M. B. Kennel, R. Brown, and H. D. I. Abarbanel, Determining embedding dimension
for phase-space reconstruction using a geometrical construction, Phys. Rev. A 45, 3403
(1992).

" H. Kantz, A robust method to estimate the maximal Lyapunov exponent of a time

series, Phys. Lett. A 185, 77 (1994).

Bibliografia Adicional:

1. Livros de semicondutores:

1.1.J.Y. Tsao: Materials Fundamentals of Molecular Beam Epitaxy (Academic Press,
San Diego, 1993).

1.2. W.M. Bullis, D.G. Seiler, A.C. Diebold (eds.): Semiconductor Characterization.
Present Status and Future Needs (AIP Press, New York, 1996).

1.3. H. Beneking: High Speed Semiconductor Devices. Circuit aspects and Fundamental
Behavior (Chapman & Hall, London, 1994).

1.4. R.K. Willardson, A. C. Beer (eds.):Semiconductor and Semimetals Vol 19: Deep
Levels, GaAs, Alloys, Photochemistry (1983); Vol 20: Semi-Insulating GaAs (1984)
(Academic Press, San Diego, 1983-4).

1.5. J. Bourgoin M. Lannoo: Point Defects in Semiconductors Il. Experimental Aspects
(Springer-Verlag, Berlin, 1983).

120



1.6.

1.7.

1.8.

2.1.

2.2.

3.1.

3.2.

3.3.

M.A. Lampert, P. Mark: Current Injection in Solids (Academic Press, New York,
1970).

J. Shah: Ultrafast Spectrocopy of Semiconductors and Semiconductor

Nanoestructures (Springer-Verlag, Berlin, 1996).

C.S. Ting (ed.): Physics of Hot Electron Transport in Semiconductors (World
Scientific, Singapore, 1992).

Livros de Caos e Dindmica N&o Linear:

M.C. Gutzwiller: Chaos in Classical and Quantum Mechanics (Springer-Verlag,
New York, 1990).

A. -L. Barabasi, H. E. Stanley: Fractal Concepts in Surface Growth (Cambridge
University Press, Cambridge, 1995).

Sinergética, Solitons e ondas ndo lineares:

A.S. Mikhailov: Foundations of Synergetics I. Distributed Active Systems (Springer-
Verlag, Berlin, 1994).

M. Remoissenet: Waves Called Solitons. Concepts and Experiments (Springer-
Verlag, Berlin 1996).

E. Infeld, G. Rowlands: Nonlinear Waves, Solitons and Chaos (Cambridge

University Press, Cambridge, 1990).

Dindmica Nao Linear, Transicdes de Fase, Formacao de Padrdes Aplicadas aos

Semicondutores:

121



4.1. E. Scholl: Nonequilibrium Phase Transitions in Semiconductors. Self-Organization

and Recombination Processes (Springer-Verlag, Berlin, 1987).

4.2. M.P. Shaw, V.V. Mitin, E. Schéll, H. L. Grubin:The Physics of Instabilities in Solid

State Electron Devices (Plenum Press, New York, 1992).

5. Artigos de diodo Gunn, NNDC e dominios de campo elétrico:
5.1. F.G. Bass, R. Bakanas, Phys. Lett A, 214 301(1996).
5.2. P.N. Butcher, Rep. Progr. Phys. 30 97 (1967).

5.3. B. R. Nag: in Electron Transport in Compound Semiconductors chapters 8,9 & 11
(Springer, Berlin, 1980)

5.4.J. Zongfu, M. Benkun, Phys. Rev. B, 44 11072 (1991).

5.5. B.W. Knight, G. A. Peterson, Phys Rev 155 393 (1967).

5.6. J.B. Gunn, Solid State Comm. 1 88 (1963)

5.7. Y. H. Shiau, Y.C. Cheng, Phys. Rev. B 52 1698 (1995).

5.8. F. J. Higuera, L.L. Bonilla, Physica D 57 161 (1992).

5.9. I.K. Kamilov, A.A.Stepurenko, Phys. Stat. Sol. (b) 194 643 (1996).
5.10. M. J. Bregmann, S. W. Teisworth, Phys. Rev. B 53 1327 (1996).
5.11. L.L. Bonilla, Physica D 55 182 (1992).

5.12. J. U. Kang, C. J. Hamilton, J. S. Aichison, G. I. Stegeman, Appl. Phys. Lett 70
1363 (1997).

5.13. J.A. Gonzalez, L.E. Guerrero, A. Bellorin, Phys Rev. E 54 1265 (1996).

122



6. Artigos de SNDC perturbado por campo magnético:

6.1. K. Aoki, Y. Kawase, K. Yamamoto, N. Mugibayashi, Jour. Pysical Soc. Jap. 59 20
(1990).

6.2. K. Aoki, Solid Stat. Comm. 77 87 (1991).
6.3. K. Aoki, Phys. Lett. A 152 485 (1991).

6.4. J. Spangler, B. Finger, C. Wimmer, W. Eberle, W. Prettl, semicond. Sci. Technol. 9
373 (1994).

6.5. A. Brandl, W. Kroninger, W. Prettl, G. Obermair, Phys Rev. Lett. 64 212 (1990).

7. Artigos de Oscilador de van der Pol e ressonancia Estocastica:

7.1. A. B. Belogortsev, S. R. McKay, Phys. Lett. A 217 15 (1996).

7.2. H.K. Leung, Physica A 221 340 (1995).

7.3. M. Locher, G. A. Johnson, E. R. Hunt, Phys. Rev. Lett. 77 4698 (1996).
7.4. K. B. Kim, S. Y. Kim, Jour. Physical Soc. Jap. 65 2323 (1996).

7.5. R. N. Mantegna, B. Spagnolo, Il Nuovo Cimento 17D 873 (1995).

7.6. L. Gammaitoni, F. Marchesoni, E. Menichella-Saetta, S. Santucci, Il Nuovo Cimento
17D 785 (1995).

8. Caos em hetereoestruturas (transporte vertical):

123



8.1. A. Rekilaitis, R. Stasch, M. Asche, R. Hey, A. Krotkus, E. Schéll, J. appl. Phys 82
1706 (1997).

8.2. C. Maes, W. Vanderpoorten, Phys. Rev. B 53 12889 (1996).

8.3. T.M. Fromhold, A. Fogarty, L. Eaves, F.W. Sheard, M. Heinini, T.J. Foster, P.C.
Main, G. Hill, Phys. Rev. B 51 18029 (1995).

8.4.Y. Zhang, J. Kastrup, R. Klann, K. H. Ploog, H. T. Grahn, Phys. Rev. Lett. 77 3001
(1996).

8.5. A.M. Chang, H. U. Baranger, L.N. Pfeiffer, K.W. West, T.Y. Chang, Phys. Rev.
Lett. 76 1695 (1996).

8.6. A.J. McNary, A. Puri, J. Appl. Phys. 80 247 (1996).

8.7. E.A.E. Zwaal, P. Hendriks, M.J.M. Vermeulen, P.T.J. van Helmond, J.E.M.
Havekort, J.H. Wolter, J. Appl. Phys. 73 2381 (1993).

8.8. C.L. Wu, W.C. Hsu, M.S. Tsai, H.M. Shieh, Appl. Phys. Lett. 66 739 (1995).
8.9. AJ. McNary, A. Puri, J. Appl. Phys. 82 1687 (1997).

8.10. L. Eaves, T.M. Fromhold, M.L. Leadbeater, T.J. Foster, P.C. Main, F.W. Sheard,
Braz. Jour. Phys. 24 170 (1994).

8.11. D. Weiss, K. Richter, Physica D 83 290 (1995).

8.12. R.Nawaz, A.L. Bryant, M. Elliott, D.l. Westwood, S.P. Wilks, Mat. Sci. Eng. B
35 353 (1995).

8.13. S. Bumeliene, A. Cenys, A. Namajunas, R. Brazis, Phys. Lett. A 191 185 (1994).

8.14. G. Schwarz, F. Prengel, E. Schéll, J. Kastrup, H.T. Grahn, R. Hey, Appl. Phys.
Lett. 69 626 (1996).

124



8.15. J. Kastrup, F. Prengel, H.T. Grahn, K. Ploog, E. Scholl, Phys. Rev. B 53 1502
(1996).

8.16. S.M. Rezende F.M. de Aguiar, J. Appl. Phys. 79 6309 (1996).

9. Propriedades de transporte, seces de choque, traps, etc.:

9.1. C.H. Henry, D.V. Lang, Phys. Rev. B 15 989 (1977).

9.2. A.K. Ghorai, D.P. Bhattacharya, Phys. Stat. Sol. (b) 197 125 (1996).
9.3. C.M. Hurd, W.R. McKinnon, J. Appl. Phys. 75 596 (1994).

9.4. P.T. Landsberg, J. Phys. D 10 (1977).

9.5. R.N. Hall, Phys. Rev. 87 387 (1952).

9.6. W. Shockley, W.T. Read Jr., Phys. Rev 87 835 (1952).

9.7.J.S. Blakemore, J. Appl. Phys. 53 520 (1982).

9.8. D.C. Look, in: Electrical Characterization of GeAs Materials and Devices, John
Wiley & Sons, G. B., (1989).

9.9. C.E.M. de Oliveira, M.M. G. de Carvalho, Rev. Fis. Apl. Inst. 11 23 (1996).

10. Niveis de GaAs:Cr:

10.1. Y.J.Park, T.H. Yeom, I. -W. Park, S.H. choh, S. =K. Min, Sol.Stat. Comm. 101
219 (1997).

10.2. D.C.Look, S. Chaudhuri, L. Eaves, Phys. Rev. Lett., 49 1728 (1982).

10.3. G.H.Stauss, J.J.Krebs, S.H.Lee, E.M.Swiggard, Phys. Rev. B 22 3141 (1980).

125



10.4.  W. Ulrici, phys. Stat. Sol. (b) 114 k87 (1982).

10.5. B.K.Ridley, M.C. Arikan, P.J. Bishop, M.F.M. Hassan, W.V. Machado, J. Phys.

10.6.

10.7.
Matt. 2 2841 (1990).

10.8.

C: Solid. Stat. Phys. 15 6865 (1982).

Notas do Landolt Borsntein

L.W. Parker, C.A. Bates, J.L. Dunn, A. Vasson, A-M. Vasson, J. Phys: Condens.

D. Jucknischke, H.J. Bihlmann, R. Houdré, M. llegems, M. A. Py, B.

Jeckelmann, W. Schitz, IEEE Trans. Instr. Meas. 40 228 (1991).

10.9. T.S. Kuan, P.E. Batson, T.N. Jackson, H. Rupprecht, E.L. Wilkie, J. Appl. Phys.

54 6952 (1983).

11. SNDC:

11.1.

11.2.

11.3.

11.4.

11.5.

A. Wacker, E. Scholl, Z. Phys. B 93 431 (1994).

A. Brandl, M. Volcker, W. Prettl, Appl. Phys. Lett 55 238 (1989).
K. Aoki, T. Kondo, Phys. Rev. B 45 3830 (1992).

M. Gaa, R.E. Kunz, E. Schéll, Phys. Rev. B 53 15971 (1996).

W. Eberle, J. Hirchinger, U. Margull, W. Prettl, V. Novak, H. Kostial, Appl.

Phys. Lett. 68 3329 (1996).

11.6.

11.7.

A. Brandl, W. Prettl, Phys. Rev. Lett. 66 3044 (1991).

M. Gaa, R.E. Kunz, E. Schdll, in hot Carriers in semiconductors edited by K.

Hess, Plenum Press, new York, (1996).

11.8.

Harry K. Charles Jr. C. feldman, J. Appl. Phys. 46 819 (1975).

126



11.9. K. Aoki, K. Yamamoto, Appl. Phys. A 48 111 (1989).

11.10. E. Scholl, P_hys. Rev. B 34 1395 (1986).

11.11. K. Kunihiro, M. Gaa, E. Schéll, Electron. Lett. 33 1261 (1997).
11.12. K. Kunihiro, M. Gaa, E. Schéll, Phys. Rev. B 55 2207 (1997).

11.13. H. Kostial, M. Asche, R. Hey, K. Ploog, B. kehrer, W. Quade, E. Schdll,
Semicon. Sci. Technol. 10 775 (1995).

12. SNDC em &-Si em GaAs:
12.1. B. Kehrer, W. Quade, E. Schéll, proceedings of the 22" ICPS, Vancouver 1994
12.2. B. Kehrer, W. Quade, E. Scholl, Phys. Rev. B 51 7725 (1995).

12.3. G. Li, W. Xu, P. Hawker, A.A. Allerman, N. Hauser, C. Jagadish, Superlattices
and Microestructures 17 55 (1995).

12.4. H. Kostial, M. Asche, R. Hey, K. Ploog, B. kehrer, W. Quade, E. Schdll,
Semicon. Sci. Technol. 10 775 (1995).

12.5. H. Kostial, K. Ploog, R. Hey, F.G. Boebel, J. Appl. Phys. 78 4560 (1995).

12.6. G. Li, C. jagadish, Appl. Phys. Lett. 70 90 (1997).

13. Modelos de g-r para NDC:

13.1. P.T. Landsberg, D.J. Robins, E. Schdll, Phys. Stat. Sol. (a) 50 423 (1978)

13.2. P.T. Landsberg, D.J. Robins, E. Schéll, Phys. Stat. Sol. (a) 50 353 (1978)

127



13.3. R. Symanczyk, S. knigge, D. Jager, in Negative Differential Resistance and
Instabilities in 2-D Semiconductors edited by N. Balkan, Plenum Press, New York,
269 (1993).

14. Caos em Semicondutores:

14.1. E. Schoéll, Physyca Scripta T29 152 (1989).

14.2. U. Frank, A. Brandl, W. Prettl, Solid Stat. Comm. 69 891 (1989).

14.3. Y. -H. Shiau, T.-C. Cheng, Phys. A 221 348 (1995).

14.4. A.Brandl, T. Geisel, W. Prettl, EuroPhys. Lett. 3 401 (1987).

14.5. T. B. Greensdale Jr., Phys. Teach. 31 364 (1993).

14.6. S.W. Teitsworth, R. M. Westervelt, E.E. Haller, Phys. Rev. Lett. 51 825 (1983).
14.7. B.K.Ridley, J. Phys. C: Sol. Stat. Phys. 7 1169 (1974).

14.8. D. Reznik, E. Schéll, Z. Phys. B 91 309 (1993).

14.9. J. Peinke, A. Mihlbach, R.P. Huebener, J. Parisi, Phys. Lett. 108A 407 (1985).

128



