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RESUMO

Neste trabalho nés apresentamos um estudo Optico de multicamadas de pontos
quanticos de InAs em matriz de GaAs. Estas amostras semicondutoras de InAs/GaAs
com pontos quanticos foram crescidas pela técnica de epitaxia por feixe molecular
(MBE). Nos analisamos a influéncia da cobertura de InAs nas propriedades opticas dos
pontos quanticos formados por este material usando as técnicas de Fotoluminescéncia e
Fotoluminescéncia de Excitacdo. Medidas de Microscopia de Forca Atomica também

foram feitas na amostra para obtermos informagdes topologicas das ilhas.

Nossos resultados revelam que a amostra com uma espessura da cobertura em torno
de 2.1 monocamadas de InAs (espessura que ocorre a transi¢do de crescimento coerente
para incoerente) apresenta uma linha muito estreita de Fotoluminescéncia do pontos
quanticos (~ 13.7 meV). Isto indica uma estreita distribuicdo de tamanhos dos pontos
quanticos na amostra. Através da Fotoluminescéncia de Excitacdo foi possivel
identificar nos espectros das contribui¢cdes devidas aos pontos quanticos e da camada de

molhadura (Wetting Layer).



ABSTRACT

In this work we present an optical study of InAs quantum dots multilayers
embedded in GaAs. These InAs/GaAs quantum-dots have been grown by molecular
beam epitaxy. We analyzed the influence of the InAs coverage on the optical properties
of InAs SADs by using Photoluminescence (PL) and Excitation Photoluminescence
(PLE) techniques. Measurements of Atomic Force Microscope (AFM) were also carried
out on the surfaces of the samples to acquire topological information about the quantum

dots.

Our results reveal that the sample with the InAs coverage around 2.1 ML of InAs
(thickness in which occurs the transition of coherent growth to incoherent) presents a
very narrow photoluminescence line from the quantum dots (13,7 meV). This line-width
indicates a very narrow size distribution of the dots. The PLE measurements identified

different contributions in the spectra coming from quantum dots and wetting layer.



Capitulo 1: Introducio

A miniaturizagdo de dispositivos eletronicos € mecanicos ¢ uma das grandes
tendéncias da Ciéncia dos Materiais na atualidade. O surgimento dos microcomputadores
so0 foi possivel gragas ao desenvolvimento da microtecnologia, cujo elemento basico € o
Silicio (Si). Estas estruturas de dimensdes reduzidissimas s6 podem ser observadas com o
uso do microscopio. No entanto, o processo de reducdo das dimensdes desses elementos
parece estar longe do fim. Nos dias atuais, a arquitetura ao nivel atdbmico ¢ uma realidade e
tem sido denominada nanotecnologia, onde, as dimensdes dos dispositivos sdo mil vezes
menores que um micrometro. Os dispositivos do futuro fardo cada vez mais uso de
tecnologia nessas escalas, onde os componentes basicos serdo muito variados e,
incorporardao um sélido conhecimento fundamentado nas bases da Mecanica Quantica. A
manipulagdo destas nanoestruturas tem evidenciado propriedades importantissimas que sao
conseqiiéncia da manifestacdo de inimeros fenomenos quanticos que, atraem a atengdo € o
interesse cientifico no que se relaciona "a pesquisa basica e, pelas amplas possibilidades de
aplicagoes tecnoldgicas.

A presenca cada vez mais significativa dessas estruturas quanticas de baixa
dimensionalidade se faz notar no nosso cotidiano. Os fotodetectores, os LED’s, os laseres
usados nos leitores de CD (Compact Disk players), os transistores usados nos
computadores e nos aparelhos de telefone celular entre outros, representam exemplos do
que nos chamamos de dispositivos a po¢o quantico (QW), nos quais os processos fisicos de
interesse acontecem com portadores confinados numa regido bidimensional (2D). A
necessidade do avango tecnoldgico, exige que se aumente o grau de confinamento,
diminuindo a dimensionalidade do sistema na tentativa de se obter caracteristicas similares
as atomicas. Os fios quanticos (OWR) e pontos quanticos (S4Ds) representam a idealizagao
de sistemas de uma dimensao (1D) e sistemas de dimensao zero (0D), respectivamente.

Desde a publicagdo do trabalho de Arakawa [1] em 1982, e do descobrimento dos
pontos quanticos auto-construidos SADs em 1993 [3] (devido as suas propriedades andlogas
as dos atomos e ao fato de se formarem espontaneamente, estas ilhas t€ém sido chamadas de
Self Assembled Quantum Dots, SADs [2]), o interesse de muitos pesquisadores no mundo

todo estd se concentrando nessas estruturas, cujo aparecimento permitiu a utilizacdo de



novos materiais para a constru¢do de dispositivos optoeletronicos cobrindo praticamente
todo o espectro electromagnético, desde o infravermelho médio até o ultravioleta:
PbSe/PbTe, Ge/Si, InGaAs/AlGaAs, ZnCdSe/ZnSe, Al1GaN/AlGaAs.

Estas nanoestruturas semicondutoras se formam espontaneamente (auto-formagao
ou auto-organizacdo) durante o crescimento epitaxial de materiais semicondutores com
descasamento (diferenca) dos parametros de rede. No crescimento de InAs sobre GaAs

(materiais estudados neste trabalho), a diferenga entre estes parametros ¢ de ~ 7% [4],

0 0
(AGaas = 5,653 A e, amas = 6,058 A ). Os SADs apresentam uma forma geométrica tipica

de cones, piramides achatadas ou discos (domos), com dimensdes da base entre 10 e 39 nm,
e entre 1,8 ¢ 16 nm de altura, conforme apresentamos no capitulo 4. Ao serem cobertas por
um material semicondutor de gap maior, a estrutura eletronica dessas ilhas ¢ fortemente
confinada nas trés dimensoes espaciais. As ilhas passam a apresentar propriedades tipicas
de estruturas singulares, ou seja, uma densidade discreta de estados e espectro constituido
por séries de niveis energéticos quantizados. Esta densidade discreta de estados em
sistemas de baixa dimensionalidade revela caracteristicas muito interessantes e, com
possibilidades de aplicacdes diretas em dispositivos.

Em um sistema 3D, a densidade de estados (DOS) que ¢ caracterizada pela
dependéncia com a energia de acordo com E'? conforme a equagdo 1. Para sistemas 2D,
por outro lado, temos platds conforme a equagdo 2. A figura 1.1 ilustra estas situagdes no

grafico superior [6]:
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Fig. 1.1 - Comportamento da densidade de estados de sistemas 3D e 2D, 1D e 0D

mostrados respectivamente nos graficos de cima para baixo [6].

Para sistemas 1D, temos :

gL,

Dp(E)=3. (13

onde L, é o comprimento do fio e g, ¢ a degenerescéncia do sistema e m* ¢ a massa efetiva
do elétron. Finalmente, para sistemas 0D, temos a fun¢do delta de Dirac para cada um dos
estados de um SAD. Teremos entdo, que a DOS total de um sistema contendo um conjunto
de SADs serd o produto da sua densidade pelas degenerescéncias de cada estado e pela
degenerescéncia de spin. A figura 1.1 ilustra graficamente essas situagdes (1D e 0D) nos
dois ultimos gréaficos [6]. Um dos principais atrativos em se usar sistemas de baixa
dimensionalidade, reside exatamente nas caracteristicas dos SADs: em principio, quanto
mais estreita a largura da distribuicdo, menores serdo os efeitos da temperatura na
distribui¢do dos portadores. Esse comportamento “discreto” da DOS pode também gerar
efeitos ndo lineares em dispositivos eletronicos e opto-eletronicos. Fungdes logicas
complexas, por exemplo, podem ser implementadas em Resonant Tunneling Devices
(RTDs) e em conversores Analogico-Digital e Digital-Analogico (AD e DA
respectivamente) [6]. No que diz respeito as propriedades Opticas, temos uma restri¢ao

progressiva da dispersdao dos estados disponiveis das bandas E(k) em direcdo a uma



concentracdo em pontos nos diagramas E(k) para os SADs. Como conseqliéncia deste fato,

temos para as curvas de ganho de laseres as caracteristicas apresentadas na figura 1.2 [6].

2.8 x
1013

Fig. 1.2 - Curvas de ganho para laseres 2D, 1D e 0D. Numeros equivalentes de elétrons e

buracos sdo injetados na cavidade, resultando em um mesmo ganho integrado [6].

Uma vez que temos uma situagdo em que os niveis energéticos permitidos sdo cada
vez mais discretos, temos uma seletividade cada vez maior em termos de energia. As regras
de selecdo para transi¢des exigem que o momento seja conservado neste processo e,
portanto, temos que os sistemas 0D apresentam o maximo no ganho espectral, quando
comparado com outro, embora o ganho integrado sobre todos os comprimentos de onda
permane¢a o mesmo. Observe que, em funcdo desta aglomeracao de estados com mesma
energia, a corrente limiar (threshold) para laseres deve diminuir com a diminui¢cdo da
dimensdo do sistema. A figura 1.3 apresenta resultados tedricos para as caracteristicas

“Ganho x Densidade de Corrente” para laseres de diversas dimensdes.
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Fig. 1.3 : Esquema de uma estrutura de pontos (ou caixas) quanticos e curvas de ganho de

laseres 0D, 1D, 2D e 3D, com o Confinamento 6ptico otimizado.

Podemos observar um maior ganho € uma menor corrente para os sistemas de
menor dimensionalidade. A corrente limiar (threshold), é definida como a corrente a partir
da qual se observa emissdo estimulada em laseres, ou seja, ¢ quando o laser entra em
operagdo. Quanto menor a corrente de threshold, menores as perdas 6hmicas (RI* ) e mais

eficiente a operagao do laser na conversdao de corrente em intensidade luminosa. Uma vez
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que em qualquer sistema as regras de selegdo para a transicdo exigem a conservagao de
momento, temos que o tempo de vida em pontos quanticos ¢ bem longo [6].

Com o intuito de ilustrar de maneira mais abrangente as grandes potencialidades dos
dispositivos baseados em SADs, podemos citar também outro exemplo extremamente
motivador: A computacdo quantica [7]. Um computador quantico deve possuir varias
carateristicas, tais como: poder processar um dado com o menor nimero de passos
possiveis (computational complexity); processar dois dados com o menor custo em
comunicagdo (communication complexity); transmitir dados o mais rapido possivel
(channel capacity);, transmitir dados entre dois computadores de maneira segura
(cryptography); etc. Essas carateristicas podem ser alcancadas com varios sistemas, desde
fotons confinados em fibras Opticas até ions aprisionados, mas dentro da matéria
condensada, a melhor implementacdo ¢ obtida usando arranjos constituidos de SADs.
Assim, enfatizamos que esta aplica¢do (computacao quantica) e os laseres semicondutores
[8] sdo as mais promissoras aplica¢des para os pontos quanticos.

A principal motivacdo que nos levou a realizar este trabalho, foi a busca do
esclarecimento de algumas propriedades fisicas dos SADs, particularmente, propriedades
opticas. Gonzélez [4], em seu trabalho intitulado “Multicamadas de Pontos Quanticos
Auto-construidos de InAs em matriz de GaAs”, estudou vérias amostras com pontos
quanticos auto-construidos com coberturas diferentes de InAs sobre GaAs. Apds o
crescimento (e durante), foram realizadas varias medidas nestas amostras, utilizando
técnicas experimentais estruturais como RHEED (Difragao de Elétrons Refletidos de Alta
Energia ), Microscopia de For¢a Atomica (AFM), Microscopia Eletronica de Transmissao
(TEM), Microscopia Eletronica de Varredura (SEM), Espalhamento de Raios-X em angulo
Rasante (GRID). Foram realizadas também medidas com técnica experimentais Opticas
usando as técnicas de Fotoluminescéncia (PL) e Magneto-Fotoluminescéncia. Todos os
resultados destas medidas estdo muito bem apresentados no trabalho de Gonzalez [4] e, ndo
vamos apresentd-los aqui. Entretanto, um importante resultado das medidas de
Fotoluminescéncia obtido por Gonzalez causou grande impacto cientifico, o fato da
amostra indexada como BH 9830 (cujas completas caracteristicas de composi¢do e
crescimento descrevo no capitulo 4 deste trabalho), apresentar uma largura de linha

(FWHM) extremamente fina (~13,6 eV), como podemos observar na figura 1.4.

12



-
[\

-
O
_I"'J
n
UM
]
—
e
W]
T
b
n
et
W
0]

-
oo
I

Intens. Norm.
O o
N )}
[ I

©
h

- /
0.0 ﬁ—v—r‘i’éﬂ/]l . o - '_ = d el
120 1.24 1.28 1.32 1.36 1.40 1.44 1.48

Energia (eV)

Figura 1.4: Intensidade normalizada de PL em funcdo da energia para as amostras com

coberturas de InAs variando de 1,35 a 2,5 monocamadas.

Até o momento, para SADs de InAs ndo vimos o registro de linhas mais estreitas
que 21 meV [9], na literatura. Do ponto de vista cientifico, este resultado tem um valor
extremamente importante e, pode significar um grande salto no que esta relacionado a
compreensdo de inumeros fendmenos fisicos que ocorrem em estruturas de dimensoes
reduzidas. Do ponto de vista tecnoldgico, este resultado podera causar um enorme impacto
economico (isto, obviamente, quando houver a possibilidade da fabricacdo em larga escala
de dispositivos opto-eletronicos de pontos quanticos). Sendo assim, com o intuito de
comprovar a existéncia desta estreita largura de linha de Fotoluminescéncia, realizamos
medidas de Fotoluminescéncia e Fotoluminescéncia de excitagdo na amostra BH 9830.

Fizemos também a caracterizacdo morfologica da amostra, através de imagens de AFM.
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Os resultados destas medidas sao mostrados nos capitulos 5 e 6. Como veremos, 0s N0ssos
resultados revelam que, a amostra com cobertura de InAs em torno da cobertura que ocorre
a transicdo coeréncia-incoeréncia (~2.1 ML), apresenta realmente uma largura de linha
extremamente fina ( ~13,7) meV. Resultado que confirma as medidas feitas por Gonzalez.
Comprovamos que esta linha fina ¢ devida a uma grande homogeneidade de tamanhos dos
pontos quanticos na amostra, conforme reporta Gonzalez [4]. Nossas medidas de
Fotoluminescéncia de excitacdo identificam as diferentes contribuigdes no espectro,
oriundas das diferentes familias de pontos quanticos (familias diferenciadas por tamanhos,
cuja existéncia comprovamos através das imagens de AFM), bem como da camada de

molhadura (Wetting Layer).
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Capitulo 2: Pontos Quinticos

Neste capitulo faremos uma discussao bem qualitativa das propriedades das

estruturas denominadas pontos quanticos.

2.1. De atomos para solidos

Por introduzir o conceito de estrutura eletronica de bandas para um soélido cristalino
ideal, apresentado na década de 1920, Bloch causou uma revolucdo na pesquisa em Fisica
que, até entdo era dominada pelo estudo de atomos. Em atomos as energias de ligagdo dos
elétrons sdo discretas e definidas dentro do limite da relagao de incerteza de Heisenberg.
Em solidos, a energia dos elétrons ¢ uma funcdo de varios valores (multi-valued) do
momento e, resulta em bandas de energia, densidade continua de estados e gaps de energia.
As fungdes de onda tornam-se completamente deslocalizadas no espago real. O cerne da
teoria de Bloch ¢ uma extensao infinita da matriz regular dos pontos da rede em todas as

trés dimensdes do espago.
2.2. De solidos para heteroestruturas bidimensionais (2D)

Podemos observar efeitos de quantizagdao de tamanhos, se 0 movimento de portadores
em um so6lido ¢ limitado por uma espessura da ordem do comprimento de onda de de
Broglie. Este comprimento de onda A, depende da massa efetiva mer dos portadores e da
temperatura T :

h h 1.22 nm

1=_= —
P JBmkT)  E, eV ]

2.1)

A massa de portadores de carga ndo ¢ a massa do elétron livre e sim a massa efetiva do
elétron (ou buraco) no cristal. Como essa massa pode ser muito menor que a massa do
elétron livre, efeitos de quantizagdo de tamanho ja sdo bem pronunciados em uma espessura
de 10 ou 100 vezes maior que a constante de rede. A idéia de usar camadas ultra finas para

estudo de efeitos de quantizacdo de tamanhos ja era popular no final da década de 1950, e
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inicio da década de 1960. O principal objeto de estudo nesta época eram filmes finos de
semi-metais em substrato de mica obtidos por VD (Vacuum Deposition). Além disso,
filmes finos de metais e semicondutores foram bem estudados e, para os filmes de Bismuto
(Lutskii and Kulik, 1968), e InSb (Filatov and Karpovich, 1968) o efeito de aumento do
bandgap com a diminuic¢ao da largura do filme foi demonstrado.

Em 1962 Keldysh considerou teoricamente o movimento dos elétrons em um cristal
com uma superposi¢ao de potenciais periddicos, cujos periodos tinham dimensdes muito
maiores que os parametros de rede do cristal. Neste trabalho, o surgimento de mini-zonas e
resisténcias diferenciais negativas foram observados, conforme previsdes teoricas. E, o uso
de ondas de som foi proposto para modular o potencial. Em 1963, Davies e Hosack
propuseram o uso das cinco camadas (metal-dielétrico-metal-dielétrico-metal) para
construir estruturas de barreira dupla com uma camada intermedidria ultra-fina de metal e
barreiras dielétricas para observar o efeito de tunelamento ressonante dos elétrons. Este
efeito ocorre quando a energia de Fermi ultrapassa os niveis quantizados em uma camada
metalica ultra-fina na presenca de um campo elétrico externo.

Independentemente, em 1963, logansen propds a idéia de usar tunelamento
ressonante de elétrons em estruturas de barreira dupla para obter resisténcias diferenciais
negativas. Efeitos de tunelamento em estruturas com grande ntimero de pogos quanticos
também foram investigadas por logansen em 1964.

Embora estes avangos tedricos tenham encontrado grande respaldo, os estudos
experimentais eram bastante limitados, devido a tecnologia insuficiente antes de 1960, as
possibilidades de se observar efeitos de quantizacao pela diminui¢do de tamanhos ndo eram
muito grandes.

No final dos anos 60, com o advento das novas técnicas de deposi¢do epitaxial, como por
exemplo, MBE (Molecular Beam Epitaxy) e, mais tarde MOCVD (Metal-Organic
Chemical Vapor Deposition), dava-se inicio a uma revolugcdo na producdo de novos
materiais. A partir destas técnicas de crescimento epitaxial foi possivel inserir camadas
coerentes, cujas larguras nao ultrapassavam alguns parametros de rede, de um
semicondutor de gap pequeno em uma matriz com gap maior restringindo assim, o
movimento dos portadores somente em duas dimensdes. Esaki e Tsu propuseram em 1969-

1970 o uso de heteroestruturas de multicamadas semicondutoras periddicas (superredes),
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para criagdo de materiais artificiais com dimensdes minuciosamente controladas para
facilitar o transporte de portadores perpendicular a (ou ao longo da) superrede. Eles
também investigaram a formacdo de estados deslocalizados e resisténcia diferencial
negativa para elétrons se movimentando em superredes e pogos quanticos sob certas
condi¢gdes. Outro efeito considerado importante na aplicagdo em dispositivos ¢ o
tunelamento seqiiencial em superredes que, foi considerado por Kazarinov e Suris em 1970.
Uma das primeiras superredes crescidas, também em 1970, por Alferov, foi o sistema de
materiais GaPy3Aso7/GaAs. Entretanto, uma clara demonstracao de efeitos de quantizacao
de tamanhos so foi possivel apenas depois do crescimento por MBE de estruturas com

interfaces planares de GaAs/AlGaAs.

2.3. De heteroestruturas bidimensionais (2D) para Pontos Quéanticos (0D)

A evolugdao de um crescimento inicialmente bidimensional para uma frente de
crescimento tridimensional (crescimento enrugado) ja era um fendmeno bem conhecido
antes de 1972 e, foi observado para um nimero muito grande de sistemas. Em um artigo
feito por Iwan N. Stranski e Krastanow em 1937, foi proposta a possibilidade de formagao
de ilhas em um filme hereroepitaxial. Atualmente usamos o termo SK (SK sao iniciais dos
nomes dos cientistas) em heteroepitaxia quando ha formagdo de ilhas em um crescimento
bidimensional, incluindo crescimento de ilhas relaxadas por deslocamentos em
heteroepitaxia sob a existéncia de tensoes.

No final dos anos 1980, muitas das propriedades dos pogos quanticos e das
superredes foram bem entendidas e, o interesse de muitos pesquisadores direcionou-se para
estruturas de menor dimensionalidade, ou seja, para fios quanticos e, posteriormente,
pontos quanticos. A possibilidade de reducao das dimensdes de um pogo quantico, tornou-
se um fato. Os niveis de energia resultantes de um Confinamento tridimensional (0D), para
um ponto quantico sao discretos como em um atomo e, as propriedades “atomicas” dos
pontos quanticos nao diferem muito das propriedades dos atomos conforme ilustramos na

figura 2.1.
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Quando sdao observados efeitos de quantizacao (discretizagdo da energia), o
comprimento de onda de de Broglie fica restrito em uma regido cujo Confinamento ocorre

em todas as trés diregoes [1].

3 2 | (
Bulk Filme Fio Ponto
E E yiE)
) o(E) o(E)
E E E E

Figura 2.1 : Natureza da densidade dos estados eletronicos do material representado pelo

bulk, poco quantico, fio quantico e ponto quantico respectivamente. Os graficos revelam o

comportamento da densidade de estados eletronicos ocupados em fun¢do da energia.

O estudo de simples pontos quanticos e ensambles destes, representa um novo
capitulo em Fisica fundamental além de contarmos com a hipdtese de muitas aplicagdes
para a constru¢do de novos dispositivos, como mencionamos no capitulo 1. Nos ultimos
anos, nanoestruturas foram obtidas com sucesso em varios laboratoérios do mundo usando
efeitos de auto-organizagdo, isto ocorre durante o crescimento de heteroestruturas
tensionadas. Estes efeitos sdo também chamadas de efeitos de auto-ordenamento ou efeitos

de auto-construgao.
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A termodinamica e, mecanismos cinéticos de ordenamento podem juntos criar um unico

padrdo tridimensional de ilhas dentro de uma matriz de diferentes sistemas materiais.

2.4. Exigéncias basicas para dispositivos a pontos quéinticos em temperatura

ambiente.

Para que sejam usados como dispositivos operando em temperatura ambiente, os

pontos quanticos devem satisfazer as seguintes exigéncias :

(A) O potencial deve ser suficientemente profundo e, ¢ necessario que o tamanho do
ponto quantico seja bastante reduzido para que ocorra efeitos de Confinamento
zero-dimensional ( 0D).

(B) Os ensembles de pontos quanticos devem demonstrar alta uniformidade de
tamanhos e um alto grau organizagao espacial na estrutura.

(C) O material deve ser coerente sem defeitos ou deslocagdes.

2.5. O tamanho dos pontos quanticos

O limite inferior do tamanho de um ponto quantico ¢ dado pela condi¢cao de menor energia
de um elétron ou buraco ou de ambos quando estdo presentes na estrutura. O didmetro
critico (para pontos quanticos esféricos) [ 1] D, depende fortemente da separagao

entre as bandas do material do ponto quantico e da barreira. Como modelo, vamos discutir
0 que acontece para um ponto quantico com geometria esférica. Um nivel eletronico existe
em um ponto quantico esférico se o potencial de Confinamento, definido pela largura da

banda de condugdo, excede o valor :

D = aal 2.2)

" J@emTAE )

* . y r ~
onde m ¢ a massa efetiva do elétron e AE, € a separagdo entre as bandas. A fim de

exemplificar, se considerarmos uma separacao de bandas de ~0,3 eV, para uma estrutura de
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GaAs/Alp4 Gage As, o diametro do ponto quantico deve ser maior que 4,0 nm. Este ¢ o
menor tamanho limite para um ponto quantico. Para um dado raio r = Ry, o potencial

minimo V), necessario para confinar a particula no estado ligado, pode ser escrito como:

, 1

Vo min <N ——
’ " 8m R}

,min

(2.3)

Para o sistema InAs/AlGaAs a largura da banda de condugdo ¢ muito grande, enquanto a
massa efetiva dos elétrons é pequena, entio o produto AE m, é comparivel com o

tamanho critico que ¢ em torno de 3 nm a 5 nm, dependendo dos efeitos da ndo
parabolicidade na banda de condugao do InAs [1].
Existe também um limite para o tamanho maximo de um ponto quantico e, a condi¢ao que

limita a populacdo térmica para estes casos em 5% (= e>) [1] pode ser escrita como:

1
kTSg(EzPQ—EfQ) (2.4)

onde EIP ¢ e E; ¢ sdo as energias do primeiro ¢ segundo niveis dos pontos quanticos,
respectivamente. Esta condicao estabelece uma cota superior que limita os tamanhos dos
pontos quanticos a temperatura ambiente. No caso do GaAs/AlGaAs este tamanho ¢ de
~12nm e, ~20 nm para os pontos quanticos de InAs/AlGaAs. Este tamanho méximo ¢&,

naturalmente, uma fun¢do da temperatura a qual esta submetido o material.

2.6 . Auto-organizacio dos pontos quanticos

Como mencionamos anteriormente, a evolugdo de um crescimento inicialmente
bidimensional para uma frente de crescimento tridimensional (crescimento enrugado) ja
era um fenomeno bem conhecido antes de 1972. Em um artigo feito por Iwan N. Stranski e
V. L. Krastanow em 1937, foi proposta a possibilidade de formac¢ao de ilhas em um filme

hereroepitaxial. Atualmente usamos o termo SK (SK sdo iniciais dos nomes dos cientistas)
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em heteroepitaxia quando h4d formagdo de ilhas em um crescimento bidimensional,
incluindo o crescimento de ilhas relaxadas por deslocamentos em heteroepitaxia sob a
existéncia de tensoes.

A formacao de estruturas coerentes como um resultado do crescimento SK de estruturas
tensionadas ¢ um novo conceito, ¢ esta sendo sistematicamente explorada atualmente na
fabricacdo de pontos quanticos. Em 1985, Goldstein e colaboradores, observaram pela
primeira vez um padrdo regular de ilhas que se formam no crescimento de uma superrede
de InAs sobre GaAs. Como uma conseqiiéncia da formacao de ilhas coerentes de uma
epilayer tensionada, uma quantidade significativa de material (em torno de 50 %) ¢
relaxado. Numerosas observagdes neste sentido estimularam muitos pesquisadores no
mundo todo a trabalhar com o assunto. Importantes avangos foram reportados nos
periddicos cientificos, em particular podemos citar os trabalhos feitos por quatro
importantes grupos : Leonard et al. em 1993; Bimberg, em 1994; Madhukar et al. em 1994;
e Moison ef al, em 1994, que investigaram a estreita distribuicdo de tamanhos das ilhas de

InAs/GaAs.

2.7 Confinamento Quantico

Para o calculo dos estados eletronicos em pontos quanticos, varios modelos foram
usados com diferentes niveis de sofisticagao (como discutiremos no final deste trabalho).
Os mais simples sdo os do célculo da massa efetiva da particula em uma esfera para
barreiras infinitas (modelo refinado pelas barreiras), € o de diferentes massas efetivas (um
valor para o material externo e outro para material interno). Para a classe de pontos
quanticos esféricos, este tratamento foi bem reportado na literatura de maneira consistente.
No entanto, neste trabalho, embora descrevamos com detalhes alguns modelos tedricos para
o célculo dos niveis de energia em caixas quanticas, nao fugiremos ao objetivo e s vamos
apresentar resultados experimentais. Existem varios modelos e, vamos mencionar alguns.
Para pontos quanticos de diferentes formas (formas geométricas arbitrarias), o potencial
pode ndo ser “bem comportado” mas, normalmente a equacdo de Schrdédinger pode ser
resolvida numericamente nestes casos. Outro tratamento, que ¢ para pontos quanticos de

forma conica, onde se usa uma aproximacao denominada semi-analitica foi dada por
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Bastard e Marzin em 1994 [2]. Para pontos quanticos de forma esférica, uma teoria que
considera fung¢des envelope de multibandas foi apresentada por Sercel e Vahala em 1990.
Existem outras aproximacdes tedricas, como por exemplo a aproximagao tight-binding, que
¢ muito bem reportada por Lippens ¢ Lannoo (1990) e, o método do pseudo-potencial que
foi tratado por Wang e Zunger em 1994.

Diferentes geometrias de Confinamento foram descritas anteriormente, entretanto, como
mencionamos, justificaremos experimentalmente os nossos resultados. Neste momento
considerarei potenciais de Confinamento diferentes e discutirei os respectivos resultados.
Entretanto, na se¢do 2.10 e no final deste trabalho, voltaremos a discutir este caso particular
de Confinamento (em um cone), onde faremos uma discussdo, tomando como base os
resultados medidos experimentalmente por nés e os resultados tedricos e experimentais
reportados na literatura cientifica. Antes, vamos apresentar e discutir alguns detalhes
(particularmente, para o GaAs) da solu¢ao da equagdo de Schrodinger para o potencial

harmdnico e algumas outras geometrias de Confinamento.

2.8. Particula em um potencial Harmonico.

As solugdes para o oscilador harmonico d-dimensional, isto ¢, as auto-energias para

0 Hamiltoniano

H Zﬁ-i- Z:l ?ma)()ri 5 onded=1,2e3 (25)

sao dadas por:

E, = o Ma,, onden=0,12..... (2.6)

Os niveis de energia de um e dois estados de buracos em pontos quanticos de
GaAs/Aly;Ga,;As com Confinamento parabolico podem ser calculados usando como base a

teoria de massas efetivas em multi-bandas. Para potenciais de Confinamento
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suficientemente grandes, os sistemas de buracos simples e buracos duplos mudam para

sistemas primarios com caracteristicas de buracos leves e buracos pesados.

2.9. Particula em um potencial Esférico.

O problema de uma particula em um potencial finito quadrado e centrossimétrico
com diferentes massas m; no ponto € m, na barreira pode ser tratado da seguinte forma:

O Hamiltoniano e o potencial sao dados por :

Hy(r) = {V n

2m

v+ V(:)}l//(:) e, 2.7)

V(r)=-Vse r<Ry ou V(r)=0se r>0

A funcdo de onda pode ser separada em componentes radial e angular, ou seja,

w(r)=R, (r)Y, (0,4), onde Y, sdo as funcdes denominadas harménicos esféricos, para o

estado ligado, (n=1) o momento angular | € zero e a solucdo para a funcdo de onda (em r=0)

¢ dada por
sin( kr)
R(r) = — > para r< Ry (2.8)
kr
e’
sin(kR )
R(r) = ° exp[—k(r = R,)], parar >Ry, onde, (2.9)
kR,
2m (V, + E _
k2 o= 1(2 ) e,K‘2=2m2(2E), (2.10)
n n
- 1 [JR(r) | . , ,
Das condigdes de contorno, temos que ambos R(r) e (—) 5 sdo continuas através
m r

da interface em r=R,. Assim, obtemos a equac¢ao transcendente:
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m
_ 1
kR, CO'[(/CRO)—I——(1+KRO), 2.11)
m,
Através desta equagdo, a energia de uma simples particula no estado ligado em um ponto
quantico esférico pode ser determinada. Para um dado raio, o potencial necessita de um
certo valor Vy min para confinar préximo a um estado ligado e, esta condi¢do pode ser
escrita como:
T 2 n 2

min < * 5 2.12
0 8m "R/ 2.12)

para m; = mp = m*. Para um momento angular geral I, as fungdes de onda no ponto sio
dadas por funcdes de Bessel esféricas j; e, funcdes de Hankel h; na barreira. Thoai et al em
1990, apresentou uma equagdo transcendente para os niveis de energia dos primeiros

estados excitados:

k*R’
m(2+2KkR, + K’R})
m,(l1+kR,)

KR jcot( kR ) =1+

(2.13)

Para o caso de barreiras infinitas (Vy = <), as fungdes de onda anulam-se fora dos pontos

quanticos e sao expressas (normalizadas) por :

2 jl(knlr)
Rg jl+1 (kan+0) ’

R, (r)= (2.14)

onde ky € o enésimo zero da fungdo de Bessel j , isto ¢, k,o = nm, com dois digitos de

precisao para os niveis mais baixos estao determinados na tabela 1:
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K 1=0 1=1 1=2 L3 1=4 1=5
n=o 3.14 4.49 5.76 6.99 8.18 9.36
n=1 6.28 7.73 9.10 10.42

n=2 7% N [ [ —

Tabela 1: Niveis com energia mais baixa para um confinamento com geometria esférica.

Os (21=1) niveis de energia degenerados E,; sdo (V= oo, m=m;):

g - Mk,
" 2m R} (2.15)

Os estados, 1s, Ip e 1d, tem menor energia que os estados 2s. para um ponto
quantico cubico cujo comprimento da aresta mede a, e as barreiras de potencial sdo

infinitas. Os niveis de energia encontrados sao dados por :

) 2 2 2
o' ongtng+n;

Enxnynz 2 )
2m a,

com ny, ny, n, =1,2,. . .(2.16)

Para uma esfera, a separagao entre o estado ligado e o primeiro estado excitado ¢ :

E| - Eo=E,, (2.17)
Para um cubo e um oscilador harmdnico bidimensional, a energia ¢ exatamente E,. Para um
oscilador harmoénico tridimensional, esta quantidade ¢

E]-E(): %Eo (218)

A estrutura da banda de valéncia proxima ao ponto I' para pontos quanticos esféricos e
potenciais finitos de Confinamento, foi descrita por Xia em 1989 usando o Hamiltoniano de
Luttinger (Luttinger, 1956). Na aproximagdo esférica, feita por Baldereschi e Lipari em

1973, ¢ considerado a seguinte igualdade ¥, = y,, e o Hamiltoniano para a quantizagdo dos

buracos pode ser reduzido a forma:
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y u >
H =ﬁ{pﬁ —3(1?22)«1(2))}% (r,) 2.19)

Aqui m, denota a massa do elétron livre, [L = 27y1/72, Vi € Y> sdo os parametros de Luttinger

(2)
c, ph

2) & .
e J@ sdo os tensores esféricos de ordem 2 para o operador momento Py ¢ o
momento angular J = 3/2 [1]. Ja para o caso dos elétrons, o Hamiltoniano permanece na

forma da equagdo (2.8).

2.10. Particula em um potencial de forma conica.

Para as ilhas de InAs e Wetting Layer de InAs em substrato de GaAs, foi feita uma
aproximagao semi-analitica por Marzin ¢ Bastard em 1994 [2]. Foi identificada uma forma
piramidal para os pontos quanticos com facetas {104} (resultado derivado de estudos de
AFM, feitos por Moison et al em 1994) tendo aproximadamente angulo de 12° entre as
facetas. E considerado para esta geometria que os estados de tensdo das ilhas de InAs sdo
os mesmos ¢ de forma biaxial, como uma monocamada 2D. Para se calcular as energias
neste caso, usa-se a mesma massa efetiva do elétron m. = 0,067 (valor para o GaAs) para
um ponto quantico, um pog¢o quantico e para a barreira.

Para pequenos raios, os niveis convergem para a energia do estado ligado do pogo quantico
de InAs. Para grandes raios, os estados dos pontos quanticos praticamente ndo dependem
da espessura da Wetting Layer, porque os estados estdo confinados ¢ ndao ha overlap com a

camada 2D.

2.11. Particula em uma piramide.

Em 1995 Ruminov et al. identificou ilhas de InAs auto-organizadas crescidas por
MBE com facetas {101} e, angulo entre as facetas de 45°, em uma fina wetting layer. Uma
forma similar também foi encontrada por Oshinowo et al. em 1994, quando este cresceu
pontos quanticos por MOCVD. Uma solu¢ao numérica da equagdo de Schroedinger para a

massa efetiva nesta geometria piramidal foi tratada por Grundmann et al. em 1995. A
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equacdo foi discretizada em uma grade de células cubicas com cerca de 10° voxels (com

resolugdo lateral =5nm ) pela aplicagdo de uma discretizagdo simétrica de segunda ordem

ndo padronizada para (i)(L)(i) aplicando condigdes de contorno de Dirichlet e
ov )\ m* )\ dv

Neumann. O resultado é a matriz de autovalores que ¢ resolvida por uma interagdo

generalizada utilizando o algoritmo de Davidson (Murray ef al. 1992).

2.12. Particula em uma lente.

Os pontos quanticos reportados por Leonard ef al. em 1993, tinham forma de lente
e, foram descritos como parte de uma esfera de diametro da base D e uma relagdo
altura/diametro de 1:2. As dimensdes tipicas sdo D=20 nm ¢ altura h = 7 nm. A funcao de

onda do estado ligado nestas ilhas tem simetria cilindrica. Uma quantidade caracteristica

destas formas de ilhas ¢ a extensdo plana / = <r 2 - <r >2 > . Esta extensdo plana varia

essencialmente com o raio da lente, entdo o Confinamento na direcdo z ¢ muito mais forte
que no plano. Wojs e Kawrylak em 1996, propuseram que as auto-energias exatas para os
trés primeiros niveis eletrénicos dos pontos quanticos podem ser aproximadas pelos estados
de um potencial parabdlico na presenga de um campo magnético.

Para o caso da nossa amostra, como podemos verificar no capitulo 4 através das
imagens de AFM, a gometria dos pontos quénticos ¢ cOnica (sem levar em conta a
convolu¢do dos atomos da superficie da amostra com o ponta do microscépio de forga

atomica).
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3- Crescimento da amostra BH 9830

3.1. Heteroepitaxia de materiais com parametros de rede descasados.

Se um cristal € crescido sobre outro e ambos t€ém uma diferenca significativa entre os
seus parametros de rede, havera uma tensdo na rede em torno da interface entre eles. Esta
diferenga de parametros de rede resultard em uma for¢a que provocard o crescimento
pseudomorfico e, o cristal que cresce tentard imitar o parametro de rede daquele que serve
como substrato. A existéncia ou ndo desta tensdo ¢ determinante no processo de crescimento
de estruturas heteroepitaxiais. Tensdes demasiadas acabam por criar defeitos no cristal a ser
crescido, como falhas no empilhamento ou deslocagdes. Assim, ¢ essencial sabermos o quanto
de tensao ¢ gerada durante o crescimento de um determinado tipo de cristal sobre outro para
prevermos que tipo de crescimnto se seguira.

A Termodinamica pode nos auxiliar a entender em quais situagcdes ocorrem os diferentes
modos de crescimento conforme ilistrado na figura. 3.1.

Sendo o a energia livre da superficie de depdsito, G a energia livre da superficie do

substrato e ©; a energia livre da interface , podemos ter :

Of < 05 + G (3.1)
neste caso, o crescimento ¢ camada por camada, ou Frank van de Merwe (FVM) a tensdo
acumulada na primeira camada acima da interface do material depositado “molha”
completamente o substrato. Caso a tensdo na rede seja significativa, temos um processo de
crescimento bidimensional até uma espessura critica, além da qual, o material depositado
passa a crescer em aglomerados ou ilhas, para que o excesso de tensao acumulada na camada
pseudomorfica seja relaxada. Este modo de crescimento ¢ denominado Stranski-Krastanow
(SK). Se a tensdo for alta o suficiente, o processo de aglomeracdo do material comeca antes
do término da primeira camada, e o material cresce em ilhas. Neste caso,

Os <Or1G; ( 32

e o modo de crescimento ¢ chamado de Volmer-Weber (VW). Entretanto, ¢ possivel
modificar estes modos de crescimento epitaxial através da adicdo de substancias

denominadas surfactantes.
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Frank-van der Merwe Stranskii-Krastanow Volmer-Weber
a) b) ¢)

Figura 3.1 : Diferentes Modos de Crescimento .

3.2. Crescimento da amostra BH 9830 pela técnica MBE.

Epitaxia por Feixe Molecular ¢ uma técnica versatil para crescer finas camadas
semicondutoras. A palavra epitaxia, ¢ origindria do grego e significa “crescer sobre”
(Substrato + material a ser crescido = Epitaxia). O crescimento de cristais semicondutores por
Molecular Beam Epitaxy (MBE), iniciado na década de 70, representou uma mudanga
consideravel no que diz respeito a tecnologia de construgdo de dispositivos opto-eletronicos,
bem como para os aspectos fundamentais em pesquisa de fisica do estado solido,
particularmente, proporcionou avangos consideraveis na area de fisica de superficies.
Fenomenos quénticos passaram a ser observados e controlados corriqueiramente em diversos
laboratdérios do mundo todo. A epitaxia com materiais diferentes deu inicio ao que nos
chamamos de Band Gap Engineering, especialidade imprescindivel no desenho e arquitetura
dos dispositivos opto-eletronicos. Entre as diversas razdes que fundamentam o sucesso da
técnica de MBE, podemos destacar : o uso da técnica de ultra alto vacuo (~10"° Torr), sob o
qual o crescimento ¢ processado; a facilidade de se crescer materiais 1II-V, devido a grande
abrangéncia dos principais parametros de crescimento, o controle da temperatura do substrato
e dos fluxos Pas, PGa, Pal, P (pressdao de Arsenio, Galio, Aluminio e indio respectivamente)
e, fundamentalmente o uso de uma poderosa técnica de analise de superficies in-situ, que € a
Difrag¢ao Por Reflexdo de Elétrons de Alta Energia (RHEED).

A temperatura sob a qual os as estruturas do grupo III-V sdo produzidas por MBE
deve ser tal que, a evapracao de In ndo seja muito grande e, que a mobilidade do In na
superficie seja maxima, garantindo as condi¢cdes de equilibrio do sistema. De uma maneira

geral, como descreve Gonzalez [2], ndo ¢ facil manter a calibra¢do da leitura de temperatura
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de um crescimento para o outro. O que se faz entdo ¢ o uso das transicdes de fase entre
reconstrucdes da superficie em determinadas temperaturas.

O esquema de funcionamento de um MBE ¢ mostrado na figura 3.2

Substrato
Canhao de elétrons

.............%

Feixe eletronico

Tela fluorescente

Padrao de difragdo
Feixes

moleculares

Células de efusao

Obturadores
Fig. 3.2-Esquema de funcionamento de um sistema de MBE.

No MBE convencional, o material (Ga, As, In, etc) é colocado em forma sé6lida nas
células de efusdo e ¢ aquecido até uma temperatura conveniente. Um pequeno fluxo de
atomos e/ou moléculas sai pela abertura das células de efusdo, configurando um feixe atomico
ou molecular que ao entrar em contato com o substrato é adsorvido fisica ou quimicamente. E
importante destacar que o fluxo de cada elemento ¢ controlado pela temperatura das células
de efusdo. As células de efusdo contam com obturadores que permitem interromper os feixes.
Alternando diferentes conjuntos de feixes € possivel crescer as camadas do material desejado.
Por exemplo, para crescer GaAs mantém-se abertos os obturadores das células de efusdo do
Ga e As, para crescer InAs fecha-se a célula de Ga e abre-se a célula de In, ja no caso do
crescimento de InGaAs sdo abertas simultaneamente as cé¢lulas de In, Ga, e As. A espessura
da camada a ser crescida ¢ controlada pelo tempo que as células ficam abertas, em fun¢ao da
taxa de crescimento do material em especial. J& a estequiometria da camada a ser crescida (no
caso de ligas ternarias ou quaternarias) ¢ controlada pela relacdo entre as taxas de crescimento
dos materiais que compdem a liga. Para realizar um determinado crescimento ¢ essencial
realizar uma calibracdo das taxas de crescimento dos materiais que serdao usados. Essa

calibragdo se realiza com a ajuda do sistema de RHEED, que ¢ composto por um canhdo de
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elétrons, e eles incidem sob um angulo rasante na superficie do substrato, e este feixe ¢
refletido em direcdo a uma tela fluorescente sobre a qual ¢ projetado o padrao de difracao dos
elétrons refletidos. O RHEED ¢ altamente sensivel a estrutura cristalina da superficie da
amostra, ¢ a rugosidade desta superficie. Esta tltima propriedade do RHEED ¢ usada para
calibrar as taxas de crescimento, ja que a intensidade dos maximos de difracdo projetados na
tela fluorescente variam com a rugosidade da frente de crescimento, sendo maxima para
superficies atomicamente planas e minima para superficies muito rugosas. Desta forma,
quando temos uma superficie atomicamente plana, a intensidade dos maximos de difragdo ¢
maxima. Ao continuar o processo de deposi¢do, a intensidade dos méaximos vai caindo até
alcancar um valor minimo, quando depositamos uma quantidade de material equivalente a
meia camada monoatdmica (rugosidade méxima). A partir desse momento, a intensidade
aumenta até chegar a um valor maximo quando completamos a deposi¢do de uma camada
monoatdmica. Contando o numero de oscilagdes da intensidade dos méximos de difragdo num
intervalo conhecido de tempo podemos saber com grande precisdo a taxa de crescimento de
determinado material. E importante destacar que a taxa de crescimento depende dos valores
dos fluxos dos feixes moleculares que chegam ao substrato, da razao entre esses fluxos, e da
temperatura do substrato. Cada condicdo de crescimento requer um taxa de calibragdo
adequada. Outro aspecto importante, ¢ que a precisdo da taxa de crescimento ¢ altamente
dependente da qualidade do sistema de aquisi¢do do padrao de difragdo. Este aspecto ¢
particularmente importante quando se trabalha com camadas extremamente finas (de poucas

ML) como ¢ o nosso caso. Herman e Sitter [1] tratam o crescimento por MBE de maneira

detalhada.

3.3. Caracteristicas da amostra BH 9830

A amostra utilizada como objeto de investigagdo neste trabalho foi crescida num
sistema Riber 2300 (figura 3.3) com 6 células de efusdo: Al, Ga, In, As, Si, e C
(Aluminio,Galio,Indio, Arsénio, Silicio e Carbono respectivamente). O sistema possui trés
camaras: entry-exit (E-E) para entrada e saida de substratos, Buffer para recozimento a 400°C
e movimentacao de substratos, € a cdmara de crescimento propriamente dita.

O wafer utilizados no crescimento sdo Epi-ready, ou seja, nao hé necessidade de nenhuma
preparagdo quimica, e ¢ colados com In em bloco de Mo (Molyblock) [2].
Conforme Gonzalez descreve [2], para o crescimento da amostra foi feito um recozimento a

400°C durante pelo menos 4 horas na camara buffer. Posteriormente o Moly foi transladado
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Fig. 3.3- Sistema Riber de MBE utilizado no crescimento das amostras. A cimara E-E, B

camara buffer, e C camara de crescimento.

para a camara de crescimento. A seguir, para a desor¢ao do 6xido, o substrato foi recozido até
620 °C a uma taxa de 10 °C/min, sob um fluxo de ~10 > Torr de As,4. Deu-se entdo inicio ao
crescimento propriamente dito com a deposi¢cdo de 0,255 um de GaAs a uma taxa de
crescimento de aproximadamente 1ML/s, também sob um fluxo de 10° Torr de Asa,
garantindo condicdes de estabilizacdo na superficie de As. A temperatura foi mantida em
620°C, e apos o crescimento de uma superrede de 40 periodos de 10x10 ML, foi crescida uma
camada de AlAs/GaAs, com objetivo de suavizar a superficie e impedir a propagacao de

defeitos com a frente de crescimento.

Em geral, a temperatura do substrato ¢ a varidvel mais dificil de ser controlada no
crescimento por MBE. Foi usado como procedimento padrao, calibrar cada molibloco usando
o ponto de fusdo do InSb (525 °C). A temperatura de crescimento nominal foi de 510 °C. O
crescimento foi monitorado de maneira tradicional com RHEED a fim de que se soubesse
com precisdo o momento exato da reconstrugdo da superficie plana, para que se desse inicio
ao crescimento das camadas de interesse. O crescimento das amostras seguiu o procedimento
padrdo descrito anteriormente. Foram crescidas duas séries de amostras de multicamadas de
InAs/GaAs, uma série de seis amostras (BH9821-25 ¢ BH9908) onde se variou o nimero de

periodos da multicamada e se manteve fixa a quantidade de InAs em cada camada, na
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segunda série de nove amostras (BH9827-33 e BH9901-03) foram crescidos 50 periodos da
multicamada e se variou a quantidade de InAs para cada amostra e, a amostra que foi objeto
de nossas investigagdes neste trabalho, foi a amostra do segundo grupo denominada BH9830,
cujos detalhes de crescimento estdo em [2]. O crescimento de todas as amostras sempre
termina numa camada de InAs, com o objetivo de poder realizar medidas ex-situ de AFM. As
camadas epitaxiais de InAs foram crescidas a uma velocidade de 0.16 ML/s, sob uma pressao
de 5x10° Torr de As,4. Para o crescimento da camada de GaAs a velocidade do crescimento
foi aumentada para 1.0 ML/s sob uma pressdo de 3.6x10” Torr de Ass. Foi utilizada uma
célula cracker para o As, que permitiu que ndo existisse praticamente gradiente de fluxo ao
passar da pressdo usada nas camadas de InAs para a usada nas camadas de GaAs. Na figura

3.4 ¢ apresentado um diagrama estrutural das amostras.

Ilha de InAs
i, o N N ‘A/

S v Wetting Layer
#

—— GaAs

[

A

el el e e }
5 Substrato + camada buffer =

/s

opoLg

Figura 3.4 : Diagrama estrutural da amostra BH9830

3.4. Formacio e transicao de forma das Ilhas: Estudo do padrao RHEED

A técnica RHEED, ¢ uma potente ferramenta para fazer o controle “in situ” quando se
deseja realizar o crescimento por MBE. A observacdo do padrio RHEED, durante o
crescimento de InAs, possibilita determinar o momento da transicdo 2D-3D. Esta transi¢ao
(2D-3D), para amostras InAs/GaAs, ocorre para uma cobertura de 1,6 ML, valor préoximo do
0.=1,57 ML reportado na literatura a partir de medidas de STM in situ [2]. Em epitaxia por
Feixe Molecular, padrao RHEED para uma superficie plana ¢ composto de tracos, ou pontos
alongados, que evidenciam a reconstrucdo e assimetria da superficie [1]. A difragdo de
elétrons rasantes numa superficie plana acontece nas ultimas camadas atomicas da superficie,
pelo que so se satisfazem duas das trés condicoes de difracao de Laue. Este efeito leva ao

aparecimento de linhas (reciprocal lattice rods), no lugar de pontos para a difracdo 3D, no



espago reciproco. A intersecao destas linhas com a esfera de Ewald dé a geometria do padrao
de difracdo [2]. No caso do RHEED o comprimento de onda do feixe de elétrons ¢ de
aproximadamente 0.01 nm. Ao aumentar o enrugamento da superficie aparecem estruturas
3D, e o padraio RHEED muda para um conjunto de pontos. Este novo fenomeno se deve ao
fato dos elétrons atravessarem as estruturas 3D, e serem difratados pela estrutura cristalina
que tem uma rede reciproca formada por pontos (cumprem-se assim as trés condi¢cdes de
difragdo de Laue). Desta forma aparecem, no padrao de difracao, os maximos correspondentes
aos pontos da rede reciproca interceptados pela esfera de Ewald [1,4]. O aparecimento de
facetas nas ilhas 3D, leva a um aparecimento de rugosidades acentuadas no padrdo RHEED,
provavelmente associado a reciprocal lattice rods perpendiculares as faces das ilhas (situagdo
analoga a superficie plana) [5]. A mudanca na forma do padrao RHEED ¢ acompanhada por
mudangas na intensidade dos méaximos de difragdo de Bragg. No crescimento das amostras,
utilizou-se estas duas carateristicas do padrao RHEED para determinar a cobertura critica, e a
cobertura a partir da qual as ilhas ficam facetadas (transicdo de forma das ilhas). Gonzélez [2],
trata com riqueza de detalhes todos os aspectos de crescimento destas amostras e
caracterizagdo in-situ por RHEED, e nos nao os discutiremos aqui, ja que nao sdao objetivo

precipuo deste trabalho.
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Condices de crescimento:

Célula PF - T (C) PBGtorr) Molyblock
Substrato - 620 (614 real) - 25x 10 RAMA
500 (510 real) Tdesox= 606 °C (600
real)
As 4,1x10% torr/ | 380 /600 - 220mil com rotagio - 09RPM
5,8x10° torr /300 mil
Ga 970 1(GaAs)= LOMLSs -
Al 1060 R(AlAs)= 0,34ML/s
T
Be —_—
In 730 r(InAs)= 0,158 ML/s
ESTRUTURA DA AMOSTRA
1335 nd TnAs=2,1 ML Tsubs 500°C
300 mil
i
40s nd GaAs=40ML Tsubs 500°C
0%, 220 mil
133s nd InAs= 2,1 ML Tsubs 500°C
\ 300 mil
16,7 min nd GaAs=0,283 um (1000 ML) Tsubs 620°C >500°C
[ .
105 nd GaAs=10 ML Tsubs 620°C
40x :
\
295 nd AlAs=10 ML Tsubs 620°C
\
15 min nd GaAs = 0,255 pum (900 ML) Teubs 620°C
, 220 mil

Substrato GaAs(100)

Figura 3.4 : Historico da amostra BH 9830

Acima (Figura 3.4) apresentamos um breve historico com a caracteristica da amostra.
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Capitulo 4: Fotoluminescéncia

Neste capitulo, pretendemos fazer uma discussao de alguns aspectos da

fotoluminescéncia.

4.1 A Fisica da Fotoluminescéncia

Luminescéncia (excetuando-se o espalhamento de luz) ¢ qualquer fendmeno de
emissdo de luz por um material que nao seja tipicamente através da radiagdo de corpo
negro. Para isso, o material ganha energia pela absor¢ao de luz de um certo comprimento
de onda e, um elétron ¢ promovido de um nivel mais baixo para um nivel mais alto e,
apos o relaxamento energético, emite luminescéncia com comprimento de onda
caracteristico a separagao entre os niveis envolvidos na transigao.

O termo fotoluminescéncia refere-se a qualquer emissdo de luz que tem como
causa a excitacdo Optica. O fendmeno de fotoluminescéncia € corriqueiro em nosso
cotidiano, como por exemplo a luz emitida por uma lampada fluorescente.

A fotoluminescéncia como uma técnica de caracterizagdo Optica se mostra
bastante util na analise das propriedades intrinsecas e extrinsecas dos materiais
semicondutores, pois tem como principais vantagens, o fato de ndo ser destrutiva e
simples de ser realizada e interpretada qualitativamente, como discutiremos a seguir. Esta
técnica, cuida de observar os caminhos das recombinagdes radiativas dos pares elétron-
buraco excitados e, as caracteristicas Opticas do material podem ser obtidas através da
analise do espectro de luminescéncia em funcdo dos diferentes parametros, como
temperatura, energia de excitagdo, intensidade de excitagcdo, campos externos € outros.
Fotoluminescéncia ¢ muitas vezes denominada Espectrometria ou Fluorometria, quando ¢
utilizada para estudar sistemas moleculares e, também, pode ser usada na investigacao em
muitos campos, incluindo pesquisa ambiental, formicidas, pesquisa formacéutica, analise
de alimentos, estudos de pesticidas em geral, bioquimica, medicina e outros. Sabe-se
também que, a fotoluminescéncia ¢ usada como uma ferramenta de quantificacao,
particularmente, em materiais organicos. Quantitativamente, podemos monitorar através
da técnica, o progresso de uma reagdo quimica pelo estudo do espectro de emissdao dos

reagentes e produtos envolvidos no processo. Muitos solidos inorganicos tém sido
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estudados por fotoluminescéncia com o intuito de se obter informagdes sobre as suas
propriedades, suas impurezas e seus defeitos, também os metais alcalinos, ceramicas
cristalinas e vidros, sdo investigados por esta técnica.

Em materiais semicondutores, quando se incide luz de comprimento de onda
menor que aqueles definidos pelo gap do material, elétrons da banda de valéncia sdao
excitados para a banda de condugao, este processo de excitacdo da origem a um buraco e,
uma vez que ambas as particulas estdo carregadas, elas se atraem por forgas
coulombianas e, assim surge o par elétron-buraco ou exciton livre (quando este sistema se
encontra ligado a alguma impureza, passa a ser denominado complexo excitonico, € o seu
tempo de vida é curto ~10” s). A taxa de recombinacio depende diretamente da
densidade dos portadores no estado excitado, da densidade de estados vazios na banda de
valéncia e, da probabilidade de recombinagdo radiativa. Os parametros mais importantes
no espectro de emissdo por fotoluminescéncia sao a intensidade (Ip;), a energia (Ep) € a
largura de linha a meia altura (Full Width at Half Maximum - FWHM).

Para a maioria dos materiais semicondutores de gap direto temos as seguintes
situagoes [1] :

Para energias proximas ao “band gap” de emissdo Eg-15SmeV<hv<E +2kT, temos
nesta regido as transi¢des interbandas e recombinagdes de exciton livres, éxciton ligados
e elétrons livres. A temperatura ambiente, transi¢cdes banda a banda dominam o espectro
de fotoluminescéncia que, pode ser usado para determinar a composi¢ao da cobertura,
teremos as transi¢des inter-bandas, que na temperatura ambiente, poderdo ser usadas para
determinar a eficiéncia quantica das amostras. No espectro de emissdo de impurezas que
ndo estdo muito profundas, Eg-100meV<hv<E,-15meV, os aceitadores estardo presentes
e a informagdo que se pode obter da luminescéncia desta regido estd relacionada com as
espécies quimicas das impurezas envolvidas na transi¢do, bem como suas densidades
relativas. A luminescéncia de niveis profundos onde, hv<Eg-100meV, revela que a
recombinacao de impurezas profundas e defeitos podem ser observadas. E, o estudo da
luminescéncia nestas faixas de energia, fornece importantes informacgdes sobre as
propriedades do cristal, bem como a composi¢cdo estequiométrica, canais de

recombinacao nao radiativa e densidade de defeitos.
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Na fotoluminescéncia, as energias relevantes sdo as energias das transigoes
radiativas, onde o elétron recombina com o buraco. De acordo com o esquema montado

na figura 4.1, mostramos as possiveis hiporeses de transi¢oes:

[A] [BI [C] (D] BC

Separa-
¢ao
entre
as

— Bandas

BV

Figura 4.1: Transigdes possiveis na relaxacdo

(A) Transigao da banda de valéncia para a banda de conducgao.
(B) De doadores para a banda de valéncia
(C) Da banda de condugdo para aceitadores
(D) De doadores para aceitadores
Naturalmente, os processos inversos também sao possiveis.
O espectro de fotoluminescéncia de um semicondutor depende fortemente das
diferentes transi¢des envolvidas no processo de relaxacdo e, a dependéncia do espectro

com a intensidade ¢ descrita pela lei de poténcia [1].
IalJ, (4.1)

onde I ¢ a intensidade da linha de emissdo e, J ¢ a intensidade de excita¢do. Os valores

experimentais de £ normalmente variam de alguns décimos até dois.
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Podemos citar algumas vantagens da utilizacdo da fotoluminecéncia para
investigacao das propriedades Opticas de materiais semicondutores :

1- E uma técnica espectroscopica nio destrutiva, onde uma quantidade bem
pequena do material a ser estudado € necessaria.

2 - Oferece inuimeras informagdes sobre as propriedades dos portadores
minoritarios e, informagdes sobre tempo de vida, comprimento de difusao e a eficiéncia
quantica sdo extraidas através do estudo dos caminhos de recombinagdo. Se a densidade
do par elétron buraco ¢ mais alta que a dos portadores livres (altas condi¢des de
excitacdo), os portadores majoritarios também se tornam acessiveis.

3- Exige uma instrumentacdo relativamente simples, ¢ ¢ muito facil de ser
realizada, principalmente porque ndo exige uma prepara¢cdo muito complexa da amostra.
A complexidade do aparato experimental sempre ¢ proporcional a intensidade das
informagdes que se deseja obter. E uma técnica de espectroscopia optica precisa, isto ¢ ,
fornece informagdes com resolugdo energética

4 - Em heteroestruturas semicondutoras, a técnica fornece informacdes
importantes sobre efeitos de interface, efeitos quanticos (2D, 1D e 0D).

5- E uma técnica sensivel as espécies quimicas das impurezas presentes, cuja
deteccao ¢ possivel mesmo em muito baixas densidades.

Entretanto, ndo podemos deixar de levar em conta as desvantagens da utilizagao
da técnica de Fotoluminescéncia :

1- E muito dificil obter informagdes quantitativas utilizando a
técnica.

2- A técnica s6 fornece informacdes das transicdes radiativas. Somente
através de métodos indiretos ¢ que se pode estudar os processos que envolvem
recombinacdes nao radiativas. Isto ¢ feito observando essencialmente a eficiéncia
quantica.

3- A Fotoluminescéncia ndo ¢ uma técnica de caracterizagao de “bulk”,
somente uma fina regido perto da superficie pode ser investigada com precisao.

O Estudo da energia dos fotons emitidos através das transi¢cdes radiativas € o
coragdo da fotoluminescéncia. Quatro diferentes e importates processos podem ser

distinguidos neste fendmeno :
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- Criagao do par elétron-buraco (e-4 pair)
- Termalizagao do par e-4 p e difusao
- Difusdo do par e-h

- Recombinagdo do e-% pair

v’ Criacio do par elétron —buraco:

A absor¢cdo do foton ¢ devido a excitagdo dos elétrons da banda de
valéncia para banda de condugdo e, esta excitacdo pode ocorrer através das transi¢des
diretas (o elétron ndo muda o vetor de onda) ou através de transi¢des indiretas (ocorre
mudanca no vetor de onda do elétron)[2] estados iniciais e finais dependem da energia de

excitagdo mw, . Diferentes bandas de valéncia e condugdo podem estar envolvidas,

buracos leves, buracos pesados e buracos separados (Light Hole, Heavy Hole e Split Off)
Muitas das transi¢des ocorrerdo da banda heavy hole devido a alta densidade de estados.
Considerando uma unidade interna de eficiéncia quantica na geracio (um féton absorvido
gera um par elétron-buraco), a dependéncia espacial de portadores gerados ¢ dada pela lei

de Beer [1] :

G(2,h00exc)=[ 1-F (hexe) |0 hex o) F(0)XEXp[-0U(hDeyc)2] (4.2)

Onde, z é a coordenada normal a superficie da amostra, R(hwey) € a reflectividade, F(0)
¢ o fluxo de fotons incidentes e ouhme) € 0 coeficiente de abosorcdo na energia de
excitacao.
v Termalizacdo do par e-h p e difusio

Normalmente hoe. € maior que E, e, o par e-h fotoexcitados tem em média
energia superior a energia térmica média da rede, boa parte desta energia ¢ transferida
para os elétrons pelo fato da densidade de estados na banda de conducgdo ndo ser muito
grande. Assim, os portadores tendem a entrar em equilibrio térmico com a rede ( processo
de termalizagdo) e consequentemente eles relaxam (isto €, perdem o excesso de energia)
para bandas profundas. Na figura.4.1, apresentamos uma ilustragdo esquematica da

termalizacdo de elétrons e recombinagdo de buracos e, também para impurezas
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aceitadoras, a luz incidente de energia hVex( excitado para elétron-buraco e a enegia ¢

emitida com valor AV, Alguns processos sao mostrados, incluindo a emissao de fonons
longitudinais oOpticos (N®,, ), emissdo de plasmons (nw,) e, espalhamento elétron-

elétron. A linha (A) mais larga representa o nivel dos aceitadores.

qj 1) . .
ﬁwm[ e § hiear,
3 7 o
‘\4../-
h:arFL
hagy NN hray
AV A Ve A
—b—
A Tk
e B

Figura 4.2: Ilustragdo esquematica dos processos de termalizagdo e

recombinacao.

V' Difusdo do par e-h

Durante o processo de termalizacao, os portadores movem-se dentro da amostra e,
¢ possivel dar uma descricao deste processo usando a equacao unidimensional para a
difusdo se desprezarmos a dependéncia energética de alguns parametros como tempo
de vida e algumas constantes de difusdo. Assim poder-se-4 tratar os processos de
difusdo e termalizagdo separadamente. Teorias mais complexas que tratam os

processos de difusdo podem ser encontradas em [3]. Para semicondutores intinsecos,
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¢ necessario resolver as equagdes do movimento acoplado para elétrons e buracos ou
considerar um movimento bipolar dos pares e-h. Nesta aproximagdo, as
recombinagdes dindmicas sdo amplamente dominadas pelos portadores minoritérios.
Para o caso mais simples onde podemos considerar uma amostra dopada com
impurezas positivas (dopagem tipo p), onde os elétrons sdo portadores minoritarios,
(considerando um material homogéneo). Na auséncia de um campo elétrico externo e,

para baixas razdes de geracdo de portadores G(zw ), a densidade de fotoelétrons 77

excitados ¢ maior que a densidade de portadores majoritarios, entdo a razao de

variacao de 17 ¢ dada pela equacao da continuidade:

an d* n
—=D -—+G
ot ‘dz’ 1 ’ *3)

tot

onde D, ¢ o coeficiente de difusdo, T, € 0 tempo de vida total de relaxamento dos

portadores (incluindo os processos de recombinagdo radiativa e ndo radiativa) e, G ¢ a
razao de geragao (Eq. 4.2).

Para resolver a equagdo acima no regime estacionario, devemos considerar duas
condi¢des de contorno. Em semicondutores, a superficie ou cada regido de interface
entre diferentes materiais ¢ uma regido de recombinagdes ndo radiativas devido a
presenca de defeitos que causam estados no band gap, assim a superficie se comporta
como uma regido de portadores profundos e, a corrente de difusdo que avanga a
superficie ¢ modelada através da introducdo da velocidade S em condigdes
estacindrias esta corrente de difusdo ¢ igual a corrente de recombinag@o na superficie,

J, =enS . Esta consideracdo d4 a primeira condi¢do de contorno :

dn
z:OZDe_

-S
1 dz

2=0 (4.4)

Assumindo como segunda condi¢do de contorno a densidade de elétrons nula no

infinito, teremos para um comprimento de difusdo L, a seguinte solugdo para a

equagdo 4.3 :
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1 SL

G(O)L, - aL,+ |
— e -z e L, 45
M= | s [ (43)
e +
D

Normalmente, D, depende de L, da seguinte forma :

L,=+D. (4.6)

e, medimos experimentalmene um par de pardmetros. Um tratamento mais

quantitativo deste assunto ¢ dado em [4].
V' Recombinacdo do par e-h

Um parametro critico para ser determinado em fotoluminescéncia com bastante
eficiéncia ¢ o comprimento de difusdo (que foi discutido no item anterior) e, a

propriedade fisica dificil de medir € o tempo total de vida 7,, que é dado por :

tot

1 1

— =+ 4.7
T T T 7

tot nr r
Onde, 7, ¢ o tempo de vida relacionado a recombinag¢do ndo radiativa e, 7, € o

tempo de vida relacionado a recombinacdo radiativa. Em nosso trabalho s6 discutimos as

transi¢des radiativas, sendo assim ndo discutiremos a grandeza fisica 7,,

entretanto, um
tratamento bem detalhado sobre o assunto pode ser encontrado em L. Pavesi et al. [1]
A relaxacdo dos portadores excitados ocorre através de trés diferentes processos.
O primeiro estadgio ¢ proceso denominado relaxagdo muito rapida, onde os portadores
perdem parcialmente o seu excesso de energia e termalizam-se. Esta distribuicao térmica,
¢ caracterizada por uma temperatura diferente da rede e, por esta razdo, eles sdo
chamados portadores quentes.
No segundo estagio a distribuicdo de portadores quentes esfria até a

temperatura da rede gerando fonons dpticos que, agem como eficientes removedores do

excesso de energia.
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O estagio final esta relacionado com a distribui¢do de temperatura na rede através
da emissao de fonons acusticos e, ocorre em escala de nanosegundos. Este Gltimo estagio

compete com a deflexdo dos pares elétron-buraco.

4.2 Dispersao da energia por fonons

Algumas vezes os fonons participam do processo de recombinagdo e, nestes casos
“assinaturas” destes sdo encontrados no espectro de fotoluminescéncia. Os fonons sao
particularmente importantes nos materiais de gap direto, onde eles conservam os seus
momentos durante o processo de recombinacdo, nas ligas de gap indireto, o processo

torna-se mesclado, devido ao espalhamento multiplo que ocorre nas ligas.
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Capitulo 5 : Medidas de Fotoluminescéncia (PL) e Fotoluminescéncia de Excitacdo
(PLE)

Neste capitulo apresentamos algumas propriedades Opticas de multicamadas de
pontos quanticos auto-organizados da amostra BH9830.

Nos realizamos as medidas de PL com um criostato de dedo frio, que possibilitou
que a amostra fosse resfriada até 9,7 K. A excitacao foi feita utilizando o laser de Titanio-
Safira sitonizado inicialmente em A = 750 nm para as medidas de PL e, depois variado
nas medidas de PLE. Nos dois casos a poténcia foi de 10 u# W. O espectro de emissdo da
amostra foi dispersado por uma grade de dispersdo com 300 linhas/mm em um
espectrometro Jobin Yvon T64000. A espectroscopia de fotoluminescéncia requer uma
montagem experimental relativamente simples. Um esquema da montagem experimental

utilizada para realizar as medidas ¢ mostrada na figura 5.1:

Sistema Experimental

Espelho
Laser de Ar™ P
L -
ﬂ Filtro
Espectrometro U I o NVISM de Feixe
Cy s

Amostra | —

Criostato

Computador

Fig.5.1: Montagem experimental usada nas medidas de PL.

O processo de relaxagdo a ser analisado ocorre depois da fotoexcitacdo de um par
elétron-buraco, com luz de comprimento de onda inferior ao do gap de energia do
material. O processo de relaxacdo de portadores no volume (3D) envolve fonons e ocorre

em cascata. Eles vao perdendo energia até chegar ao fundo da banda de condug¢ao, onde o
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processo de recombinagdo ocorre conforme esquema da figura 4.2. Em sistemas 2D, a
situacdo ¢ semelhante. Entretanto, para sistemas 0D, a situagdo ¢ diferente. Estando os
portadores livres com parametros quantizados nas trés dimensdes, ndo ha como ocorrer a

relaxacdo dos portadores em estados excitados para estados mais fundamentais em

processo cascata. Ou seja, para objetos 0D ndo ha dispersdo com o momento I_(> (portanto
a energia cinética ¢ zero). Nesse caso, os portadores somente conseguem relaxar quando
em presenga de fonons de energia equivalente ao espacamento energético das sub-bandas.
Dé-se o nome de phonon bottleneck [1] a este efeito e, em principio ele limita fortemente
a relaxa¢do dos portadores. A figura 5.2 mostra um esquema das regides de relaxacdo
para os trés tipos de estruturas, 0D, 2D e 3D [1].

A técnica de PL ¢ sensivel a forma, volume e distribuicdo das ilhas. Talvez o
unico inconveniente seja o fato de ser uma técnica de dificil interpretacdo quantitativa,
devido a mistura tanto de mecanismos de recombinagdo como de relaxagdo. Entretanto ¢
possivel fazer sua interpretacdo qualitativa.

O processo de fotoluminescéncia, como mencionamos no capitulo 4,
envolve basicamente trés processos no interior da amostra. Primeiro, os fétons altamente
energéticos (Eexc > E,) incidem sobre a amostra excitando fotoelétrons da banda de
valéncia para a banda de condugdo. Ao serem excitados, os fotoelétrons deixam buracos
na banda de valéncia. O segundo processo ¢ a relaxacao dos pares de elétrons e buracos
fotoexcitados para o fundo e topo das bandas de conducao e valéncia respectivamete. O
terceiro processo ¢ a recombinacdo dos pares de elétrons e buracos ja relaxados. Esta
recombina¢do tem uma componente radiativa e outra ndo radiativa. Nas medidas de
fotoluminescéncia, nés nos proocupamos em observar as recombinagdes radiativas, e
analisamos o seu espectro energético. Como mencionado, hd uma grande complexidade
envolvendo os processos de relaxacdo e recombinagdo para uma abordagem quantitativa.
Nao ¢ o nosso objetivo discutir tais aspectos neste trabalho. Um tratamento rigoroso deste
assunto (utilizando o material AlGaAs como amostra) pode ser encontrado no trabalho

feito por L. Pavesi e M. Guzzi [2].
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Fig. 5.2 : Diagramas de energia para um sistema contendo objetos de 0D, 2D e

3D.

Antes de apresentar os nossos resultados experimentais, discutiremos rapidamente
alguns aspectos importantes da transi¢do coeréncia-incoeréncia que, considero
imprescidiveis para a interpretacdo e compreensdo dos nossos resultados experimentais.

Se imaginarmos a evolucdo de um crescimento tipo S-K, numa velocidade
suficientemente baixa para que o sistema esteja praticamente em equilibrio, a cada
instante de tempo, podemos nos deparar com o seguinte processo: Inicialmente temos
uma camada buffer muito grossa de material 4 e, comecamos a deposi¢cdo de material B.
Os atomos do material B ficam presos ao material 4 nas posi¢gdes atdmicas do material 4
até completar a primeira camada monoatomica. As proximas camadas de B tentardo levar
os atomos de B para as sua posi¢des de equilibrio procurando recuperar o seu pardmetro
de rede natural. Com isso, a energia elastica ird aumentar proporcionalmente ao niimero
de camadas do material B depositado. Ao chegar a uma espessura critica acontecera a
transi¢do 2D-3D e a frente de crescimento se enrugara. Neste instante, formam-se as ilhas
que, mantém um distribui¢ao de parametros de rede que varia de um valor proximo ao do
material 4, na base, até um valor préximo ao do material B, no topo. Essa distribui¢do de
parametro de rede dependera basicamente da forma, e volume das ilhas, para uma dada
condicao de crescimento. As ilhas aumentarao o seu volume e eventualmente mudarao de

forma [3], sempre procurando minimizar a energia total, 8 medida que novos atomos do
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material B sdo incorporados a elas. Para um certo volume, que determinard uma dada
forma em certas condi¢des de equilibrio, a energia eléstica nas ilhas sera “dissipada” por
discordancias. Neste ponto acontece a transi¢do das ilhas coerentes para as ilhas
incoerentes, (na realidade, as ilhas sdo semi-coerentes ja que somente parte da energia
elastica acumulada nas ilhas sera dissipada pelas discordancias). No caso de ilhas com
uma forma geométrica simples (ex: conica, semi-esférica ou piramidal) podemos associar
um raio (ou comprimento) critico a partir das ilhas que viram incoerentes. E importante
mencionar que este processo ¢ relativamente complexo, devido a existéncia da cinética de
crescimento que mantém o sistema fora do equilibrio. Um tratamento bem mais rigoroso

sobre este aspectos pode ser encontrado em G. Medeiros-Ribeiro [1].

5.1 Resultados Experimentais

A amostra BH 9830, como mostrado no capitulo 3. Ela possui SADs de InAs
(0OD), camadas de molhaduras de InAs (2D) e a camada espacadora de GaAs (3D).

Observamos pelo menos 3 linhas no espectro de PL, como mostrado na figura 5.3.

T T T T T T T T T
Amostra BH 9830
4000 - T=97K L Estrutura A 7]
| Excitacdo =1.53 eV J
P=10 yW

—~ 3000 -
£
< N
2
'-'DJ 2000 |-
<
a
% L
z
= 1000
P

(=

FWHM =13,7 meV
1 1 1 1 1 1 1 1 1
1.25 1.30 1.35 1.40 1.45 1.50

ENERGIA (eV)

Figura 5.3: Espectro de Fotoluminescéncia da amostra BH 9830
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A natureza das transi¢des Opticas (regras de selecdo), bem como a natureza do
mecanismo de relaxacdo dos portadores em estruturas 0D, atualmente estd em discussao.
Existem muitas aproximagdes teoricas na literatura que descrevem a estrutura eletronica
dos SADs e discutem possiveis mecanismos gerais de relaxacdo dos portadores em
pontos quanticos. Neste trabalho, fizemos medidas de PL, PL ressonante ¢ PLE, de forma
a identificar estas curvas de emissdo da nossa amostra BH9830.

No espectro da fig. 5.3, a amostra foi excitada com uma energia E¢=1,53 eV,

uma poténcia de 10 4 W a uma temperatura de 9,7 K. Podemos observar que para

energias baixas, em torno de 1.35 eV, temos um pico correspondente a uma transi¢ao
relativamente larga (FWHM ~ 47 meV ), e em energias maiores, em torno de 1.40 eV,
observamos outro pico, que ¢ bem estreito (FWHM ~ 13,7 meV) e um terceiro pico
aparece em torno de 1.45 eV (FWHM ~ 19meV). No6s relacionamos as duas primeiras
curvas as familias de SADs e estrutura A respectivamente, e a terceira curva a WL.

A existéncia no espectro de fotoluminescéncia destas trés estruturas, concorda
com as nossas expectativas, entretanto ndo esta claro qual para nds a emissdo na posi¢ao
energética de 1,40 eV. Através Microscopia de Forga Atomica, conforme poderemos ver

no capitulo 6. O diametro do feixe laser utilizado foi de cerca de 100 ¢ m, e isso faz com

que o numero de SADs emitindo, em um espectro como ilustrado na figura 5.3 seja algo
superior a 15,8 milhdes de SADs, que corresponde a uma densidade superficial tipica de
SADs, da ordem de 500 ilhas/umz. Estamos dessa maneira, associando o pico mais
intenso em1.40 eV (que chamaremos de estrutura A), e o fato de ter um FWHM fina,
temos uma distribui¢do de tamanhos homogéneos. Como ja mencionamos, antes das
medidas relizadas por Gonzalez, nao havia na literatura nenhum dado experimental de PL
para pontos quanticos de InAs/GaAs com linha tdo estreita, o resultado mais proximo do
nosso, reportado até entdo, foi de uma FWHM de 21 meV [4].

Observamos ainda um pico em 1,45 eV que tem sido atribuida a camada 2D
correspondente & camada de molhadura[1,5]. Supondo que todos os SADs produzam
luminescéncia no seu estado fundamental, a largura de linha de fotoluminescéncia deve
corresponder a uma distribuicdo de tamanhos, uma vez que o tamanho dos SADs
influéncia o confinamento, ou seja, os niveis de energia. Em geral, esperamos uma

distribuicdo de Poisson (poucas particulas), ou uma distribuicdo Gaussiana para um
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numero de particulas tendendo ao infinito[1]. Ainda no espectro mostrado na figura 5.3,
vemos uma assimetria (evidenciada pelos dois picos correspondentes aos SADs e
estrutura A respectivmente). Isso pode estar relacionado com os processos de formagao
dos SADs. Parece entdo razoavel dizer (em concordancia com a hipdtese ja levantada por
G. Medeiros-Ribeiro [1]) que os SADs preferem acomodar parte do material disponivel
em novas ilhas, a aumentar o tamanho das ilhas ja consolidadas.

A linha estreita que observamos nos espectros de PL, indica um alto grau de
homogeneidade dos SADs, que atribuimos ser consequéncia de uma barreira energética
que surge no inicio da transi¢cao coeréncia-incoérencia. Esta barreira impede o aumento
do volume das ilhas que tenham tamanho correspondente no inicio da transi¢ao, criando
um estreitamento na distribui¢do de tamanhos das ilhas. Para uma ilha pequena, ¢
energeticamente favordvel que ela seja totalmente coerente ou pseudomorfica,
reproduzindo a estrutura do substrato. Neste caso, o descasamento de parametros de rede
entre a estrutura e o substrato ¢ acomodado pela presenca da tensao, reduzindo a energia
da interface entre a ilha e o substrato a seu valor minimo, levando a energia elastica a seu
valor méximo. Quando as ilhas alcangam um certo volume, comega a ser favoravel a
introduc¢ao de discordancias, e o descasamento entre parametros de rede ¢ acomodado
parcialmente pela tensdo, e parcialmente pelas discordancias. Neste caso, as ilhas
passardo para o regime incoerente. Para mais detalhes consultar o trabalho de G.
Medeiros-Ribeiro [1] onde este assunto ¢ tratado detalhadamente.

A seguir mostramos trés espectros de PL para uma energia de excitacdo maior,
revelando uma variagdo das intensidades de PL dos SADs e da camada de molhadura em

fungdo da energia de excitacdo.

54



] | ! | ]
2000 1 .
FWWHM = 13,701 meV

‘o 600D -
T
2 .
L] y
= 4000 - 3 .
=t -
C 3
1]
=
1 2000 .
|_
=

0 - _

1 I 1 I 1 I 1 I 1
1,25 1,30 1,35 1,40 1,45 1,50

EMNERGIA (W)

Figura 5.4: Espectro de PL com comprimento de onda do laser em 750 nm.

Na figura 5.4 observamos um pico intenso com energia de emissdo em 1,40 eV,
com uma FWHM de ~13,7 meV e uma pequena linha mais larga em torno de 1,36 eV,
revelando a emissdao das duas familias de SADs, e praticamente ndo observamos a curva

do WL.
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Figura 5.5: Espectro de PL com comprimento de onda do laser de excitagdo A = 760 nm

Na figura 5.5 ¢ 5.6, diminuimos os comprimentos de onda do laser de excitagao,

€ nao observamos uma mudanca significativa no comportamento da PL dos SADs e da

WL.
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Figura 5.6: Espectro de PL com comprimento de onda do laser de excitagdo A = 770nm

Pudemos observar que em altas energias, a emissdo da WL ¢ desprezivel em
relacdo aos SADs e a estrutura A.

A figura 5.7 mostra de forma mais abrangente, os espectros das medidas de PL
para varias energias de excitagdo do laser, evidenciando o comportamento dos SADs e da
WL discutida anteriormente. Para uma melhor visualizagdo das mudangas de
intensidades, as curvas foram deslocados a medida em que variamos a energia de
excitacdo. Para espectros na regido de baixa energia, E < 1,34 eV, conseguimos observar
melhor o pico dos SADs , quando a energia de excitagdo ¢ menor que 1,56 eV (como
poderemos observar nas medidas de PLE, na figura 5.8, sempre houve emissao da familia

de SADs nesta posicao energética). Para o espectro na regido de energias maiores que
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1,42 eV, observamos um pico na posi¢ao de 1,45 eV (WL) para energia de excitagdo no

intervalo 1,51 eV < Ei < 1,56 eV. No espectro para energias proximas de 1,40 eV

(Estrutura A), este espectro sempre esta presente, variando apenas a sua intensidade

relativa, em relagdo aos outros picos.
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Figura 5.7: Varios picos de PL e suas respectivas energias de excitagao.
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A fotoluminescéncia de excitagao (PLE), consiste na medida de PL para uma
dada linha de emissdao, com variagdo da energia de excitacdo da amostra. No grafico da
figura 5.8, estdo os espectros de PLE das trés estruturas, onde temos a intensidade
integrada normalizadas de cada conjunto de curvas de PL das respectivas estruturas

(SADs e WL).
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Figura 5.8: Espectros normalizados de PLE dos pontos quanticos e da Camada de
molhadura.
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Para a estrutura A, observamos pelos pontos do PLE, uma intensidade menor
para baixas energias de excitacdo (Eee < 1.6 eV).. J4 os SADs, apresentam um
comportamento inverso, ou seja, observamos uma maior luminescéncia para energias de
excitagdo menores (Ee < 1.55 eV). E interessante realgar aqui, este comportamento dos
SADs grandes, que emitem com maior intensidade relativa, para energias de excitacao
menor, o que ¢ confirmado pela alta eficiéncia na recombinagdo da Estrutura A, devido
principalmente a grande diferenca de densidade (505:4). Os dados do PLE nos permite
identificar os modos de absor¢ao das diferentes estruturas presentes na amostra devido a
sua alta resolugdo na energia de excitacao e detec¢ao. Portanto, nds atribuimos estes dois
comportamentos diferentes descritos acima, a flutuagdo no tamanho das duas familias de
SADs.

Para o comportamento do PLE da WL, observamos um pico de emissdo em 1.53
eV (FWHM ~ 45 meV). Em baixas temperaturas, a relaxagdo ocorre na presenca da
emissdao de fonons em cascata, com uma dependéncia da temperatura. No grafico de PL
da WL (figura 5.3) observamos que o pico desta estrutura estd em 1,45 eV (que ¢
exatamente o mesmo valor medido por Adler et al. [5]). Esta diferenga de energia (Iprg -
Ipp ~ 80 meV) ¢ atribuida a relaxagdo pela geracdo de dois ou mais fonons Opticos
longitudinais (LO) do WL de InAs (LOpas ~29.9 eV [6]). Estes fonons espalham os
foto-elétrons excitados para o nivel fundamental do QW da WL, e recombina-se com os
buracos, emitindo radiacdo com a energia caracteristica do gap do WL.

Na figura 5.9, temos varios espéctros de PL medidos com a energia do laser incidente
menor que a energia de gap do GaAs. Estas medidas vem a confirmar o comportamento
dos SADs ja observado na figura 5.7, ou seja, a estrutura A vem diminuindo de
intensidade relativa de luminescéncia, € os SADsvem aumentando gradativamente com a
diminui¢cdo da energia de excitacdo. Nao observamos nenhum comportamento anémalo
nas curvas dos mesmos, tal como o observado para a PLE da WL em E.=1.53 eV.
Comprovamos com esta medida que nos SADs ha o efeito de phonon bottleneck[1], ndo
observamos assim nenhum pico de PL cuja relaxacgdo ¢ auxiliada por fonons LO, para as

familias de SADs..
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Medimos também a PL da amostra em funcao da posi¢do de detec¢ao, conforme

demonstrada na figura 5.10.
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Figura 5.10: Curvas de comportamento da energia do pico das trés estruturas em fungao

da posigao de deteccdo na amostra.

Podemos observar através de nossas medidas, que a regido medida ¢ bastante

homogeénea (figura 5.10). Realizamos medidas de PL variando a posic¢ao de incidéncia do

spot do laser na amostra, ¢ observamos que o pico de emissdo das estruturas muda

relativamente pouco na energia ao longo do intervalo de medida, ou seja, para os SADs

temos 1,34 eV <E, < 1,35 eV, para a estrutura A, 1,40 eV <E, < 1,41 eV e, finalmente
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Intensidade (u. a)

para a camada de molhadura temos 1,45 eV < E, < 1,46 eV. Com este resultado,
comprovamos a homegeneidade da amostra BH9830.

Para consolidar os nossos resultados, vamos apresentar um resultado obtido por
Gonzalez [3], que realizou medidas na amostra BH9830 com a varia¢do da poténcia de
excitacdo por mais de duas ordens de grandeza, figura 5.11. Podemos observar que o pico
de emissdo da estrutura A deslocou-se 10 meV para energias maiores, € sofreu um
alargamento de 3 meV, com o aumento da poténcia de excitacdo. Estes resultados podem
ser considerados como consequéncia do efeito de band filling na banda de conducao dos

SADs. Assim , provavelmente, s6 existe um nivel eletronico de conducao nos SADs.
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Figura 5.11: Variagao da linha de emissao dos SADs com a poténcia de excitacao [3].

Esta claro que os SADs sdo estruturas com uma distribuicdo diferente de
tamanhos. A partir dai, iinferimos sobre a possibilidade dos SADs apresentarem uma
distribuicao bimodal de tamanhos, e como conseqiiéncia, dois picos abaixo de 1,45 eV,

que € o pico da camada de molhadura, no espectro de PL (Gonzalez [3] ¢ G. Medeiros-
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Ribeiro [1] também chegaram a este resultado independentemente). Isto parece razoavel,
se levarmos em consideragao que o conjunto de ilhas (que esta sendo detectado em baixas
energias) poderia ser composto por ilhas maiores, que pudessem até mesmo ter sofrido a
introdugdo de discordancias (como discutimos no paragrafo que aborda a transi¢do
coeréncia-incoeréncia). Com um nimero limitado de discordancias ainda € possivel obter
a recombinacgdo radiativa na estrutura, contanto que o centro do discordancias esteja

afastado das fungdes de onda de elétrons e de buracos nos SADs [1].
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Capitulo 6: Caracteriza¢ao morfologica da amostra BH 9830 através da Microscopia

de Forca Atomica.

Neste capitulo, o enfoque maior ¢ dado ao estudo da forma, volume e densidade das
ilhas de InAs na superficie da amostra BH 9830, que tem como caracteristica ser

constituida de multicamadas enterradas de pontos quanticos de InAs .

6.1. Imagens de AFM e homogeneidade dos SADs

A microscopia de forga atdmica (AFM = Atomic Force Microscopy) € uma técnica
utilizada para obter informagdo topografica da superficie dos materiais. Em um
microscopio de forca atdmica, a amostra ¢ montada sobre um sistema de varredura
(scanner) piezoelétrico que permite 0 movimento nos trés eixos coordenados com uma
precisdo nanométrica. O sistema de posicionamento do microscopio coloca uma pequena
sonda em contato com a superficie da amostra, a interacdo entre a sonda e a amostra
provoca uma deflexdo no brago que suporta a sonda, e esta deflexdo ¢ medida por um
sensor de posicao vertical que retroalimenta o scanner piezoelétrico. Todo o sistema ¢
controlado por um microcomputador, que ajusta os movimentos do piezoelétrico e registra
uma imagem com a topografia da amostra.

As medidas de AFM, foram realizadas no laboratorio de Nanoscopia do CETEC, em
um aparelho denominado Multimode III-A da Digital Instruments. Estas medidas foram
feitas no modo contato intermitente (ou fapping).

Antes de iniciarmos as medidas de AFM, limpamos a superficie da amostra em um
banho de ultra som usando separadamente as seguintes substancias por um tempo de cinco
minutos cada: Metanol (CH40), Acetona (C3HqO) e Tricloetileno (C,HCls), sempre
observando (através do microscopio) entre uma imersao e outra a evolugdo da limpeza.

Na figura 6.1 apresentamos um esquema de funcionamento de um microscépio de forca

atomica e, na figura 6.2 apresentamos uma foto do aparelho utilizado nas medidas.
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Figura 6.1: Esquema de funcionamento de um Microscopio de Forca Atomica

Figura 6.2 : Multimode III- A Microscopio usado nas medidas de AFM

67



A microscopia de forga atdomica ¢ uma ferramenta importante para o estudo da
morfologia dos materiais. A partir das medidas de AFM, apresentaremos resultados das
medidas da distribuicdo de tamanhos, densidade de pontos quanticos na amostra e tamanho
médio destas estruturas.

As nossas medidas de AFM foram realizadas em uma parte da amostra BH9830 co area
superficial de 5,0 umz. Relizamos as medidas da seguinte forma: Primeiro fizemos uma
imagem de toda a superficie da amostra (fig. 6.3), depois, dividimos a area da amostra em

cinco partes com 1,0 um? de area. E, logo ap6s fizemos imagens de AFM de todos eles.

1,0um
Figura 6.3: Imagem de AFM da amostra BH 9830. A area ¢ de 5,0 I,Lm2 .

Na figura 6.4 ¢ apresentada uma foto de AFM da superficie da amostra BH 9830.
Como podemos observar através da imagem, as ilhas (maiores € menores) t€ém o mesmo
formato, entretanto, elas apresentam uma distribuicdo bimodal de tamanhos, com uma
grande distribui¢do de ilhas pequenas relativamente homogéneas, e quatro ilhas grandes,

ambos os tipos de estruturas tém geometria conica. A densidade média das ilhas menores
(ou pontos quanticos menores) ¢ de 505 ilhas/um?” . Para as estruturas maiores, encontramos
uma densidade de 4,16 ilhas/um? (este tltimo resultado concorda muito bem com o que

Gonzalez obteve em suas medidas, 4,0 ilhas/um?*).
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Figura 6.4: Imagem quadrada de AFM de 1.0 um de lado.

Na imagem de AFM da figura 6.3, podemos observar que todas as ilhas sdo de
forma conica. As estruturas menores tém uma altura média de (2,3 £ 06) nm e um didmetro
médio da base de (22,9+0,8) nm, as estruturas maiores tem uma altura média de
(15,2%0,7) nm e diametro médio de (39,3 + 0,4) nm. Estes resultados foram obtidos através
de uma média dos valores das dimensdes das estruturas utilizando o sofiware WSXM. Com
estas medidas, confirmamos também que existem duas distribui¢des de tamanhos
(distribui¢do bimodal, coforme estabeleceu Gonzalez [2]), ou seja, ha uma grande
quantidade de ilhas pequenas com uma grande uniformidade em seus tamanhos e uma
quantidade muito pequena de ilhas maiores com uma distribuicdo ndo muito uniforme na
area superficial da amostra. Esta distribuicdo diferente de tamanhos, segundo Gonzalez [1],
esta associada a transi¢ao coeréncia-incoeréncia.

Em seu trabalho, Gonzélez afirma existir uma diferenca na geometria das estruturas
ao longo da superficie da amostra BH 9830 e, argumenta existir uma certa orientagdo para
estas estruturas. Na figura 6.4, apresentamos uma imagem bidimensional de AFM da
mesma amostra BH9830. Comparando os nossos resultados com os obtidos por Gonzalez,
observamos que existe uma Otima concordancia em relacdo ao tamanho das estruturas
denominadas SADs pequenos, entretanto, em relagdo a densidade de ilhas, encontramos um
valor aproximadamente 5 vezes superior o valor encontrado por ele, mas a altura média

encontrada por Gonzalez concorda com os valores medidos por nos. Entretanto, ao
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contrario do que encontraram G. Medeiros [2] para o sistema Si/Ge e Gonzalez [1] para o
sistema InAs/GaAs, nossas imagens comprovam que, mesmo havendo uma distribui¢ao
diferente de tamanhos, as formas das ilhas sdo as mesmas (como podemos ver na figura de
AFM 6.3), e se analisarmos a imagem de bidimensional das estruturas na figura 6.4
podemos ver isso mais claramente. Nao podemos afirmar que ha orientacdo na forma da
ilha. Todas as ilhas tém uma forma bem semelhante, ou seja, base circular e estreitamento
desta ao longo da direcdo de crescimento e, isto aproxima a geometria das estruturas a um
cone, como dissemos antes. Sendo assim, vamos atribuir o termo distrubui¢ao bimodal
somente para a diferenca de tamanhos entre as estruturas e ndo para a diferenga de formas,
pois com as nossas medidas, ndo podemos concluir se existe diferenca nas formas.
Entretanto, para explicar a existéncia e/ou formagdo destas duas familias de,
achamos que o argumento apresentado por Gonzélez ¢ bastante consistente (que concorda
com O nosso), ou seja, postula-se que, cada distribuicdo de ilhas corresponde a uma
configuragdo de minima energia (extensdo do modelo de Shchukin [3]) para ilhas
tensionadas. Este modelo pressupde a existéncia de tamanhos “preferenciais” para as ilhas,
e a existéncia de um mecanismo que limita a taxa de crescimento das ilhas para elas
ficarem com os volumes preferenciais. G. Medeiros e colaboradores comprovaram

experimentalmente este modelo para o sistema Si/Ge [2].

74 nm

Figura 6.4: Foto bidimensional de AFM da amostra BH 9830.

Para finalizar este capitulo, baseando-nos no que foi discutido, concluimos que, o

crescimento de SADs de InAs sobre GaAs, para a cobertura que corresponde a transicao
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coeréncia-incoeréncia (2.1 monocamadas de InAs depositadas na superficie), leva o sistema
a uma auto-organizagdo com um alto grau de homgeneidade em relagdo aos tamanhos dos
SADs e, estes tém uma distribuicdo bimodal de tamanhos, aparentemente com um formato

cOnico.
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Capitulo 7 - Conclusoes

Ha varias maneiras de fazer o célculo dos niveis de energia para uma caixa quantica.
Virios fatores influenciam: forma, tensdo, acoplamento das bandas de valéncia, etc. Se
levarmos em conta todos estes fatores, o calculo se torna complexo e exige muito tempo
computacional. Neste trabalho apresentamos somente os resultados experimentais € nao
fizemos o céalculo dos niveis de energia. H4 na literatura rigorosos tratamentos
matematicos [1] para as geometrias de confinamento do tipo piramidal, conico ou domo.
Em ordem de complexidade, podemos mencionar algumas maneiras de tratar o problema
numericamente.

- Aproximar a geometria das caixas quanticas a de um disco com altura h e raio R,
considerando as barreiras infinitas. A solug¢do da equacdo de Schrodinger para esta
situagdo ¢ obtida escrevendo a fun¢do de onda nas coordenadas cilindricas z, p e @.
Em z teremos um pogo infinito. A solucdo serd os zeros da funcao de Bessel de
ordem m, onde m ¢ o momento angular (m =0, 1, 2, . ....). Para este caso temos que
estar cientes que as paredes infinitas exageram muito o Confinamento e, esta
situagdo ¢ relativamente delicada para os estados excitados (que deveriam penetrar
mais na barreira) e acaba introduzindo erros na diferenga de energia entre estes
estados e o fundamental. Entdo se este modelo for usado, devemos atentar para estes
importantes detalhes. O principal problema para este modelo ¢ como separar as
fungdes de onda.

- Ha também o modelamento numérico de P. Hawrylak e A. Wojs [2] que resolve o
problema para uma geometria de confinamento tipo calota.

Entretanto, para os dois modelos acima, ndo podemos deixar de levar em conta que a

banda de valéncia apresenta estados com menor energia de confinamento. E, para

minimizar as conseqiiéncias deste fato ¢ bom considerar estes estados como potenciais
parabodlicos e quando necessario, trocar as massas efetivas dos portadores.

J. Y. Marzin e G. Bastard [3] fazem o calculo dos niveis de energia para um

confinamento de geometria cOnica.

- G .A. Magalhaes Safar [4] resolveu teoricamente, de maneira ndo exata, os niveis

de energia utilizando uma aproximagdo denominada adiabatica (onde considera-se a
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energia cinética da particula muito maior em z em detrimento as outras diregdes), €
obteve excelentes concordancias entre os resultados experimentais € os resultados
tedricos.

Os resultados que mais se aproximam dos nossos, foram obtidos por J. M. Garcia
et al.[5] e por F. Adler et al [6]. Observamos que o nosso resultado 1,34 eV (estrutura A)
¢ um pouco diferente do resultado de Garcia, (1,2 eV), mas concorda exatamente com o
resultado obtido por S. T Stoddart et al. [7] que, também realizou medidas
espectroscopicas em SADs de InAs crescidos pelo modo S-K através da técnica MBE.
Para a Wetting Layer, também hd uma excelente concordancia (exata) com todos os
resultados apresentados em [5], [6] ,[7] e [8], que mediram o mesmo valor de E, = 1,45
eV. Sendo assim, ndo resta dividas que, para a emissdo em 1.45 eV se trata realmente
do poco quantico da Wetting Layer.

Para a estrutura B, como foi mostrado no capitulo 5, encontramos uma energia de
1,40 eV, entretanto, o valor mais préoximo encontrado foi o de J. M. Garcia que mediu
1,36 eV. De fato, ainda ndo podemos afirmar se a emissdo nesta posicdo energética ¢
devida a excitacdo dos pontos quantico, pois, esta emissdo pode ser causada por outras
extruturas, como por exemplo, o confinamento causado pelo crescimento do filme que
reproduziu as irregularidades da superficie do substrato de GaAs. Na figura 7.1,
mostramos um esquema da superficie da amostra BH 9830 evidenciando de maneira

destacada as regides estudadas por nds neste trabalho.

Figura 7.1: Esquema que do Waffer da amostra BH9830.
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A nossa impossibilidade de relacionar as medidas Opticas de PL e as imagens de
AFM (em 1,4 eV) vem principalmente do fato de ndo termos a nossa disposi¢ao as duas
informagdes (AFM e PL) de uma mesma regido da amostra. Acima (figura 7.1), temos
um esquema que destaca duas regides na estruturda amostra BH9830. As medidas
opticas de PL forma feitas ra regido A, e as imagens de AFM, foram feitas na regido
B.Entretanto, ao tentarmos relacionar as propriedades Opticas com as morfoldgicas, ndo
conseguimos obter concordancia, pelo fato de as dimensdes dos pontos quanticos
medidos por AFM na regido B nao terem as dimensdes de confinamento adequadas a
nossa expectativa para a explicagao da emissao na energia de 1,40 eV. Conscientes deste
fato, mudamos o nosso procedimento, ¢ agimos de maneira contraria. Comparamos
entdo as imagens de AFM e medidas Opicas obtidas na mesma , utilizamos para isso a
parte da amostra da regidao B. Os resultados nos surpreenderam, pois, além de ndo
detectarmos o pico de fotoluminescéncia em algumas posigdes na regido B, observamos
que ele diminuia a sua intensidade a medida que ndés movimentavamos o spot do laser na
direcdo vertical no sentido de baixo para cima, saindo da amostra ( como esta na figura
7.1). Mas, como tivemos a oportunidade de comprovar no grafico da figura 5.10, havia
uma homegeneidade, entretanto, esta homegeneidade era na dire¢do horizontal, e s6 a
observamos para uma regido varrida de um poco mais de 6,0 mm de comprimento. Para
a varredura no dire¢do vertical, notamos pouca homegeneidade (ou nenhuma). E, a nossa
conclusao em relagdo as comparagdes Opticas e morfoldgicas destas duas regides da
amostra BH 9830, ¢ que quanto mais préximos do centro se estd, mais homogénea ¢ a
amostra, entretanto, 8 medida que nos aproximamos de sua extremidade, constatamos
através da posicdo do pico de PL (para maiores energias), indicando que ha mudanga na
morfologia do filme. A grafico da figura 7.2 mostra o comportamento da posi¢ao
energética do pico de PL em funcao da variagdo da posicao do spot do laser na amostra.
Acrescentamos ainda que, para que possamos fazer uma caracterizagdo mais consistente e
completa das medidas desta da amostra BH 9830, precisaremos de separar a amostra em
varias regides e, a partir dai realizar medidas Opticas de Fotoluminescéncia,
Fotoluminescéncia de Excitacdo, Magneto-Luminescéncia, Fotoluminescéncia resovida

no tempo, Catodoluminescéncia e também medidas morfoldgicas, como Microscopia de
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Forca Atdomica, Microscopia Eletronica de Transmissdo e Microscopia Eletronica de
Varredura. Desta forma poderemos obter informagdes bem completas de todas as regides
da amostra e, a partir delas teremos subsidios para explicar a natureza do pico de PL na

posicao energética de 1,40 eV.
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Figura 7.2: Espectro da energia de pico em funcao da posi¢ao de excitagao.
Na curva 7.2 observamos que existe uma significativa variacao da posicao

energérica do pico a medida que variamos a posi¢ao de inncidéncia do laser na amostra.

Este fato evidéncia uma nao homogeneidade da amostra.
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Conclusoes Gerais;

A continua e rdpida miniaturza¢do de componentes e dispositivos eletronicos ja
exerceu um impacto importante sobre a tecnologia e a industria modernas. Estas
tecnologias agora atingem, uma nova esfera, revolucionando as técnicas de construcao e
manipulagdo de componentes eletronicos e mecanicos formados por dtomos isolados ou
pequenos grupos de 4tomos. Em escalas tdo reduzidas, ou nano-escalas (10”m), os
efeitos mecanicos quanticos se tornam significativos e capazes de modificar o
comportamento normal de sistemas maiores, de forma radical e potencialmente util, o
entendimento destes efeitos € portanto, fundamental.

O nosso principal objetivo neste trabalho foi estudar a influéncia da
homogeneidade nas propriedades Opticas dos SADs, através das técnicas de PL, PLE e
AFM. Nossos resultados de PL mostraram que para uma cobertura de InAs em torno do
valor onde ocorre a transi¢do coeréncia-incoeréncia (2,1 ML), temos uma largura de linha
(FWHM) extremamente fina (13,7 meV) e, os SADs tém tamanhos reduzidos.
Associamos este resultado da linha fina a uma estreita homogeneidade de tamanhos dos
SADs da amostra, ¢ o tamanho reduzido, associamos a alta energia da estrutura A.
Através das medidas de PLE, foi possivel identificar as diferentes contribui¢cdes no
espectro de PL originadas pelos SADs. Identificamos também a contribui¢do no espectro
devido a emissdo da Wetting Layer. Nossas medidas de AFM identificaram duas
densidades diferentes de tamanhos entre os SADs, ou seja, uma alta densidade de ilhas
pequenas, e poucas ilhas grandes, entretanto ndo podemos fazer uma correlagdo entre os
resultados opticos e as medidas de AFM, pelo fato de se tratar de regides da amostra com
caracteristica morfologicas diferentes. Concluimos também, através das imagens de AFM
que, quando se cresce multicamadas de pontos quanticos de InAs a cobertura que ocorre
a transi¢do do regime coerente para o incoerente, o sistema ¢ levado a uma

homogeneidade relativamente grande.
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