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RESUMO

Neste trabalho, reportamos sobre as propriedades Opticas e elétricas de
pontos quanticos semicondutores de InAs em duas diferentes situagoes. Pri-
meiramente, fizemos medidas de magnetotunelamento em multicamadas de
pontos quanticos auto-organizados na presenca de campos magnéticos de
até 12 T. Observamos tunelamento entre estados de pontos quanticos per-
tencentes a camadas adjacentes e a elevados campos magnéticos, devido ao
efeito Zeeman, ndés mostramos evidéncias de tunelamento através de estados
quasi-zero dimensionais com polarizacao de spin. Comprovamos que os fa-
tores g dos pontos quanticos de camadas adjacentes sao fortemente afetados
pela quantidade de confinamento.

Na segunda parte do trabalho, através de medidas de microluminescén-
cia, investigamos pilares inicos de GaAs/AlGaAs contendo pontos quanticos
de InAs. Medimos pilares circulares de diferentes diametros e estudamos ex-
perimentalmente o efeito da orientacao do dipolo do ponto quantico sobre a
intensidade dos modos fotonicos dos micropilares, dando especial atencao aos
modos com mais elevadas energias . Nossos resultados implicam que uma por-
centagem dos pontos quanticos em nossos pilares tem um grau significativo

de polarizagao, uma argumentacao que foi confirmada experimentalmente.
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ABSTRACT

In the present work, we report on the electrical and optical properties of
InAs self-assembled quantum dots in two different situations. First, we per-
fomed magnetotunneling measurements in stacked self-assembled quantum
dot multilayers, with applied magnetic fields up to 12 T. We observe tun-
neling between quantum dot states in adjacent layers and at high magnetic
fields we show evidence of tunneling through Zeeman-splitted quasi-zero di-
mensional states. Our results imply that the g factors between quantum dots
in adjacent layers are strongly affected by the amount of confinement.

In the second part of the work, we investigated single GaAs/AlGaAs
pillars containing InAs quantum dots by microphotoluminescence. We mea-
sured circular pillars of different diameters and studied experimentally the
effect of the quantum dot dipole orientation on the intensity of the photonic
modes of microcavity pillars, with special attention to the higher energy
modes. Our results imply that a percentage of the dots in our pillars has a
significant degree of linear polarization, an assumption that has been experi-

mentally confirmed.
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CapiTULO 1

Introducao

A reducao da dimensionalidade do movimento de elétrons em nanoestru-
turas quanticas possibilita o surgimento de novos fenomenos na fisica dos
semicondutores. Além disso, novos conceitos de dispositivos passam a ser
considerados permitindo o aperfeicoamento na performance de transistores
e lasers [1]. Dentro deste contexto, os pontos quanticos (QDs, quantum
dots) combinam dois termos muito contemporaneos. Primeiro, eles possuem
tamanhos nanométricos em todas as trés dimensoes. Segundo, eles podem ser
produzidos por auto-organizacao, ou seja, sob certas condig¢oes experimentais
eles crescem espontaneamente [2].

Durante a ultima década, muita atencao tem sido dedicada ao estudo das
propriedades estruturais, épticas e eletronicas dos pontos quanticos auto-
organizados (SAQD - Self-assembled quantum dot) [3, 4]. Em particular,
trabalhos muito interessantes de transporte através de pontos quanticos auto-
organizados, revelando os estados eletronicos, tém sido relatados, sejam por
medidas de capacitancia [5, 6], sejam por medidas de magnetotunelamento
[7, 8,9, 10]. Os pontos quanticos mais estudados até hoje sao obtidos pelo
método chamado Stranski-Krastanov [11]. Dentre os fatores positivos dos
pontos quanticos obtidos por essa técnica destacam-se: elevada eficiéncia de

emissao, niveis de energia discretos e bem espacados, elevadas densidades



de area, e sua inclusao em uma matriz semicondutora, o que permite uma
integracao com outros dispositivos [12]. Outra importante e interessante pro-
priedade dos pontos quanticos auto-organizados é que, devido ao fenomeno
de auto-alinhamento, multicamadas de pontos quanticos alinhados, formando
“pilhas”de pontos quanticos, podem ser crescidas [13, 14].

As estruturas de multicamadas de pontos quanticos auto-organizados tém
sido intensamente estudadas nos tltimos anos para a fabricagao de fotodetec-
tores no infravermelho [15, 16]. Essas estruturas também apresentam grande
interesse para a investigacao dos processos de tunelamento entre estados
quasi-zero dimensionais.

Mais recentemente, emerge o interesse na pesquisa de estruturas que con-
finam fétons na forma de cavidades planas, micropilares e cristais fotonicos
[17]. As microcavidades dpticas confinam a luz em volumes pequenos, com
dimensoes compardaveis ao comprimento de onda da luz no material. Dis-
positivos baseados em microcavidades 6pticas ja sao indispensaveis em uma
vasta faixa de aplicacoes e estudos. Em dispositivos 6pticos quanticos, ato-
mos ou pontos quanticos inseridos em microcavidades podem emitir fétons
espontaneamente em uma determinada diregao [18].

Neste trabalho serao apresentados os resultados que foram obtidos du-
rante o curso de doutorado. Tratam-se de trabalhos distintos, mas que pos-
suem uma caracteristica em comum: pontos quanticos semicondutores auto-
organizados de InAs. Na primeira parte do trabalho, sao apresentados os
resultados das medidas de magnetotunelamento realizadas em amostras de
multicamadas de pontos quanticos auto-organizados de InAs/InGaAs/InP,
para duas configuragoes de campo magnético: paralelo e perpendicular a di-
recao de crescimento da amostra. Na segunda parte do trabalho, sao apresen-

tados os resultados das medidas de microluminescéncia, de pontos quanticos



de InAs /GaAs, em pilares circulares da ordem de micrometros de diametro.
No capitulo 2, é feita uma revisao sobre o assunto em comum das duas
partes do trabalho: pontos quanticos semicondutores, e sao citadas algumas
possiveis aplicagoes de estruturas com pontos quanticos.

No capitulo 3 sao descritos a metodologia experimental e os resultados
obtidos das medidas de magnetotunelamento em multicamadas de pontos
quanticos de InAs. No capitulo 4 sao apresentados alguns conceitos principais
de pontos quanticos em microcavidadades semicondutoras e no capitulo 5
sao apresentados a metodologia experimental e os resultados das medidas de
microluminescéncia em micropilares. E por fim, no capitulo 6, sao tecidas

conclusoes gerais sobre o trabalho.



CAPITULO 2

Os pontos quanticos

semicondutores

2.1 Confinamento quantico

No inicio do século XX a introducao do conceito de uma “estrutura de
banda”eletronica para um sélido cristalino ideal por Felix Bloch (1928), que
recebeu o prémio Nobel de Fisica em 1952 por estes estudos, representou uma
revolucao no mundo da fisica dominada até entao por pesquisas sobre atomos.
Nos atomos as energias de ligacoes dos elétrons sao discretas e precisamente
definidas dentro do principio de incerteza de Heisenberg. Quando os dtomos
sao colocados juntos de forma organizada para formar um cristal, eles inte-
ragem entre si e as funcoes de onda de seus elétrons se superpoem, dando
origem a conjuntos quase continuos de estados possiveis e energeticamente
distintos, resultando em bandas de energia, densidade de estados continuos,
e gap. A energia do gap (Eg) é aquela necessaria para retirar um elétron da
banda de valéncia (BV') para a banda de condugao (BC') [19].

Em um semicondutor bulk (3-D), a densidade de estados p(E) ¢ uma
funcao continua dentro da banda de energia, como pode ser visto na Fi-

gura 2.1 (a). Porém, se qualquer uma das dimensées do bulk (3-D) forem



reduzidas a espessuras da ordem do comprimento de onda do elétron, limi-
tando o movimento eletronico em uma das direcoes espaciais, verifica-se que
ocorre uma mudanca na densidade de estados de energia permitidos, pois o
confinamento altera os estados de energia que o elétron pode ocupar [20].
Na Figura 2.1 (b), temos o caso em que o movimento é limitado somente
em uma das direcoes, ou seja, os portadores estao livres para se mover em
duas dimensodes. Estes sdo os chamados pogos quanticos (2-D). Se continuar-
mos limitando as dimensdes, como representado nas Figuras 2.1 (¢) e 2.1 (d),
teremos, respectivamente, os fios quanticos (1-D) e os pontos quanticos (0-D)

3, 16, 20].

(a) Bulk (b) Poco (c) Fio (d) Ponto
quintico quantico quantico

V 4 5]

Energia
Energia
Energia
|11
Energia

—)  —
p(E) p (E) p (E) p (E)

Figura 2.1: Representacao esquematica das mudangas de densidades de ener-
gia em funcao do confinamento quantico.

No caso dos fios quanticos (1-D), a densidade de estados é caracterizada
por singularidades [21]. J4 a densidade de estados dos pontos quanticos,

diferente dos outros, é discreta e tem caracteristicas similares a de atomos.



Por isso, sao muitas vezes chamados de dtomos artificiais. Os pontos quanti-
cos tipicos tém poucos nanometros de diametros e sao formados por poucos
milhares de atomos.

O confinamento nas trés diregoes do espago, que dé origem aos pon-
tos quanticos, implica em uma completa localizacao dos elétrons, como nos
atomos, tanto que algumas de suas propriedades assemelham-se a de um
elétron confinado em uma caixa. Além disso, a reducao do tamanho dos
pontos, nas trés diregoes espaciais, faz com que os portadores de carga sofram
um confinamento quantico ainda maior, o que causa um aumento do gap de
energia. Ou seja, quanto menor é o tamanho do ponto quantico, maior é o

gap em energia.

2.2 Producao de pontos quanticos

2.2.1 Introducao

O réapido desenvolvimento nas técnicas de crescimento epitaxial, junta-
mente com o progresso nos métodos de litografia, tém aberto novas pos-
sibilidades para a criacao artificial de sistemas fisicos ultra pequenos com
propriedades que podem ser controladas [22].

Desde os anos 80, o crescente progresso nas técnicas laboratoriais tem
permitido um completo confinamento de elétrons em pequenas caixas artifi-
cialmente construidas com dimensoes da ordem de poucos nandémetros, os ja
mencionados pontos quanticos. A forma dos pontos quanticos e suas varias
outras propriedades podem ser modeladas, dependendo somente da maneira
como eles sao produzidos. Nesta secao, descreveremos de forma sucinta, trés

métodos utilizados para a producao de pontos quanticos, sendo eles: auto-



organizagao, litografia e campo elétrico modulado [23].

2.2.2 Auto-organizacao

Quando queremos crescer um material (Material A) sobre outro (Ma-
terial B), como representado esquematicamente na Figura 2.2 (a), e estes
possuem parametros de redes (distancia entre planos cristalinos vizinhos)
diferentes, trés principais mecanismos de crescimento tém sido identificados:
Frank-van der Merwe, Volmer-Weber e Stranski-Krastanov [2, 3].

O regime Frank-van der Merwe [24], ou crescimento 2-D, ocorre quando
o material e o substrato sobre o qual ele é crescido possuem a mesma es-
trutura cristalina e um parametro de rede muito parecido ou idéntico, o
crescimento ¢ dito ser coerente [25], ou seja, o material depositado adota
o mesmo parametro de rede do substrato e o filme cresce camada por ca-
mada (Figura 2.2 (b)). J4 nos regimes Stranski- Krastanov e Volmer-Weber
[11, 26], o material a ser crescido possui um parametro de rede consideravel-
mente diferente daquele do substrato, e fenomenos diferentes sao observados.

No crescimento do tipo Volmer-Weber, também conhecido por cresci-
mento 3-D ou por crescimento de ilhas, que pode ser visto na Figura 2.2 (c),
ocorre uma nucleagao de pequenos aglomerados (clusters) diretamente sobre
o substrato. Neste caso as particulas tém energia de ligacao maior entre si do
que com o substrato, de modo que se aglutinam em nicleos sobre o substrato,
crescendo gradualmente até a coalescéncia.

No modo de crescimento denominado de Stranski- Krastanov, a camada
em crescimento assume o parametro de rede do substrato, surgindo assim,
uma tensao mecanica que aumenta a medida em que a quantidade de material

depositada é aumentada. Mesmo sob tensao, o crescimento ainda é coerente
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Figura 2.2: (a) Representacao das ligas do substrato, Material B, e do filme
a ser crescido, Material A. (b) Modo de crescimento Frank-van der Merwe
(FW). (c) Modo de crescimento Volmer-Weber (VW). (d) Modo de cresci-
mento Stranski-Krastanov (SK). (e) QDs cobertos.



e a camada crescida tem parametro de rede idéntico ao do substrato. Entre-
tanto, em uma certa espessura critica, que depende dos materiais do substrato
e o que esta sendo crescido, e também das condigoes de crescimento, a tensao
nao pode mais ser mantida pelas camadas epitaxiais e ocorre a formagcao de
pequenas ilhas tridimensionais, relaxando a tensao que nao pode mais ser
mantida pela camada epitaxial 2-D. Apds a relaxacao, estas ilhas assumem o
parametro de rede do material do qual elas sao constituidas, como indicado
na Figura 2.3. Essas pequenas ilhas sdo os chamados pontos quanticos (QDs,
quantum dots) e a fina camada depositada sobre o substrato, como apresen-
tado na Figura 2.2 (d), situada logo abaixo dos pontos quanticos recebe o

nome de wetting layer ou camada molhante [3, 20, 22].

InAs i
! distorted
3Disland « _ crystal planes
InAs undistorted
2D layer crystal planes
| |
|
GaAs

Figura 2.3: Representacao esquemética mostrando a relaxacao do parametro
de rede durante o processo de crescimento de pontos quanticos auto-
organizados. Imagem reproduzida da referéncia [27].

O crescimento pelo modo Stranski- Krastanov consiste na combinagao
dos dois modos anteriormente citados pois apds a formacao de uma ou duas

monocamadas atomicas com crescimento 2-D, o crescimento passa para o



modo 3-D. Depois de formados os pontos quanticos, pode-se, como mostrado
na na Figura 2.2 (e), retornar ao crescimento do material do substrato, co-
brindo os mesmos.

Pontos quanticos auto-organizados podem ser crescidos por MBE (mole-
cular beam epitaxy) ou por MOCVD (metal organic chemical vapor deposi-
tion) para uma grande variedade de materiais semicondutores como: In(Ga)-
As/GaAs, InP/InGaP, GaSb/GaAs, InSb/GaSb, Si(Ge)/Si, InAs/Si, InAl-
As/AlGaAs, InAs/InGaAs e também com materiais dos grupos I1/VIe IV /VI
[3, 28, 29].

2.2.3 Litografia

No final dos anos 80 Reed e colaboradores fabricaram os primeiros pontos
quanticos a partir de uma estrutura contendo um gas de elétrons bidimen-
sional, utilizando a técnica de litografia [23, 30, 31]. Na Figura 2.4 pode ser
visto um esquema ilustrativo dos passos do processo utilizado para fabricacao
de pontos quanticos por meio desta técnica.

Como pode ser visto na Figura 2.4 (a), o passo inicial para a fabricacao
dos pontos quanticos consiste em cobrir por completo a superficie de uma
amostra, que contém um ou mais pog¢os quanticos, com uma camada de
polimero e entao expor parcialmente esta camada. O padrao exposto é o que
gerara a forma da nanoestrutura que se deseja fabricar. Diferente do que nor-
malmente é feito nos casos de litografia mais comuns, a camada polimérica
nao ¢é exposta a luz visivel, pois se deseja elevadas resolucoes devido as dimen-
soes necessarias para se construir um ponto quantico. Neste caso, portanto,
sao utilizados feixes de elétrons (litografia por feixe de elétrons) ou feixes de

fons (litografia por feixe de fons).
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Figura 2.4: Processo de fabricacao de pontos quanticos utilizando litografia.
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O préximo passo é remover a area exposta com um solvente apropriado
(Figura 2.4 (b)). Apds a remocao, toda a superficie da amostra é recoberta
por uma fina camada metélica (Figura 2.4 (¢)). Novamente, utilizando uma
solucao adequada, o filme de polimero restante e a fina camada metalica que
o cobre sao removidos. Como mostrado na Figura 2.4 (d), somente a drea da
amostra previamente exposta é que permanece com a fina camada metdlica
e o restante da amostra fica completamente limpo.

A Figura 2.4 (e) mostra o préximo e ultimo passo que é o etching(corrosao
quimica) das dreas nao protegidas pela camada metdlica. Apds o etching,
finos pilares sao criados, produzindo, assim, pontos quanticos individuais
(Figura 2.4 (f)). Desta forma, o movimento dos elétrons que estavam con-
finados inicialmente somente ao longo da direcao de crescimento, devido ao
poco quantico, é restrito agora, também, a pequenos pilares com diametros
da ordem de 10 a 100 nm [23].

A facilidade em produzir pogos quanticos finos e homogéneos faz do GaAs
o material mais utilizado na fabricacao de pontos quanticos por meio da téc-
nica de litografia. Na Figura 2.5 é mostrado um exemplo de pontos quanticos
individuais quadrados, com laterais de 300 nm, obtidos por litografia, a partir

de um pogo quantico de GaAs/AlGaAs [32].
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Figura 2.5: Imagem de microscopia eletronica de varredura de pontos quan-
ticos individuais quadrados, com laterais de 300 nm, obtidos por meio da
técnica de litografia, a partir de um pogo quantico de GaAs/AlGaAs. Ima-
gem reproduzida da referéncia [32].

2.2.4 Campo elétrico modulado

Na Figura 2.6 pode ser visto um exemplo de ponto quantico produzido por
uma outra técnica que também é bastante utilizada para se obter um confi-
namento nas trés direcoes espaciais. Esta técnica, denominada de campo
elétrico modulado, consiste na fabricacao de eletrodos de dimensoes mi-
crométricas ou mesmo menores, por meio de técnicas de litografia, sobre a
superficie de uma amostra contendo um poco quantico. A aplicacao de uma
voltagem apropriada nos eletrodos produz um campo elétrico espacialmente
modulado, o qual localiza os elétrons dentro de uma pequena area. Uma das
vantagens dessa técnica é que o confinamento lateral criado nao apresenta
defeitos de bordas, o que por outro lado é uma caracteristica de estruturas

produzidas quando se utiliza etching [22].
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Figura 2.6: Ponto quantico produzido por um campo elétrico modulado. Os
quatro eletrodos internos localizam os elétrons e os quatro eletrodos externos,
servem como contatos para que os elétrons possam tunelar para dentro ou
para fora do ponto quantico. Imagem reproduzida da referéncia [31].

Em estruturas formadas por essa técnica é possivel controlar muitas das
variaveis que definem um ponto quantico, como por exemplo, tamanho do
ponto e numero de elétrons confinados. Semelhantes sistemas sao ideais
para testes de problemas de mecanica quantica de livros textos, tais como:
propriedades de estados zero dimensionais ou a probabilidade de elétrons

tunelar através de barreiras.

2.3 Exemplos de aplicacoes

2.3.1 Introducao

Assim como nos atomos, como ja mencionado, os pontos quanticos semi-

condutores apresentam estados discretos de energia e por esse motivo, o com-

14



primento de onda da radiacao que é emitida ou absorvida em transicoes
eletronicas internas é bem definido. Portanto, existe uma vasta faixa de
aplicagoes para estas estruturas como, por exemplo, podem ser utilizadas na
fabricacao de lasers e fotodetectores. Mas nao é sé na fisica aplicada que
os pontos quanticos vém despertando grande interesse. Os pontos quanticos
semicondutores, diferente dos atomos, podem ser manipulados de tal forma
que o potencial de confinamento dos portadores de carga e a energia de tran-
sicao sejam modificados. Além disso, a quantidade de portadores pode, tam-
bém, ser controlada. E, talvez, o mais importante: eles estao fixos no espaco,
integrados em um material semicondutor, nao havendo necessidade de lasers
ultra-estabilizados para localiza-los no espaco e no tempo, como ocorre com
atomos. Esta versatilidade faz com que os pontos quanticos semicondutores
sejam sistemas de grande interesse no estudo da fisica fundamental, sendo
este o objetivo principal do nosso trabalho.

Nesta secao, a titulo de motivagao tecnolégica para os nossos estudos,
daremos exemplos de aplicacoes de algumas estruturas bem especificas, que

tém pontos quanticos semicondutores em sua composicao.

2.3.2 Fotodetectores para o infravermelho baseados em

nanoestruturas

O desenvolvimento de fotodetectores para o infravermelho médio baseados
em pontos quanticos tem despertado muito interesse devido as suas diferentes
aplicagoes [12, 16, 28, 33, 34]. Além das aplica¢bes militares, o imageamento
no infravermelho pode ser utilizado, por exemplo, no combate a incéndios
florestais, pois com este tipo de detector pode-se ver através das fumacas e

os focos de incéndios podem entao ser detectados. Na medicina, o uso de
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fotodetectores no infravermelho tem ganhado destaque, pois o imageamento
térmico tem sido usado como técnica auxiliar no diagnéstico do cancer de
pele e de mama.

Os fotodetectores hoje comercialmente disponiveis para a faixa de 2 a
20 pm sao baseados ou em estruturas semicondutoras II-VI (ligas de telureto
de mercurio e cddmio-MCT), ou em estruturas de pogos quanticos multiplos,
denominados QWIPs. No primeiro caso, a transicao utilizada é a banda-
banda, porém as ligas de gap muito pequeno, necessarias para essa faixa de
comprimentos de onda, sao pouco rijas, quebrando com facilidade durante o
processamento. Nestes materiais, a fabricacao de estruturas de formas uni-
formes é bastante lenta e dificil. Ja os QWIPs se baseiam em transigoes
intra-bandas em pocos quanticos multiplos. Entretanto, eles apresentam a
desvantagem de que a transicao intra-banda é proibida para radiacao inci-
dente perpendicularmente [12, 28].

Em funcao disso é que os detectores baseados nas transicoes intra-bandas
mas feitos com pontos quanticos, os QDIPs (quantum dots infrared photode-
tectors), tém sido intensivamente estudados. O fato dos pontos quanticos
possuirem um confinamento tridimensional torna a transicao intra-banda
permitida para a incidéncia normal. Os QDIPs devem funcionar, também, a
temperaturas mais elevadas que os QWIPs por apresentarem uma corrente
de escuro menor existindo, portanto, a possibilidade de serem operados em
temperaturas ambientes [16, 28].

Uma desvantagem encontrada nos QDIPs ¢ a dificuldade de se prever com
precisao o comprimento de onda de operacao do detector, pois as formas e
tamanhos dos pontos quanticos auto-organizados, que determinam direta-
mente os niveis de energia eletronicos, dependem das condicoes de cresci-

mento.
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Para contornar essas dificuldades foi proposta uma estrutura alternativa
onde os pontos quanticos auto-organizados sao inseridos em pogos quanticos
[33, 35], os chamados D-WELL, sendo possivel controlar o espacamento entre
os niveis de energia apenas variando a composigao e/ou a espessura do pogo
de potencial.

Nas nossas medidas de magnetotunelamento, cujos resultados serao a-
presentados no capitulo 3, estamos utilizando esse tipo de estrutura. As
amostras foram crescidas pelo grupo do Laboratério de Semicondutores do
CETUC, da PUC-Rio, coordenado pela Profa. Patricia Lustoza de Souza.
Utilizou-se pontos quanticos de InAs sobre liga de InGaAs casada (com o
mesmo parametro de rede) com InP, a qual origina uma estrutura de banda

de condugao conforme apresentada na Figura 2.7.

InP InP

InGaAs

A~4 pum

InAs

Figura 2.7: Perfil do fundo da banda de conducao para a estrutura D-WELL.
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2.3.3 Lasers de pontos quanticos

As caracteristicas da luz emitida pelos lasers os tornam ferramentas im-
portantes em varios campos, como telecomunicacoes, medicina, industria e
pesquisas cientificas [36], e os lasers semicondutores atualmente sao compo-
nentes chave em uma vasta faixa de produtos tecnolégicos extensivamente
usados.

Nos anos 70, C. Henry e R. Dingle [37] anunciaram as vantagens do uso
de pocgos quanticos como camada ativa nos ja conhecidos lasers semicondu-
tores. O confinamento dos portadores e a natureza da densidade de esta-
dos eletronicos poderiam resultar em dispositivos mais eficientes operando a
menores correntes de threshold (limiar de operacao) do que os lasers com o
semicondutor bulk como camada ativa. Além disso, o uso de pogos quanti-
cos, com transicoes discretas de energia dependendo das dimensoes do pogo
quantico (espessura), forneceria uma maneira de ajustar o comprimento de
onda da luz fornecida pelo material.

Os beneficios de se usar pontos quanticos como camada ativa foram pro-
postos nos anos 80 por Arakawa e Sakaki [38]. Eles anunciaram que os
lasers de pontos quanticos poderiam exibir uma performance que depende-
ria menos da temperatura do que os lasers semicondutores existentes até
entao, e que estes nao degradariam a temperaturas mais elevadas, além de
reduzirem ainda mais as correntes de threshold. A vantagem de se ajustar
o comprimento de onda de emissao, antecipada nos lasers de pocos quanti-
cos, foi amplamente estendida com o uso de pontos quanticos, pois no caso
dos pontos é possivel ajustar seu tamanho e sua composicao sobre um dado
substrato. Entretanto, as vantagens de operacao do laser de pontos quanticos

depende nao apenas do tamanho absoluto das nanoestruturas na regiao ativa,
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mas também da uniformidade de tamanhos dos pontos quanticos da camada
ativa. Uma larga distribuicao de tamanhos alteraria a densidade de estado,
produzindo comportamentos similares aos observados no material bulk.
Desde meados dos anos 80 buscavam-se maneiras de se construir lasers de
pontos quanticos. Os primeiros testes foram feitos a partir de estruturas de
lasers de pocos quanticos, construindo padroes usando processos de litografia.
Entretanto, esses processos geravam elevadas densidades de defeitos na regiao
ativa, as quais influenciavam a performance do laser [39]. Foi somente com o
desenvolvimento de pontos quanticos auto-organizados que se tornou possivel
a construgao do primeiro laser de pontos quanticos [40], sendo reportado o
primeiro laser de pontos quanticos auto-organizados no ano de 1994. Para

uma revisao veja [12].

2.3.4 Fontes de fétons tinicos

Ao contrario dos lasers de pontos quanticos, que envolvem grande niimero
de pontos quanticos, a aplicacao de pontos quanticos individuais em dispositi-
vos vem despertando um crescente interesse nos ultimos anos principalmente
no campo de éptica quantica [12]. Este interesse se concentra principalmente
na fabricacao de geradores de fotons inicos capazes de emitir pulsos de fétons
individuais sob demanda, com intervalos de tempo determinados, o que tem
sido por anos um grande desafio. O crescente interesse em produzir fétons
Unicos se da em virtude de sua aplicacao na criptografia quantica para codi-
ficar informagoes e, também, na possibilidade de auxiliar no desenvolvimento
da computacao quantica, onde cada bit de informacao é codificado por um
tnico féton [41].

Os primeiros trabalhos experimentais mostrando que pontos quanticos
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auto-organizados representam uma eficiente origem de fétons tinicos comeca-
ram a ser publicados no ano de 2000 [42, 43, 44]. Os pontos quanticos auto-
organizados apresentam, também, a vantagem de poderem ser incorporados
em microressonadores, permitindo, assim, uma eficiente extracao de fétons
devido ao Efeito Purcell [45, 46], efeito que serd tratado em mais detalhes no

capitulo 4.
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CapriTULO 3

Magnetotunelamento em
pontos quanticos

auto-organizados

de InAs/InGaAs/InP

3.1 Introducao

Campos magnéticos tém sido muito utilizados na investigacao de pon-
tos quanticos auto-organizados (SAQDs). Entretanto, a maioria das in-
vestigacoes experimentais dos efeitos do campo magnético sobre os estados
eletronicos dos SAQDs emprega técnicas Opticas e portanto, os estados ob-
servados sao na verdade estados de éxcitons, o que dificulta a observacao
das contribuigoes dos elétrons e buracos separadamente. Experimentos de
transporte em semelhantes estruturas permite-nos medir, separadamente, os
estados de elétrons e buracos.

Mesmo existindo na literatura estudos de magnetotunelamento em pon-
tos quanticos isolados e magnetotunelamento entre duas camadas de pon-

tos quanticos [7, 10], nao ha, até o momento, relatos de investigagoes de
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tunelamento na presenca de campo magnético em multicamadas de pontos
quanticos auto-organizados, nos quais pode-se estudar tunelamento seqiien-
cial ressonante.

No caso de multicamadas de pontos quanticos, antes de se analisar os
efeitos que o campo magnético provoca na corrente de tunelamento, temos
que levar em consideracao alguns fenomenos que sao observados na estrutura
quando se cresce uma camada de pontos quanticos sobre outra. Por exem-
plo, é bem conhecido que os pontos quanticos aumentam gradativamente
de tamanho, da base ao topo, quando as camadas sao crescidas uma sobre
a outra, ou seja, os pontos quanticos das camadas anteriores sao menores
em tamanho do que os pontos quanticos das camadas seguintes [13, 47, 48],
como mostrado na imagem de TEM (Transmission Electron Microscopy) e
representado esquematicamente na Figura 3.1. Ledentsov e colaboradores
mostraram que para pontos quanticos de InAs sobre GaAs, no caso de finas
barreiras, o tamanho lateral dos pontos quanticos da base ao topo aumentam

de aproximadamente 11 nm para aproximadamente (17 + 1) nm [14].

A
- ﬁ‘—
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Figura 3.1: Imagem de TEM de multicamadas de pontos quanticos auto-
organizados de InAs/GaAs [13].

Os efeitos de um campo magnético externo sobre os niveis de energia

dos pontos quanticos tém sido investigados tedrica e experimentalmente para

22



pontos quanticos de vérios tipos e formas. O campo magnético [49] altera o
momento linear total dos elétrons p’, que é substituido por 17—6%?, onde e é a
carga do elétron e Aéo potencial vetor do campo magnético.

O spin do elétron interage com o campo magnético e a quantidade
gipo.B (3.1)

¢ adicionada a energia da particula. Nesta equacao up ¢ o magnéton de Bohr
e g ¢ o fator de Landé. O operador & tem os autovalores i%.

Logo, na presenca de um campo magnético externo, o Hamiltoniano a ser
investigado para os elétrons, desconsiderando qualquer efeito de strain nos

pontos quanticos, sera:

H—

(ﬁ_ ej>2 + ‘/conf(xv Y, Z) + gﬂnga (32>

*
2m}

onde Vo f(2,y, 2) é o potencial devido ao confinamento do ponto quantico e
m} é a massa efetiva do elétron.

Tém-se resolvido exatamente a equacao de Schroedinger do sistema [9, 50]
para um campo magnético aplicado paralelo a direcao de crescimento de
pontos quanticos com simetria cilindrica. Neste caso, os resultados obtidos
para os estados de energia do ponto quantico em funcao do campo magnético
sao [50]:

E=Ey+ - (my + mg)B + 12 () B, (3.3)

2m 2m*

*
e e

onde Fj € a energia na auséncia de um campo magnético aplicado, my, é o
’ A . s . . o 1 ’ ’ A . s .
nimero quantico magnético orbital, ms—:|:§ € 0 numero quantico magnetico
de spin, r = /22 4+ y? é a coordenada do elétron no plano perpendicular ao

campo magnético, (r?) é o valor esperado de 7 para o estado que estd sendo
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considerado e v é um fator geométrico que é igual a 2 para estados com
simetria esférica. O segundo termo do lado direito da equacao 3.3 representa
o Efeito Zeeman e o tltimo termo, o deslocamento diamagnético.

No caso do efeito Zeeman para o estado de mais baixa energia, m;=0,
como o campo magnético (B) quebra a degenerescéncia dos niveis de energia,

a diferenca em energia entre os niveis eletronicos de spin é dada por:

AE = gupB. (3.4)

Os efeitos de campos magnéticos em pontos quanticos parabdlicos de
InGaAs/GaAs foram investigados por Rinaldi e colaboradores através de
medidas de magnetoluminescéncia [50]. Eles apresentaram interpretacoes
tedricas e as primeiras medidas quantitativas bem resolvidas da quebra de
degenerescéncia de estados de pontos quanticos com diferentes niimeros quan-
ticos de momento angular, induzida por um campo magnético externo.

Itskevich e colaboradores investigaram o deslocamento diamagnético de
pequenos pontos quanticos auto-organizados de InAs/GaAs [51]. Eles ob-
servaram que para campos magnéticos paralelos a direcao de crescimento, o
deslocamento das linhas de fotoluminescéncia segue uma funcao quadratica
em relagao ao campo magnético, para campos com intensidades de até 23 T.

Estudos de fotoluminescéncia na presenca de campos magnéticos de até
8 T, em pontos quanticos de diferentes tamanhos de Ing ;GaggAs/GaAs feitos
por litografia revelando um aumento da diferenga de energia entre os niveis
de spin, ou seja, do spin splitting com a diminuicao do tamanho dos pontos
quanticos, foram reportados por Bayer e colaboradores [52].

Ja os experimentos de magnetotunelamento tém sido freqiientemente u-
sados para se observar diretamente o spin splitting de pontos quanticos indi-

viduais de InAs, em amostras com apenas uma camada de pontos quanticos
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auto-organizados, e medir o fator g (fator de Landé) do estado fundamental
dos pontos quanticos [9, 53, 54, 55, 56].

Na Figura 3.2 é mostrado um diagrama esquemaético da banda de con-
dugao de uma estrutura com pontos quanticos de InAs/AlAs, em uma estru-
tura de barreira iinica de GaAs/AlAs/GaAs, com uma voltagem (V') aplicada
entre os contatos da amostra. Este é o tipo de estrutura mais empregado em
medidas de magnetotunelamento para se verificar o efeito Zeeman. Quando
somente uma camada de pontos quanticos auto-organizados ¢ investigada,
a corrente passard por tunelamento através dos niveis do ponto quantico
quando for aplicada entre os contatos da amostra uma voltagem tal que um
estado ocupado do emissor entre em ressonancia com um nivel do ponto quan-
tico. Tunelamento ressonante através de pontos quanticos auto-organizados

de InAs individuais sao relatados por [8, 9].

GaAs h
emitter
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Figura 3.2: Diagrama esquematico da banda de condugao de uma estrutura
com pontos quanticos de InAs/AlAs com uma voltagem (V) aplicada entre
os contatos da amostra. Imagem reproduzida da referéncia [9].

Quando somente uma camada de ponto quantico esta envolvida no pro-
cesso de tunelamento é possivel medir diretamente o fator g de Landé. Como

pode ser visto na Figura 3.3, onde se utilizou nas medidas uma estrutura
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contendo apenas uma camada de pontos quanticos (semelhante a estrutura
apresentada na Figura 3.2), a separacao (splitting) que ocorre entre os niveis
de energia com diferentes componentes de spin na presenca do campo mag-
nético leva a picos de corrente nas nas curvas corrente-voltagem (I-V') sepa-

rados por AV.

s T ]
140 _ -
L av
120+ -
<& 100} T =100 mK .
80 B=5T -
60+ B=0T _

136 138 140 142
V (mV)
Figura 3.3: Curvas corrente-voltagem (I-V') na auséncia de campo magnético

(B=0T) e na presenca de um campo magnético (B = 5 T) aplicado paralelo
a direcao de crescimento da amostra. Imagem reproduzida da referéncia [57].

O splitting AV observado nas curvas I-V é uma fungao linear de B e é

dado por:

eaAV = AF. (3.5)

A constante de proporcionalidade « relaciona a voltagem V' que é apli-
cada em toda a estrutura com a voltagem V; que realmente ¢ utilizada no
processo de tunelamento, ou seja, com a energia necessaria para colocar o

nivel de Fermi em ressonancia com o estado fundamental do ponto quan-
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tico (Figura 3.2). Esta constante é usualmente chamada de fator de ajuste
eletrostéatico (electrostatic leverage factor) e depende do perfil eletrostatico
da amostra, ou seja, da redistribuicao de carga na estrutura. Ela pode ser
determinada experimentalmente ajustando-se a funcao de Fermi em varias
curvas [-V, feitas em diferentes temperaturas e na auséncia de campo mag-
nético. Este ajuste ¢é feito somente na regiao em que a corrente ainda exibe a
caracteristica de ser proporcional a fungao de distribuigao de Fermi f(V,T))

[58], como indicado na expressao:

21,
14 explae(Vy, = V) /KT]

[(V,T) = 20 f(V,T) = (3.6)

onde e é a carga do elétron, k£ é a constante de Boltzmann e Vj, e I}, sao
respectivamente, a voltagem e a corrente no ponto de inflexao da curva. Esse
ajuste é feito para diversas temperaturas, determinando-se assim o melhor
fator a.

Usando medidas de magnetotunelamento, fatores g variando entre +0.52
e +1.6 foram encontrados por Thornton e colaboradores [54]. Esses valores
diferem bastante do valor do bulk, que no caso do InAs é de -14.8. Também u-
sando medidas de transporte em amostras contento camadas tinicas de pontos
quanticos auto-organizados de InAs, Hapke-Wurst e colaboradores [57] veri-
ficaram a influéncia do tamanho do ponto quantico sobre o fator g. Foram
analisadas duas amostras, uma contendo 1.84 ML de InAs (Amostra Al)
e outra contendo 1.79 ML de InAs (Amostra A2), e os valores de fator g
encontrados foram, respectivamente, g41= +0.77 e gg1= +1.29. Em ambos
os trabalhos os resultados foram explicados de forma qualitativa usando o
modelo de Hermann e Weisbuch [59], que aplica a teoria da pertubagao lgﬁ
em semicondutores bulk (3-D), para estimar o valor do fator g . Para a

estimativa é usada a equagao [59]:
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QEPAO

3B, (E, + Ap)’ (37)

g:

onde Ep=P?= 222 eV é o elemento da matriz de acoplamento entre os
estados de energias mais baixas da banda de conducao e os estados de e-
nergias mais elevadas da banda de valéncia para o InAs, Ag= 0.38 eV é o
splitting spin-orbita da banda de valéncia para o InAs e £, é a energia de gap
do material semicondutor. Esta equacao é usada para estimar o fator g de
pontos quanticos tomando F, como a diferenca de energia entre o primeiro
nivel quantizado para os elétrons na banda de valéncia e o primeiro nivel para
os buracos na banda de conducao. Para uma maior discussao desta equacao
e dos valores de parametros citados veja as referéncias [59, 60].

Alguns trabalhos recentes tém relatado a influéncia de fatores como ta-
manho, forma e strain do ponto quantico sobre a determinacao do fator
g [61, 62]. Pryor e Flatté [63] fizeram calculos do fator g de elétrons para
nanocristais de InAs de forma esférica e sem nenhum strain, e compararam os
resultado por eles obtidos com aquele gerado usando a equacao para o bulk
(Equagao 3.7). Os resultados revelaram que para pontos quanticos muito
grandes (> 40 nm), onde o confinamento é insignificante, os valores obtidos
estao de acordo com os obtidos quando se utiliza a equacao 3.7 para o bulk.
Entretanto, como pode ser visto na Figura 3.4, os resultados divergem rapida-
mente a medida em que o tamanho do ponto quantico vai diminuindo, como
por exemplo, para pontos quanticos de 3,5 nm e com E; de aproximadamente
1,22 €V .

Um fato a ser observado é que a equacao 3.7 nos indica a tendéncia
da variagao do fator g com a variacao do confinamento, sendo uma forma
razoavel de se analisar qualitativamente os resultados obtidos, ja que no caso

da quantizacao nas trés diregoes espaciais ¢ muito complicado de se obter uma
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Figura 3.4: Fator g do elétrén de nanocristais esféricos de InAs. As linhas
tracejadas mostram o fator g obtido utilizando a férmula proposta para o
bulk (Equacao 3.7). Imagem reproduzida da referéncia [63].

forma exata para o calculo do fator g, pois o mesmo depende de caracteristicas
particulares de cada tipo de ponto quantico que se esta estudando.

Neste capitulo serao apresentados os resultados da investigacao de medi-
das de magnetotunelamento sobre multicamadas de pontos quanticos auto-
organizados de InAs/InGaAs/InP, diferentemente dos trabalhos citados acima,
todos eles realizados sobre pontos quanticos individuais ou uma sé camada de
pontos quanticos. Primeiramente, apresentaremos as amostras juntamente
com a metodologia utilizada nas medidas e em seguida serao expostos os
resultados para cada configuracao de campo magnético, paralelo e perpen-

dicular a direcao de crescimento.
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3.2 Metodologia

3.2.1 As amostras

As amostras que utilizamos nas medidas de magnetotunelamento foram
crescidas por meio da técnica metalorganic vapor phase epitaxy (MOCVD)
sobre um substrato semi-isolante (100) de InP e consistem em 10 camadas
de pontos quanticos de InAs sendo que cada uma delas foi crescida sobre
uma camada de Ings3GagsrAs com o mesmo parametro de rede do InP e
cobertas por InP. Um diagrama esquematico da seqiiéncia de camadas é
mostrado na Figura 3.5. Esta estrutura foi posta entre camadas de contato
de 0.4 pum de InP dopadas com Si da ordem de 10'® cm™3. As amostras,
desconsiderando os contatos 6hmicos, nao foram dopadas intencionalmente.
Para as medidas de transporte, mesas com area de (150 x 260) um? foram
fabricadas. Essas mesas tém uma janela 6ptica de (125 x 125) pum? para
medidas opto-eletronicas. Os contatos 6hmicos sobre o topo das mesas foram
obtidos com deposigao de Au-Ge-Ni e os contatos da base foram feitos por
fotolitografia com Au-Ge-Ni sobre a camada de contato de InP.

Medidas obtidas por meio da técnica de microscopia eletronica de trans-
missao (TEM, Transmission electron microscopy) e difragdo de raio-x, re-
alizadas por Sandra M. Landi na PUC-Rio, indicam que as espessuras das
camadas dos pocos quanticos de InGaAs e das barreiras de InP sao de 12 nm
e 16 nm, respectivamente. Os pontos quanticos tém uma base com aproxima-
damente 30 nm de didmetro e alturas variando entre 8 nm e 9 nm. E impor-
tante notar que na regiao onde se formam os pontos, ao longo da direcao de
crescimento, temos uma seqiiéncia de potencial barreira-pogo-ponto-barreira,

enquanto na regiao onde nao ha formacao dos pontos quanticos, ou seja, nos
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Figura 3.5: Esquema simplificado da regiao ativa da amostra com pontos
quanticos, mostrando os 10 periodos da estrutura.

espagos no plano de crescimento entre um ponto quantico e outro, temos,
sucessivamente, barreira-poco-barreira. Dessa forma, a barreira de potencial
efetiva para os elétrons tunelarem de um periodo da estrutura para outro é
menor na regiao dos pontos quanticos e pode-se esperar que em temperatu-
ras suficientemente baixas a maior parte da corrente de tunelamento ocorra
via pontos quanticos. A espessura das camadas, bem como um diagrama
esquematico simplificado do fundo da banda de condugao das amostras com
pontos quanticos de InAs /InGaAs/ InP, ao longo da regiao com os pontos
quanticos (linha pontilhada na Figura 3.5), sdo mostrados na Figura 3.6, onde
os valores de 220 meV e 274 meV sao, respectivamente, valores aproximados
do band offset (valor da descontinuidade de banda) do Ings53Gag 47As/InP e
InAs/Ing 53Gag 47As.

A caracterizacao das amostras foi realizada por TEM. Com a “fotografia”da
secao reta obtida por meio da microscopia de transmissao foi possivel a veri-
ficacao de que os pontos quanticos estao realmente alinhados verticalmente,
como pode ser visto na Figura 3.7.

Estudos feitos por S.M. Landi e colaboradores [64], por meio da técnica de
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Figura 3.6: Fundo da banda de conducao de dois periodos da estrutura de
multicamadas de pontos quanticos, ao longo da direcao de crescimento, na
regiao dos pontos quanticos. Os valores da descontinuidade de banda foram
obtidos da referéncia [60].

Figura 3.7: Imagem de TEM mostrando o bom alinhamento vertical dos
pontos quanticos.
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microscopia de forga de atomica (AFM), em pontos nao cobertos em estru-
turas semelhantes a que estamos estudando, mas com diferentes niimeros de
camadas crescidas, mostraram um gradual aumento no tamanho dos pontos
quanticos de InAs quando o numero de camadas crescidas era aumentado.
Além das mudancas no tamanho dos pontos quanticos, foram verificadas,
também, mudancas significativas no sinal de fotoluminescéncia caracteristico
da amostra. Medidas de fotoluminescéncia realizadas na amostra que esta-
mos estudando (com 10 camadas de pontos quanticos de InAs/InGaAs/InP),
mostraram que o pico de emissao caracteristico da estrutura esta em torno
de 630 meV, enquanto que, em comparacao, em uma amostra que contém
apenas uma camada de pontos quanticos, mas crescida nas mesmas condicoes
experimentais, o sinal de fotoluminescéncia esta deslocado 46 meV para ener-
gias mais altas, como pode ser visto na Figura 3.8. Este resultado é mais uma
indicacao de que ha um aumento no tamanho médio dos pontos quanticos
na amostra com multicamadas. As medidas de AFM em amostras com dife-
rentes nimeros de camadas mostram que a variacao maior na altura média
dos pontos quanticos se da principalmente nas quatros primeiras camadas, a
partir dai, o aumento é mais suave, como pode ser verificado no inserto (a) da
Figura 3.8. E bem razoavel se esperar, também, que ocorra uma mudanga no
diametro do ponto quantico na amostra com multicamadas, como mostrado
na Figura 3.1.

Nas medidas de magnetotunelamento nas estruturas de multicamadas de
pontos quanticos visamos investigar principalmente os estados eletronicos e a
interacao entre estados de pontos quanticos pertencentes a camadas diferen-
tes. Para se ter uma base de comparacao, realizamos, também, medidas em
uma amostra de referéncia que nao possui as camadas de pontos quanticos.

Esta amostra contém unicamente as barreiras de InP e os pocos de InGaAs,
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Figura 3.8: Espectros de fotoluminescéncia normalizados medidos a 15 K
nas amostras com 1 e 10 camadas de pontos quanticos auto-organizados de
InAs/InGaAs/InP. O inserto (a) mostra a variagdo da altura dos pontos
quanticos em fung¢ao do nimero de camadas crescidas e o inserto (b) mostra
a varicao da densidade de pontos quanticos em fungao do nimero de camadas
crescidas. Imagem reproduzida da referéncia [64].

com as mesmas espessuras da estrutura com pontos quanticos utilizadas nas
medidas. Um esquema simplificado da amostra de referéncia e um diagrama
de dois periodos do fundo da banda de conducao dos multi-pocos quanticos
de InGaAs/InP se encontram apresentados nas Figuras 3.9 e 3.10, respecti-
vamente. Tanto na Figura 3.5 quanto na Figura 3.9, o eixo z indica a direcao

de crescimento das amostras.

3.2.2 Montagem experimental

Todas as medidas de magnetotunelamento foram realizadas a baixas

temperaturas. Na Figura 3.11 temos uma representacao do circuito que uti-
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Figura 3.9: Esquema simplificado da estrutura da regiao ativa da amostra de
referéncia.
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Figura 3.10: Esquema simplificado do fundo da banda de conducao de dois
periodos da estrutura de multicamadas de pocos quanticos, ao longo da di-
regao de crescimento. O valor da descontinuidade de banda InGaAs/InP foi
obtido da referéncia [60].
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lizamos. Trata-se de um sistema muito simples, no qual as medidas sao feitas
da seguinte forma: aplica-se uma voltagem variavel na amostra e mede-se
a caracteristica corrente-voltagem (I-V') para a mesma, tanto na auséncia
quanto na presenca de um campo magnético estatico e uniforme, nas confi-
guracoes paralela e perpendicular. Para esse tipo de medida, utilizando um

sistema de automacao, obtivemos curvas do tipo corrente versus voltagem.

FONTE
| |~
11

AMPERIMETRO

AMOSTRA

'
R
®

N

VOLTIMETRO

Figura 3.11: Esquema simplificado do circuito.

Adotamos como referéncia para a orientacao do campo magnético a di-
recao de crescimento da amostra e campo magnético paralelo, por exemplo,
significa que o campo estd paralelo a diregao de crescimento (ou a corrente
de tunelamento), como pode ser visto na Figura 3.12. As bobinas supercon-
dutoras que utilizamos sao capazes de atingir campos magnéticos de até 12 T

quando mantidas a temperatura de 4 K.
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PARALELO

Figura 3.12: Diagrama mostrando a orientacao do campo magnético.

3.3 Campo magnético paralelo a direcao de

crescimento - Resultados e discussao

3.3.1 Amostra de referéncia: multi-pocos quanticos de

InGaAs/InP

A Figura 3.13 (a) mostra a caracteristica I-V da amostra de referéncia
descrita anteriormente (Figuras 3.9 e 3.10), medida a 4 K, na presenga e
auséncia de um campo magnético. A voltagem positiva significa que o topo
da amostra é positivo em relagao ao substrato.

Este resultado mostra o tunelamento seqiiencial ressonante, que é um
comportamento caracteristico para estruturas desse tipo [65]. No tunela-
mento ressonante, o elétron tunela de um poco para outro sem perda ou

ganho de energia. Isso acontece quando niveis de energia entre pocos vizinhos
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Figura 3.13: (a) Caracteristica [-V para a amostra de referéncia, uma estru-
tura de multi-pogos quanticos de InGaAs/InP, a 4 K, na auséncia e presenca
de campo magnético paralelo a corrente. (b) Detalhe da caracteristica -V,
mostrando o primeiro plato de corrente e os saltos de condutividade diferen-
cial negativa.
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acoplam-se ressonantemente. Melhorando a resolucao da medida, conforme
apresentado na Figura 3.13 (b), observamos um platd de corrente e saltos
de condutividade diferencial negativa. O surgimento desses degraus e platos
se deve a formacao de dominios de campo elétrico na estrutura devido ao
acumulo de cargas. Nos platos, observam-se saltos de condutividade diferen-
cial negativa que correspondem ao rearranjo do campo elétrico na estrutura
quando a voltagem aplicada aumenta. Nao é nosso objetivo discutir aqui os
fenomenos fisicos observados nesse tipo de estrutura, pois tratam-se de feno-
menos ja bem conhecidos e estudados [65]. Fizemos medidas nessas amostras
para termos uma fonte de comparacao para os efeitos observados na amostra

com pontos quanticos.

3.3.2 Multicamadas de pontos quanticos auto-organi-

zados de InAs/ InGaAs /InP

A caracteristica I-V da estrutura contendo as multicamadas de pontos
quanticos de InAs pode ser observada na Figura 3.14.

Diferente do que ocorre na amostra de referéncia, os degraus e platos
na corrente de tunelamento sao muito menos pronunciados sendo, portanto,
uma forte indicacao de que diferentes mecanismos de conducao de elétrons
estao presentes nessas amostras. A diferenca observada entre as duas carac-
teristicas I-V ( Figura 3.13 (a) e Figura 3.14) é uma forte evidéncia de que
nas amostras com pontos quanticos, uma parte significativa da corrente passa
pelos pontos e nao pelos pogos (regiao entre pontos), ou seja, nas amostras
com pontos quanticos a corrente é canalizada via pontos quanticos. Outra
indicacao nesse sentido é que na amostra com pontos quanticos a corrente é

da ordem de 10 vezes maior e nao se véem os saltos de condutividade dife-
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Figura 3.14: Caracteristica [-V para a estrutura de multicamadas de pontos
quanticos auto-organizados, medida a 4 K, na auséncia e na presenca de
campo magnético aplicado paralelo a direcao de crescimento.

rencial negativa. Isso também é de se esperar, considerando-se que a barreira
de potencial efetiva é menor na regiao dos pontos e também que os poucos
elétrons disponiveis para conducao devem relaxar para os niveis de energia
mais baixos, os quais estao localizados nos pontos.

Podemos ver um comportamento ainda mais interessante na regiao de
baixas voltagens positivas. Como apresentado na Figura 3.15 (a), claras
oscilagoes aparecem na curva caracteristica /-V a medida que o campo mag-
nético é aumentado, na regiao de voltagem entre +100 mV e +400 mV.

O numero de oscilagoes vistas e suas posigoes em voltagem aumentam
com o campo magnético. Para as voltagens negativas, esse comportamento

¢ muito menos pronunciado. Na Figura 3.15 (b) podemos ver que a amostra
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Figura 3.15: Caracteristica I-V para a estrutura de multicamadas de pon-
tos quanticos auto-organizados (a) e para a amostra de referéncia (b) , de
B=0TaB=12T. As curvas estao deslocadas verticalmente para melhor
visualizacao. A escala de corrente é valida para a curva de 12 T, as outras
curvas estao deslocadas verticalmente com o mesmo ganho.
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de referéncia nao apresenta semelhantes comportamentos, ou seja, além do
campo magnético afetar muito pouco a corrente, os maximos locais na cor-
rente a baixas voltagens sao vistos de forma clara somente na estrutura com
os pontos quanticos.

Na Figura 3.16 o efeito do campo magnético sobre a corrente de tunela-
mento, em ambas as estruturas, pode ser melhor visualizada. As variagoes na
intensidade da corrente de tunelamento em funcao do campo magnético sao
muito mais expressivas na amostra com pontos quanticos (Figura 3.16 (a))
do que na amostra de referéncia (Figura 3.16 (b)).

Nas Figuras 3.17 (a) e 3.17 (b) temos resultados das medidas realizadas a
27 K. Novamente, como mostrado na Figura 3.17 (a), aparecem efeitos semel-
hantes aos observados a 4 K na regiao de baixas voltagens positivas, para a es-
trutura de multicamadas de pontos quanticos auto-organizados. Entretanto,
mesmo na auséncia de campo magnético, um numero maior de oscilagoes é
observado, em uma indicacao de que mais estados dos pontos quanticos estao
envolvidos no processo de tunelamento. O nimero de oscilagoes observadas
e suas posigoes em voltagem aumentam com o campo magnético. Em con-
trapartida, como pode ser visto na Figura 3.17 (b), a corrente da amostra de
referéncia ¢ muito pouco afetada pelo campo magnético.

As voltagens nas quais os maximos de corrente sao observados nas cur-
vas caracteristicas I-V como funcao do campo magnético a 4 K e 27 K sao
apresentadas na Figura 3.18. A 4 K e baixos campos magnéticos, somente
uma oscilacao é claramente vista dentro da resolucao experimental. A ele-
vados campos magnéticos esta oscilacao se abre em dois picos e um outro
pico pode claramente ser visto em um menor valor de voltagem. A 27 K o
mesmo comportamento geral é observado, entretanto, como ja mencionado,

temos um numero maior de oscilagoes indicando que mais estados devem
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Figura 3.16: Caracteristica I-V para a estrutura de multicamadas de pontos
quanticos auto-organizados (a) e para a amostra de referéncia (b), para
alguns valores de campo magnético.
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Figura 3.17: Caracteristica [-V para a estrutura de multicamadas de pon-
tos quanticos auto-organizados (a) e para a amostra de referéncia (b) , de
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estar envolvidos no processo de tunelamento.
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Figura 3.18: Posicao em voltagem dos maximos de corrente nas curvas [-V
em funcao do campo magnético paralelo a corrente de tunelamento.

A baixas voltagens e a baixas temperaturas, os elétrons injetados em
um dos lados da amostra, contato emissor, devem tunelar seqiiencialmente
através das barreiras de InP até atingir o outro lado da estrutura, contato
coletor. O processo de tunelamento deve ser seqiiencial porque as barreiras
sao suficientemente espessas, evitando assim o acoplamento entre estados de
camadas adjacentes. Atribuimos essas oscilacoes nas curvas I-V a baixas
voltagens e baixas temperaturas ao tunelamento seqiiencial ressonante entre
estados de pontos quanticos de camadas adjacentes, ja que os estados dos
pontos possuem energias relativamente menores e a temperatura é baixa o

suficiente para evitar qualquer excitacao térmica para os estados de energias
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mais altas. Medidas de fotocorrente realizadas por P.L. Souza e colabo-
radores [66], na estrutura com multicamadas de pontos quanticos de InAs,
mostraram que somente os estados dos pontos quanticos estao ocupados.
Portanto, o processo de tunelamento a baixas voltagens e baixas tempera-
turas deve envolver somente os estados dos pontos quanticos. Outro fator
que favorece esta hipdtese é que a amostra de referéncia nao apresenta nen-
hum comportamento semelhante ao observado na Figura 3.18 para qualquer
voltagem ou temperatura.

Medidas que realizamos a temperaturas mais elevadas indicam que a os-
cilacao que aparece a campos magnéticos mais elevados e voltagens em torno
de 130 mV (campo magnético baixo) a 175 mV (campo alto) nas medidas
realizadas a 27 K (Figuras 3.17 (a) e 3.18), sdo provavelmente provenientes de
tunelamentos que envolvam estados pertencentes a pocos quanticos. Nesta
regiao de voltagem, somente esta oscilacao é vista em temperaturas mais
elevadas e sua posicao em voltagem aumenta com o campo magnético, nao
sendo observado nenhum splitting. Este comportamento pode ser observado
na Figura 3.19, onde as medidas foram realizadas a 82 K.

Na Figura 3.20 mostramos uma comparacao entre medidas realizadas
a 12 T para diferentes temperaturas. Nesta figura é possivel observar a
semelhanca entre a oscilagao em torno de 175 mV, que aparece a B = 12 T
nas medidas realizadas a 27 K, com aquelas observadas na mesma regiao de
voltagem para temperaturas mais elevadas. A mesma oscilacao nao aparece
a 4 K, ou seja, o aumento da temperatura associado com o campo magnético,
no caso de 27 K, aumenta a probabilidade da ocorréncia de tunelamentos que
envolvam estados de pocos quanticos, mesmo sendo aplicadas baixas tensoes
na amostra.

Como estamos trabalhando com multicamadas de pontos quanticos auto-
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Figura 3.19: Caracteristica [-V para a estrutura de multicamadas de pontos
quanticos auto-organizados a 82 K e na presenca de campo magnético vari-
andode B=0T aB =12 T. As curvas estao deslocadas verticalmente para
melhor visualizagao. A escala de corrente é valida para a curva de 12 T, as
outras curvas estao deslocadas verticalmente com o mesmo ganho.

organizados, a diferenca de tamanho entre os pontos quanticos pertencentes
a camadas adjacentes deve ser levada em consideragao ao analisarmos os re-
sultados obtidos. Em estruturas de multicamadas de pontos quanticos, livres
de cargas, espera-se que os niveis de energia entre os pontos quanticos per-
tencentes a diferentes camadas estejam naturalmente desalinhados devido a
diferente quantidade de confinamento existente entre eles, como mostrado no
diagrama simplificado da Figura 3.21 (a). Entretanto, no caso da amostra
com a qual estamos trabalhando, medidas de fotocorrente feitas por P.L.

Souza e colaboradores [66] mostraram que a mesma possui um campo elétrico
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Figura 3.20: Caracteristica [-V para a estrutura de multicamadas de pontos
quanticos auto-organizados a 12 T e para diferentes temperaturas.

intrinseco, ou seja, mesmo na auséncia de uma voltagem aplicada na amostra
foi possivel medir uma fotocorrente com uma intensidade significativa. Este
campo elétrico intrinseco se origina principalmente da redistribuicao das car-
gas dos contatos na amostra, que ¢ assimétrica devido a presenca dos pon-
tos quanticos (Figura 3.6). A presenca deste campo elétrico faz com que
os niveis fundamentais de pontos quanticos de camadas adjacentes estejam
quase alinhados, mesmo existindo uma diferenca de tamanho entre eles, como
apresentado de forma esquemadtica na Figura 3.21 (b).

Um outro fator observado nas medidas de fotocorrente é que somente os
estados fundamentais dos pontos quanticos encontram-se preenchidos, como

ja mencionado. Partindo destas observacoes, desenvolvemos um modelo qua-
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Figura 3.21: (a) Dois periodos do fundo da banda de condugao de uma estru-
tura de pontos quanticos auto-organizados empilhados sem nenhuma carga.
(b) Diagrama esquemético do fundo da banda de condugao da estrutura es-
tudada mostrando o campo elétrico intrinseco que se origina da redistribuicao
das cargas dos contatos na amostra.

litativo para justificar o surgimento das oscilagoes nas curvas de corrente a
baixas voltagens e temperaturas apresentadas nas Figuras 3.15 (a) e 3.17 (a).
Uma representacao esquematica do modelo que desenvolvemos para justi-
ficar o surgimento das oscilagoes nas curvas de corrente é apresentada na

Figura 3.22.
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Figura 3.22: Modelo qualitativo para a origem das oscilagoes nas curvas
caracteristicas I-V sob campo magnético paralelo. Do lado esquerdo esta
representado o fundo da banda de condugao de dois periodos adjacentes da
estrutura mostrando os niveis de energia mais baixos dos pontos quanticos em
B=0eV=V;(a),B=B;eV=Vy>V;(b)eB=B;eV=V3>V,(c).
Do lado direito sao representados apenas os niveis de energia em cada situ-

acao, para maior clareza.
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Segundo nosso modelo, na auséncia de campo magnético, a medida que se
aumenta a voltagem aplicada na amostra, um maximo na corrente de tunela-
mento é observado quando um estado do ponto quantico em uma camada en-
tra em ressonancia com um estado do ponto quantico da camada adjacente,
como visualizado na Figura 3.22 (a). Como os pontos quanticos possuem
tamanhos diferentes, e considerando ainda que existe um campo elétrico in-
trinseco, o alinhamento entre os niveis fundamentais de pontos quanticos de
camadas adjacentes ocorre para um valor de voltagem aplicada na estrutura
V1 > 0. Da mesma forma, a 27 K, com o aumento da ocupacao de estados
com energias mais elevadas, outras ressonancias devido ao tunelamento entre
niveis de energia maior podem ser observadas.

J& na presenca de um campo magnético, um nimero maior de oscilagoes
¢é observado. Os niveis de energia se abrem devido ao efeito Zeeman, como
mostrado nas Figuras 3.22 (b) e 3.22(c), e o tunelamento entre niveis de spin
passa a ser observado.

O fato do maximo de corrente em B = 0 T se abrir em dois picos distintos
indica que o splitting devido ao efeito Zeeman nao é o mesmo para pontos
quanticos em camadas adjacentes. Se as aberturas (splitting) dos niveis de
energia fossem idénticas para todos os pontos quanticos, somente uma os-
cilacao poderia ser vista para todos os campos magnéticos aplicados. Devido
a diferenca gradativa de tamanho, da base ao topo, dos pontos quanticos, a
diferenca no fator g de pontos quanticos de camadas adjacentes é esperada,
pois o fator g depende do confinamento. Como ja mencionado na introdugao
deste capitulo, a equacao 3.7 nos fornece uma indicagao qualitativa razoavel
da variacao do fator g para diferentes quantidades de confinamento.

Analisando a Figura 3.4 podemos ver que para um valor de F, de 630 mev,

obtido pelas medidas de fotoluminescéncia em nossas amostras (Figura 3.8),
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teremos um valor de g negativo usando qualquer um dos dois modelos apre-
sentados. O fato do fator g ser negativo implica que na presenga do campo
magnético o estado de energia mais baixa é o de spin +1/2. Da mesma
forma, os niveis de energia dos pontos quanticos de maior tamanho sofrerao
um splitting maior, como indicado na Figura 3.22.

Nao observamos tunelamento entre estados com diferentes polarizacoes
de spin, pois se isso ocorresse, veriamos que o pico de corrente se abriria em
pelo menos trés distintos picos, e nao em dois como acontece.

Diferente do que ocorre quando somente uma camada de ponto quantico
esta envolvida no processo de tunelamento, nao podemos medir diretamen-
te o fator g dos pontos quanticos das camadas adjacentes. Como repre-
sentado esquematicamente nas Figuras 3.22 (b) e 3.22 (c), sao observadas
oscilagoes na curva caracteristica I-V quando os niveis com mesma polari-
zacao de spin entre pontos quanticos vizinhos, Dotl e Dot2, por exemplo,

entram em ressonancia, ou seja,

EDotl - EDot2~ (38>

Apés a primeira oscilagdo de corrente (Figura 3.22 (b)), a segunda os-
cilacao sera observada quando for aplicada uma voltagem na estrutura que
permita o alinhamento dos niveis de spin de maior energia. Como existe uma
relacao entre voltagem aplicada nos contatos da amostra e energia, dada pela
equagao 3.5, podemos dizer que a condigao da segunda ressonancia é obtida,

como apresentado na Figura 3.22 (c¢), quando:

Ipoti i B 4+ ea AV = gpopip B, (3.9)

onde AV ¢ a diferenca entre a voltagem necessaria para alinhar os niveis de
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spin de maior energia (V3 na Figura 3.22 (c)) e a voltagem necessaria (Vs
na Figura 3.22 (b)) para colocar em ressonancia os niveis de spin de menor
energia de pontos quanticos adjacentes.

Da equagao 3.9, obtemos a relacao entre a diferenca de voltagem entre

cada par de oscilacoes e o campo magnético, que é:

eaAV = (gpot2 — gpot1 )i B. (3.10)

Portanto, o que podemos medir é, na verdade, a diferenca média en-
tre os fatores g de pontos quanticos de camadas adjacentes. Na Figura 3.22
representamos um modelo com apenas dois periodos da estrutura de multica-
madas, mas na verdade temos dez camadas de pontos quanticos. O conjunto
de resultados apresentados, inclusive as andalises semi-quantitativas feitas, nos
levam a acreditar que na verdade a diferenca de fator g obtida nas medidas
ocorra principalmente entre as trés ou quatro primeiras camadas, onde se
dé a maior variacao de tamanho nos pontos, como indicadas as medidas de
AFM. Outro fato que devemos levar em conta nas nossas medidas é que como
os pontos quanticos sao crescidos de forma auto-organizada, existem disper-
soes de tamanho dos pontos quanticos pertencentes a uma mesma camada, e
como a corrente é canalizada principalmente via os pontos quanticos, as os-
cilacoes observadas sao largas e os picos de corrente nas curvas I-V ocorrem
quando temos um melhor alinhamento médio entre os niveis de energia das
varias camadas de pontos.

Para conhecermos a magnitude da diferenca média entre os fatores g
temos que saber a ordem de grandeza do fator «, ji que os outros parame-
tros da equagao 3.10 sao obtidos dos resultados experimentais (Figura 3.18).
Com este propédsito, utilizamos a equagao 3.6 para ajustar as caracteristi-

cas I-V da amostra com multicamadas de pontos quanticos, com o fator «
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como parametro de ajuste. A curva em vermelho na Figura 3.23 mostra o
ajuste na caracteristica I-V a 27 K. A partir dos ajustes feitos para diferentes
temperaturas, obtivemos um valor médio de 0,1 para a constante de propor-
cionalidade «, valor este que estd de acordo com resultados experimentais

encontrados na literatura [7, 9, 53, 54, 55, 56, 57].

100 ———
80 |-

2 1(V,T)=2I /(1+exp(a430(V  -V))

c

~ 60 | =46nA i

S | v=102mv ]

E, a0 L o=1(0,124£0,001) 1

= T=27K |

o

O 20 B=0T
0 Sy

0 25 50 75 100 125 150
Voltagem (mV)

Figura 3.23: Ajuste feito na caracteristica I-V a 27 K e B = 0 T, utilizando
a equacao 3.6.

Da Figura 3.18 extraimos os valores da diferenca de voltagem entre cada
par de oscilagdo (AV') em fun¢do do campo magnético (B). Os resultados
obtidos estao dispostos na Figura 3.24.

Da equacao 3.10 e dos resultados apresentados na Figura 3.24 vemos que
diferenca de voltagem entre cada par de oscilagao é uma funcao linear do

campo magnético e esta diferenca pode ser escrita como:

AV = Iay B, (3.11)
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Figura 3.24: Diferenca de voltagem entre cada par de oscilagao(AV) em
funcao do campo magnético (B). Dados extraidos da Figura 3.18.

onde Iny é o valor da inclinacao da reta AV wersus B. Combinando as
equacoes 3.10 e 3.11 vemos que a diferenca entre os fatores g de camadas

adjacentes de pontos quanticos pode ser obtida por meio da relacao:

ealay

Ag - (gDot2 - gDoﬂ) — . (312)
KB

O valor experimental de Iny obtido na Figura 3.24 refere-se a estrutura
completa, ou seja, com 10 camadas de pontos quanticos. Utilizando um valor
de Iny = (0,46 £ 0,04) obtivemos o valor de (0,79 4+ 0,07) para a diferenga
média entre os fatores g de camadas adjacentes de pontos quanticos. A par-
tir da equacao 3.7 e usando o valor experimental para o £, da estrutura de
630 meV, podemos estimar que para que ocorra uma diferenca da ordem de
0,8 no valor do fator g seria necesséria uma diferenca de energia, £,, entre

pontos quanticos de camadas adjacentes da ordem de 30 meV. Ja analisando
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os resultados apresentados na Figura 3.4 gerados pelo modelo de Pryor e
colaboradores, podemos verificar que uma diferenga de fator g desta ordem
produziria uma diferenca em energia de aproximadamente 40 meV. Esses re-
sultados sao consistentes com os apresentados na Figura 3.8, que mostra uma
diferenca de aproximadamente 46 meV entre os picos de emissao caracteris-
ticos da estrutura com uma camada de ponto quantico em comparacao com
a estrutura contendo 10 camadas de pontos quanticos.

Calculos feitos por J.M. Villas-Boas [67], para uma estrutura muito semel-
hante com a que estamos trabalhando e também crescida pelo grupo do
Laboratério de Semicondutores do CETUC da PUC-Rio, indicam que para
se obter uma diferenca de energia entre os elétrons na banda de valéncia
e os buracos na banda de conducao de aproximadamente 30 meV, seria
necessaria uma diferenca de tamanho do ponto quantico da ordem de 2 nm,
enquanto que para uma diferenca de 40 meV, seria necessaria uma diferenca
de tamanho da ordem de 3 nm. Comparando os nossos resultados com am-
bos os modelos vemos que essas diferenca de tamanho sao muito provaveis de
ocorrer conforme apresentado no inserto (a) da Figura 3.8, que mostra uma
diferenca de tamanho da ordem de 5 nm entre as duas primeiras camadas
crescidas.

A ordem de grandeza do valor obtido para a diferenca de fatores g en-
tre pontos quanticos de diferentes tamanhos esta de acordo com resultados
experimentais encontrados na literatura, como por exemplo, os resultados
obtidos por Hapke-Wurst e colaboradores [57], que citamos na introdugao
deste capitulo, que verificaram a influéncia do tamanho do ponto quantico
sobre o fator g. Foram analisadas duas amostras, uma contendo 1,84 ML
de InAs (Amostra Al) e outra contendo 1,79 ML de InAs (Amostra A2),

e os valores de fator g encontrados foram, respectivamente, g41= 40,77 e
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g1= +1,29, ou seja, eles obtiveram uma diferenca de fator g de 0,52, para
pontos quanticos de diferentes tamanhos. Uma tltima observacao a ser feita
é que na literatura praticamente nao ha trabalhos experimentais sobre a de-
pendéncia do fator g com o tamanho da nanoestrutura, e a grande maioria
dos trabalhos encontrados [61, 62, 68, 69] abordam esse assunto apenas teori-

camente.

3.4 Campo magnético perpendicular a diregcao
de crescimento - Resultados e discussao

Nesta secao apenas registraremos os resultados que obtivemos quando
aplicamos o campo magnético perpendicular a direcao de crescimento. Dife-
rente do observado em campos paralelos a direcao de crescimento, conforme
poderd ser visto, nao verificamos nada semelhante ao splitting de niveis de
energia, ja que campos nesta configuragao reduzem rapidamente a probabi-
lidade de tunelamento entre pontos quanticos pertencentes a camadas adja-

centes.

3.4.1 Amostra de referéncia: multi-pocos quanticos de

InGaAs/InP

Na presenca de um campo magnético aplicado perpendicular a direcao de
crescimento, a amostra de referéncia nos fornece a caracteristica I-V apre-
sentada na Figura 3.25.

Novamente, podemos observar o efeito de tunelamento seqiiencial resso-

nante, com os platos de corrente e saltos de condutividade diferencial nega-
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Figura 3.25: (a) Caracteristica [-V para a amostra de referéncia, uma estru-
tura de multi-pogos quanticos de InGaAs/InP, a 4 K, na auséncia e presenca
de campo magnético perpendicular a corrente. (b) Regiao da curva I-V
mostrando o primeiro plato de corrente e os saltos de condutividade diferen-
cial negativa.
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tiva, como detalhado na Figura 3.25 (b).

Para essa configuracao de campo magnético podemos observar um com-
portamento diferente a medida em que o campo é elevado: para campos
magnéticos nao muito intensos, até 6 T por exemplo, como indicado na
Figura 3.26, um aumento significativo é observado na corrente de tunela-
mento na regiao do plato. Nesta configuracao, o campo magnético propor-
ciona um maior acoplamento entre os niveis de pocos vizinhos e desloca o
plato de corrente para tensoes mais altas. Ou seja, permite que mesmo para
maiores valores de voltagens, que a principio desacoplariam os niveis entre

pogos quanticos vizinhos, o tunelamento seja observado [65, 70].

2500 |- T=4K
B 1 corrente

o0 01 0,2 0,3 04 05 06 0,7 0,8 09 1,0
Voltagem (V)

Figura 3.26: Corrente de tunelamento para estrutura de multi-pogos quan-
ticos para diferentes intensidades de campos magnéticos perpendiculares a
direcao de crescimento.

Aumentando ainda mais a intensidade do campo magnético aplicado,

outro tipo de comportamento é observado na curva caracteristica I-V: os
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saltos de condutividade diferencial negativa tendem a ser destruidos pelo
campo magnético. Uma forma simples de explicar a destruicao dos saltos e
platd de corrente, em campos magnéticos intensos, é considerar o efeito do
confinamento magnético. Como o campo magnético quantiza o movimento
do elétron na direcao perpendicular a que este estd sendo aplicado, para
campos muito intensos o elétron tende a ficar localizado nos pocos de po-
tencial, diminuindo, portanto, a probabilidade de tunelamento para o poco
seguinte, conseqiientemente diminuindo o valor da corrente de tunelamento.
Na Figura 3.26 pode-se ver claramente a 10 T que a diminui¢ao da probabili-
dade de tunelamento para o poco seguinte ocasiona a diminui¢ao da corrente

de tunelamento.

3.4.2 Multicamadas de pontos quanticos auto-organi-

zados de InAs /InGaAs/ InP

Nas medidas realizadas na amostra com multicamadas de pontos quanti-
cos de InAs vemos novamente que, quando comparado aos efeitos observados
na mostra de referéncia, os passos e platos na corrente de tunelamento sao
muito menos pronunciados. Entretanto, assim como na amostra de referén-
cia, para campos magnéticos intensos os platos e saltos de condutividade
diferencial negativa tendem a ser destruidos pelo campo magnético, como
pode ser visto comparando a curva [-V obtida a 0 T com a obtida a 6 T na
Figura 3.27.

Como também observado na situacao de campo magnético paralelo a
direcao de crescimento, a baixas voltagens positivas, como pode ser visto nas
Figuras 3.28 (a), para medidas realizadas a 4 K, e 3.29 (a), para as medidas

realizadas a 24 K, claras oscilagoes aparecem na curva caracteristica I-V para
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Figura 3.27: Caracteristica I-V para a estrutura de multicamadas de pon-
tos quanticos auto-organizados, a 4 K, na auséncia e na presenca de campo
magnético aplicado perpendicular a direcao de crescimento.

campos magnéticos inferiores a aproximadamente 3 T, na regiao de voltagem
entre +100 mV e +400 mV. Um comportamento muito interessante, visto
que para campo magnético paralelo a direcao de crescimento, semelhantes
oscilacoes ocorrem até para campos magnéticos superiores, como em 12 T,
por exemplo. Como pode ser visto nas Figuras 3.28 (b) e 3.29 (b), a amostra
de referéncia nao apresenta semelhantes comportamentos para as oscilagoes.

Assim como o observado para campos magnéticos paralelos a diregao
de crescimento, as variagoes na intensidade da corrente de tunelamento em
funcao do campo magnético sao muito mais expressivas para a estrutura de
multicamadas de pontos quanticos auto-organizados (Figura 3.30 (a)) do que

para a amostra de referéncia (Figura 3.30 (b)).
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Figura 3.28: Caracteristica I-V (a) para a estrutura de multicamadas de pon-

tos quanticos auto-organizados, de B=0 T a B= 3 T e (b) para a amostra
de referéncia. Na amostra de referéncia, as curvas estao deslocadas vertical-
mente para melhor visualizagao. A escala de corrente é véalida para a curva de
10 T, as outras curvas estao deslocadas verticalmente com o mesmo ganho.
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Figura 3.29: Caracteristica I-V (a) para a estrutura de multicamadas de
pontos quanticos auto-organizados, de B =0 T a B = 3 T e (b) para a
amostra de referéncia. Na amostra de referéncia, as curvas estao deslocadas
verticalmente para melhor visualizacao. A escala de corrente é valida para a
curva de 10 T, as outras curvas estao deslocadas verticalmente com o mesmo
ganho.
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Figura 3.30: Caracteristica [-V (a) para a estrutura de multicamadas de
pontos quanticos auto-organizados e (b) para a amostra de referéncia, para
alguns valores de campo magnético.
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Para esta configuragao de campo magnético, como pode ser observado,
somente dois picos de corrente sao claramente vistos em cada uma das tem-
peraturas e a posi¢ao em voltagem desses picos aumenta a medida que campos
magnéticos mais intensos sao aplicados. Outro ponto importante que pode-
mos notar ¢ que nesta regiao de campo magnético nao foi possivel observar
nada semelhante ao splitting de niveis de energia.

Quando comparamos os efeitos obtidos nas diferentes configuragoes de
campo magnético, como apresentado na Figura 3.31, as oscilagoes que surgem
para campos perpendiculares sao observadas apenas em campos baixos e em
uma faixa restrita de campo magnético. Esse comportamento pode ser com-
preendido considerando a forma assimétrica dos pontos quanticos. Enquanto
o diametro destes é da ordem de 30 nm, a altura é de aproximadamente
9 nm. Dessa forma, a extensao espacial das funcoes de onda na diregao
de crescimento ¢é significativamente menor do que no plano perpendicular a
esta. Como ja mencionado, a aplicacao do campo magnético reduz a exten-
sao espacial das fungoes de onda no plano perpendicular a direcao do campo.
Podemos utilizar a férmula para o calculo das érbitas de ciclotron para ter-
mos uma idéia dos valores de campo magnético para os quais o confinamento

deve ser importante. De acordo com essa férmula, os raios das dérbitas sao

dados por [71]:

(2N + 1)k
Ry =\ ——— 3.13
N eB ( )

onde N= 0,1,2,3--- é o nimero quantico dos niveis de Landau [72]. Para
campos magnéticos com intensidades de 1 T e 10 T, por exemplo, os elétrons
descreverao 6rbitas com raios de 26 nm e 8 nm respectivamente, para a
primeira érbita de ciclotron. Portanto, a aplicacao do campo perpendicular
a direcao de crescimento reduz rapidamente a probabilidade de tunelamento

entre pontos quanticos de camadas sucessivas, fazendo com que o tunela-
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mento ressonante sé seja observado para campos magnéticos baixos, nao tor-

nando possivel, nessas amostras, a verificagao experimental do splitting entre

os niveis de energia para campos magnéticos perpendiculares a corrente de

tunelamento.
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Figura 3.31: (a) Caracteristica I-V para um campo magnético aplicado pa-

ralelo a direcao de crescimento.

(b) Caracteristica I-V para um campo

magnético aplicado perpendicular a direcao de crescimento.
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3.4.3 Conclusoes

Investigamos o comportamento das ressonancias observadas na carac-
teristica I-V das amostras, em funcao do campo magnético, para estudar
o acoplamento entre os estados eletronicos de pontos quanticos em camadas
sucessivas. Em campos magnéticos paralelos a direcao de crescimento, as
oscilagoes observadas nas curvas caracteristicas [-V evidenciaram um claro
splitting que pode ser modelado pelo tunelamento através de estados com
polarizacao de spin. As analises apresentadas com base em nosso modelo
para a origem das oscilagoes permitem determinar uma diferenca de fator g
de Landé de pontos quanticos pertencentes a camadas adjacentes de aproxi-
madamente 0,8. Essa diferenca no fator g é atribuida ao aumento gradativo
no tamanho dos pontos quanticos ao longo da direcao de crescimento. Medi-
das de AFM realizadas por nossos colaboradores indicam que esta diferenca
obtida no fator g ocorra principalmente entre as trés ou quatro primeiras
camadas, onde se da a maior variacao de tamanho nos pontos quanticos.
A ordem de grandeza do valor obtido para a diferenca de fatores g esta de
acordo com resultados experimentais e tedricos encontrados na literatura.

No caso da aplicacao do campo magnético perpendicular a direcao de
crescimento, o tunelamento ressonante entre estados de pontos quanticos s6
pode ser observado para campos magnéticos baixos, pois devido a forma
assimétrica dos pontos, campos mais intensos reduzem rapidamente a proba-
bilidade de tunelamento. Para essa configuracao de campo nao foi possivel
a verificacao experimental do splitting dos niveis dos pontos quanticos na

amostra estudada.
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CapiTULO 4

Pontos quanticos em
microcavidadades

semicondutoras

4.1 Introducao

Em 1917, em sua teoria da radiagao [73], Albert Einstein introduziu os
conceitos de emissao espontanea e emissao estimulada. Mais recentemente,
uma nova geracao de experimentos mostra que a taxa de emissao espon-
tanea pode ser intensificada ou suprimida quando o atomo é colocado en-
tre espelhos ou em cavidades [74]. Este efeito, conhecido como Efeito Pur-
cell [75], tem sido verificado em vérios experimentos utilizando dtomos em
cavidades. Atualmente, crescentes inovagoes nos processos de criagao de
nanoestruturas produzidas artificialmente tém possibilitado reproduzir estes
resultados substituindo atomos por pontos quanticos. Diferente dos atomos,
os pontos quanticos possuem a vantagem de poderem ser fixados natural-
mente em qualquer posi¢ao dentro da cavidade [76]. Estes revolucionérios
conceitos tém sido amplamente estabelecidos com o grande desenvolvimento

nos estudos tedrico e experimental da eletrodinamica quantica de cavidades
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(CQDE, Cavity Quantum Electrodynamics). A eletrodinamica de cavidades
lida com as modificagoes das propriedades dos campos eletromagnéticos que
sao induzidas pela presenca de condi¢oes de contorno para o campo, como
espelhos e interfaces, por exemplo [77].

Uma cavidade ideal pode confinar a luz indefinidamente, sem nenhuma
perda, e pode ter freqiiéncias ressonantes (modos da cavidade) em valores
bem definidos [18]. Desvios desta condicao ideal sdo descritos pelo fator de

qualidade @), que é dado por:

A

Q:A_)\’

(4.1)

onde A é o comprimento de onda de ressonancia da cavidade e A\ é a largura
a meia altura do pico no espectro da radiagao emitida pela cavidade [77].

A interagao do emissor com os modos da cavidade é caracterizada por dois
distintos comportamentos. Se a cavidade é boa o suficiente para armazenar
o féton por um periodo de tempo tal que a emissao possa ser reversivel, o
sistema estd em um regime de acoplamento forte. Neste caso, o foton emitido
é reabsorvido pelo emissor antes de ser emitido para fora da cavidade, dando
origem as oscilagoes de Rabi entre o emissor e os modos da cavidade. Neste
regime de acoplamento forte, o emissor e a cavidade nao podem ser mais
descritos separadamente, pois é observado um estado acoplado emissor/modo
da cavidade. Por outro lado, se a cavidade nao armazena o féton por um
periodo longo o suficiente, o emissor estd no regime de emissao espontanea
irreversivel e o foton é emitido no modo da cavidade. Este é o regime de
acoplamento fraco. Neste caso, o efeito da cavidade é inibir ou intensificar a
taxa da emissao espontanea (Efeito Purcell) [77, 78].

O fator Purcell descreve a quantidade pela qual a taxa de emissao espon-

tanea € intensificada para um emissor em ressonancia com um modo da cavi-
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dade. Este fator, como sera visto mais adiante, é proporcional ao fator de
qualidade do modo, (), e é inversamente proporcional ao volume efetivo do
modo, V. Ou seja, para cavidades épticas que possuem fatores de quali-
dades elevados e pequenos volumes, o efeito Purcell é intensificado . Por esse
motivo, desde 1990, muitos tipos de microcavidades fornecendo um confina-
mento tridimensional (3-D) para os fétons tém sido desenvolvidas.

Cavidades na forma de micropostes, mais comumente conhecidas como
micropilares, tém desempenhado um papel muito importante em recentes
aplicagoes do efeito Purcell. Os micropilares tém a vantagem de possuirem
cavidades de pequenos volumes e valores de () relativamente grandes, tendo
uma emissao padrao que se ajusta bem no acoplamento e manipulacao de
fétons emitidos [18], podendo também incorporar pontos quanticos como
emissores.

Na Figura 4.1 temos representado um esquema de um micropilar em que
um ponto quantico isolado emite espontaneamente um foton, o qual tem sua
taxa de emissao espontanea intensificada pelo efeito Purcell.

Em estruturas desse tipo, a luz tende a ser confinada na cavidade de-
vido as reflexdes multiplas nos espelhos DBR. (Distributed Bragg Reflector)
na vertical, enquanto o confinamento no plano se da por reflexdo interna
total. Em termos de aplicacoes tecnoldgicas as microcavidades, na forma de
micropilares, tém recebido notavel atencao por serem utilizadas na fabricacao
de fontes de fétons tinicos e em lasers tipo VCSELSs ( Vertical Cavity Surface
Emitting Lasers).

Nesta segunda parte do trabalho estudaremos amostras semelhantes a es-
quematizada na Figura 4.1, em que os emissores sao pontos quanticos auto-
organizados de InAs. Antes da apresentacao dos resultados experimentais,

que sera feita no capitulo 5, faremos, neste capitulo, uma introducao dos prin-
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Ponto quantico

I

Figura 4.1: Esquema de um micropilar contendo um ponto quantico isolado
no centro da cavidade, emitindo um féton.

cipais conceitos sobre microcavidades, os quais serao uteis na compreensao

dos resultados experimentais.

4.2 Microcavidades semicondutoras

Uma cavidade éptica ou ressonador éptico é um arranjo formado por duas
faces refletoras sobre os dois lados de uma camada espacadora, ou camada
ativa. A luz confinada na cavidade sofre multiplas reflexdes nos espelhos
e, devido aos efeitos de interferéncias, somente certos valores de freqiiéncias
serao mantidos na cavidade sendo os outros suprimidos por interferéncias des-

trutivas. Em geral, os padroes de radiacao que sao reproduzidos em cada ida
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e volta da luz dentro da cavidade sao mais estaveis, e esses sao os chamados
modos de freqiiéncia da cavidade ou freqiiéncias de ressonancia.

O tipo mais comum de cavidade éptica é a conhecida cavidade Fabry-
Pérot [79]. Uma cavidade Fabry-Pérot é um instrumento éptico composto por
uma lamina transparente com duas superficies altamente refletoras, também
chamada de étalon, ou no lugar da lamina pode-se ter, também, dois espelhos

paralelos altamente refletores, como indicado na Figura 4.2.

T1 T2

Figura 4.2: Cavidade Fabry-Pérot. O feixe de luz que penetra o material
sofre multiplas reflexdes internas.

Nessas estruturas, os espectros de transmissao em fungao do comprimento
de onda exibem picos de grande transmissao que correspondem as ressonan-
cias da cavidade Fabry-Pérot. As variagoes verificadas na funcao de trans-
missao sao causadas pelas interferéncias entre as multiplas reflexdes da luz
entre as duas superficies refletoras. Ocorrem interferéncias construtivas se os
feixes de luzes transmitidos estao em fase. Se os feixes de luzes transmitidos
estao fora de fase, ocorrem interferéncias destrutivas e isto corresponde a

minimos na fungao de transmissao. Os multiplos feixes refletidos estarao em
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fase ou nao dependendo dos valores do comprimento da luz incidente (A), do
angulo que a luz faz com a normal dentro da camada ativa (6), da espessura
(1) e do indice de refragdo (n) da camada atica.

A diferenca de fase (0) entre sucessivas reflexdes é dada por:

d= (?)incos(e). (4.2)

Os maximos de transmissao ocorrem quando a diferenca de caminho 6p-
tico entre dois feixes de luz (2nlcos(6)) é um nimero inteiro de comprimentos
de onda.

Quando a camada espacadora que forma a cavidade tem dimensoes com-
pardveis ao comprimento de onda da luz no material (microcavidade), efeitos
quanticos dos campos eletromagnéticos da luz passam a ser observados. O
tipo mais comum de microcavidade é a microcavidade plana. Existem dois
principais tipos de microcavidades planas: com espelhos metalicos ou com
espelhos de Bragg.

Os espelhos de Bragg, mais comumente conhecidos por espelhos DBR
(Distributed Bragg Reflector), consistem em camadas alternadas de materi-
ais semicondutores com diferentes espessuras e indices de refragao. Nesses
espelhos, as altas reflectancias sao obtidas por interferéncias construtivas e
podem chegar a 99.9 %. Sabendo que o valor do comprimento de onda da luz
depende do indice de refracao do meio no qual ela se propaga, um maximo
de refletancia é observado quando as espessuras das camadas que formam o

espelho, denominadas de [y e [, por exemplo, sao dadas por:

A
n1l1 = n2l2 = ZO, (43)

onde n é o indice de refracao do material da camada e A\g é o comprimento
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da luz no vécuo.

Os espelhos DBR que compoe a estrutura da nossa amostra foram pro-
duzidos por camadas alternadas de GaAs/AlGaAs. A Figura 4.3 mostra um
diagrama simplificado de uma microcavidade plana. Neste tipo de micro-
cavidade, o confinamento da luz se d4 na longitudinal (ao longo da diregao
Z na Figura 4.3), devido as reflexdes dos espelhos de Bragg. Foi de uma
microcavidade plana semelhante a mostrada nesta figura que se originou os

micropilares que estudamos neste trabalho.

Espelhos DBR
GaAs / AlGaAs

Cavidade i de
GaAs e SAQD’s de {
InAs

—

i

Espelhos DBR ,{
GaAs / AlGaAs

—

Figura 4.3: Diagrama simplificado de uma microcavidade plana.

Como pode ser visto na Figura 4.3, para esta cavidade, os espelhos DBR
sao separados por uma camada ativa com a espessura de um comprimento
de onda (A). No centro da camada estao localizados os emissores, que neste
caso sao pontos quanticos. O valor da espessura da cavidade é determinado
pelas caracteristicas do emissor que se utiliza. Vamos supor, por exemplo,
que os emissores sejam pontos quanticos de InAs e que o material que forma a

camada ativa da cavidade é GaAs. Sabendo-se por meio de medidas de fotolu-
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minescéncia que pontos quanticos de InAs inseridos em uma matriz de GaAs
emitem no vdcuo em um comprimento de onda em torno de 930 nm (\y), a
cavidade e as camadas que formam os espelhos DBR terao espessuras tais
que permitirao a existéncia de modos de freqiiéncias ressonantes com a emis-
sao dos pontos quanticos. No caso da Figura 4.3, se utilizassemos o emissor

anteriormente citado, e uma cavidade A\, as espessuras seriam:

1. Camada de GaAs do espelho DBR.:

A
Espessura = 4nG(;AS (4.4)
2. Camada de AlGaAs do espelho DBR:
Ao
Espessura = ———— (4.5)
N AlGaAs
3. Camada de GaAs que forma a cavidade:
Ao
Espessura = (4.6)
NGaAs

onde \g = 930 nm. Cavidades com outras espessuras, por exemplo 3/2 A ou

A/2, sdo também muito utilizadas [80].

4.3 Fabricacao dos micropilares

Para aumentar o fator Purcell é necessario reduzir o volume da cavidade
sem degradar a qualidade 6ptica da mesma, ou seja, seu fator de qualidade.

Dentro deste contexto, os micropilares sao candidatos ideais para se obter
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grandes fatores Purcell. Estruturas na forma de pilares sao fabricados a
partir de microcavidades planas. Os passos utilizados para processar estes
tipos de estruturas sao muito semelhantes aqueles utilizados para se produzir
pontos quanticos individuais utilizando a técnica de litografia (Figura 2.4),

como apresentado de forma simplificada na Figura 4.4.

Etching Etching

A B A

i

HTHUHERLT

* Litografia por feixe de elétrons
* Etching

il

Figura 4.4: Esquema simplificado da fabricacao de micropilares a partir de
uma microcavidade plana . Toda a regiao externa as duas linhas pontilhadas,
que nao foi exposta ao feixe de elétrons, é corroida por ions reativos. A parte
interna formara um pilar.

Para o etching, varios tipos de méscaras podem ser utilizadas, como:
mascaras metélicas (niquel), mascaras dielétricas (Si3/N,) ou mascaras a base
de polimeros [77]. No caso da amostra que utilizamos neste trabalho, que
sera detalhada no capitulo 5, é depositado, também, sobre a microcavidade
plana, uma fina camada de Si0,. Esta camada de 6xido facilita o etching
de pilares com razao altura/largura elevada e inibe a degradagao lateral do
aluminio, presente nos espelhos DBR, que pode ocorrer durante a remocao

da maéscara [81].
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Os padroes que definem os pilares sao todos feitos por litografia. Como
os diametros dos pilares sao da ordem de sub-micron, a litografia éptica é
descartada e utiliza-se litografia por feixe de elétrons, que permite resolu-
¢oes da ordem de 10 nm. Uma outra vantagem apresentada por esse tipo de
litografia é que ela é mais flexivel, pois permite mudar o desenho (padrao)
facilmente, de uma amostra para outra. Na Figura 4.5 temos um bom exem-
plo desta flexibilidade. Esta figura mostra uma fotografia parcial que fizemos
na nossa amostra, utilizando um microscépio 6ptico. E possivel observar que
em uma mesma microcavidade plana foram desenhados padroes de pilares

circulares com diferentes diametros.

Figura 4.5: Imagem obtida por meio de um microscépio éptico em parte da
amostra que sera estudada no proximo capitulo. Da esquerda para a direita
temos, respectivamente, matrizes com pilares circulares de 800 nm, 1000 nm
e 1500 nm de diametro nominal.
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E muito importante que o perfil do pilar seja o mais isotropico possivel,
com o minimo de rugosidade e defeitos de borda, pois qualquer um desses
fatores, como serd visto adiante, degrada o fator de qualidade do pilar. Logo,
a parte crucial na hora da fabricacao dos pilares é o etching, pois ele definira

quao bom serd o pilar.

4.4 Modos nos micropilares

No caso das microcavidades na forma de micropilares, o confinamento da
luz se da nas trés diregoes espaciais. Na longitudinal (ao longo da diregao de
crescimento), temos um confinamento devido as multiplas reflexoes de Bragg
e nas outras duas direcoes transversais, o confinamento é devido a reflexao
interna total. Em estruturas desse tipo, cujo confinamento é tridimensional,
é dificil de se estudar a estrutura modal dos campos eletromagnéticos (EM)
e métodos numéricos freqiientemente sdo necessérios [77).

Para o calculo dos modos eletromagnéticos confinados, um micropilar
pode ser considerado como um guia de onda mas de tamanho finito. Con-
sideremos o pilar como sendo representado pelo guia de onda na Figura 4.6,
em que a luz se propaga ao longo da direcao z, e o confinamento nas tres
diregoes espaciais se dé pela diferenca de indice de refracao nas laterais e pela
presenca de espelhos altamente refletores nas bordas.

Em geral, a classificacao dos modos nessa cavidade segue a nomenclatura
tradicional dada para os guias de onda [82], que distingue entre os modos TE
(modos transverso-elétricos, os também chamados modos H: o campo elétrico
é perpendicular a direcdo de propagacao, E, = 0) e os modos TM (modos

transverso-magnéticos, os também chamados modos E: o campo magnético
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Figura 4.6: Geometria do guia de onda considerado. O campo é confinado
pela diferenca de indice de refracao nas laterais e pela presenca de espelhos
altamente refletores nas bordas, e propaga ao longo da direcao z.

¢ perpendicular a dire¢do de propagacao, H, = 0). Existem também os
chamados modos hibridos em que E, e H, sao diferentes de zero. Em um
modo hibrido do tipo EH por exemplo, a componente E, é maior do que
a componente H,, em relacao as suas respectivas componentes transversas,
sendo este portanto, um modo do grupo transverso-magnético. Da mesma
forma um modo do tipo HE seria um modo do grupo transverso-elétrico. Nés
adotamos essa nomenclatura para a classificacao dos modos das estruturas
que iremos analisar no préximo capitulo. O modo HE;; é o chamado modo
fundamental da guia, pois € o modo de menor freqiiéncia. Este é o modo
mais estudado para aplicacoes do efeito Purcell em micropilares.

A Figura 4.7 mostra resultados tedricos e experimentais da posi¢ao espec-

tral dos modos confinados (AE), para micropilares de diferentes diametros,
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obtidos por Gérard e colaboradores [83]. Como pode ser visto na figura,
um aumento no confinamento (diminuigao do raio do pilar) gera um claro
aumento de AE para todos os modos, bem como uma maior separagao em

energia entre os modos.

40 —,

10 L

0 L.
00 05 10 15 20 25 3.0
Radius r (pm)

Figura 4.7: Posicao espectral dos modos confinados em micropilares de di-
ferentes diametros. Cada simbolo é associado a um dado grupo de modos
e os simbolos idénticos conectados por uma linha vertical sao um conjunto
de modos que podem claramente ser resolvidos experimentalmente. Imagem
reproduzida da referéncia [83].
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4.5 Efeito Purcell

No final dos anos 40, E. M. Purcell verificou que a taxa de emissao espon-
tanea de radiagao pode ser modificada inserindo o emissor no interior de
uma cavidade éptica ressonante [75]. Este fenomeno, conhecido como efeito
Purcell, tem sido verificado em numerosos experimentos que envolvem, por
exemplo, pontos quanticos em micropilares [46, 76, 77, 78, 84].

No ponto de vista de Purcell, o emissor interage com um modo que tem
um volume e fator de qualidade bem definidos. O volume efetivo do modo,
Vey, descreve o tamanho da regiao ocupada pela onda estacionaria da luz

confinada em um dado modo da cavidade e é definido como

v L) B 0

‘ n2 ‘Ema:t’2
onde n(r) é a dependéncia espacial do indice de refracdo e n é o indice de
refragdo na posigao espacial méxima do campo elétrico E(r), que induz a
emissao espontanea.
A figura de mérito proposta por Purcell, o fator Purcell (Fp), relaciona a
taxa de emiss@o espontanea de um emissor no vacuo (na auséncia de qualquer
cavidade), T'g, com a taxa de emissdo espontanea de um emissor colocado

dentro de uma cavidade, I'.,,. Essa relagao é definida por:

Ty = Fpl. (4.8)

Uma forma simplificada de se chegar a relacao proposta por Purcell para
o Fp é considerar primeiramente um tinico dipolo radiante em um regime de
acoplamento fraco com um unico modo da cavidade, embebido em um meio

de indice de refragao n [77, 84]. Se a linha de emissao do dipolo é muito
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mais estreita espectralmente quando comparada a linha espectral do modo
da cavidade com o qual o dipolo esta em ressonancia, pode-se considerar que
o dipolo enxerga um continuo de modos. No vacuo, a densidade de estados
eletromagnéticos é uma curva suave e continua que cresce com o quadrado
da freqiiéncia, entretanto, uma cavidade optica, devido a quantizacao gerada
pelas dimensoes da cavidade, muda a densidade de estados do campo para
uma densidade do tipo Lorentziana, como mostrado na Figura 4.8, alterando

a intensidade local do campo com o qual o emissor se acopla.

Confined mode

/

p(E)

Free space
~

™~

Energy

Figura 4.8: Modificacao da densidade de estados para um modo confinado.
Imagem reproduzida da referéncia [77].

Ainda assim, a taxa de emissao espontanea deste dipolo acoplado a um
modo da cavidade pode ser obtida através da Regra de Ouro de Fermi. Se-
gundo essa regra, se |i) e |f) s@o os autoestados de um Hamiltoniano Hy
sujeito a uma perturbacao H', a probabilidade de ocorrer uma transicao do

estado inicial |i) para o continuo de estados |f) é dada pela férmula [85]:
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!

r =221 0] oy, (19)

onde p; ¢ a densidade de estados finais.
Para o caso de um dipolo elétrico d interagindo em um ponto r e em um
tempo t com o campo F, a taxa de emissao espontanea de um emissor com

energia hw, pode ser escrita como:

_27r

=1

(f1d-B(r) [1)]” pl(we), (4.10)

onde p(w,) é a densidade de estados do campo eletromagnético na freqiién-
cia angular do emissor, d é o vetor dipolo elétrico, F é o operador campo
elétrico, r, a localizacao do emissor, e o elemento de matriz para a interacao
é calculado para os varios modos vistos pelo emissor.

Em geral, uma cavidade optica reduz o niimero de modos permitidos para
a emissao espontanea e portanto aumenta a intensidade do campo de vacuo
nesses modos e sua orientacao em relacao ao dipolo dentro da cavidade sao
todas modificadas. A emissao espontanea pode ser modificada ou inibida, de

acordo com a seguinte equacao [77, 84]:

Ceww  3Q(Nean/n)? Aw? E(r.)” ,

cav

FO N 47T2‘/;f 4<W - Wcafu>2 + Awgav. |Emaz|2 h

(4.11)

onde n = d.E/|d|.|E| descreve a combinagao das orientagoes de d e E.

O primeiro termo da equagao 4.11 esta relacionado somente as proprieda-
des da cavidade (@, V.s), os outros termos, cujos valores sdo sempre menores
que 1, dependem da rela¢do emissor/cavidade. Para encontrar uma figura
de mérito somente da cavidade é conveniente considerar a taxa de emissao
espontanea para um emissor ideal, cujas propriedades permitem maximizar

a magnitude do efeito Purcell. Este emissor ideal teria que estar:

83



1. exatamente em ressonancia com o modo (W = Weay),
2. localizado no maximo do campo elétrico local, e
3. com seu dipolo alinhado com o campo elétrico local.

Com a aplicacao destas condigoes na equacao 4.11, chega-se ao fator Fp

proposto por Purcell a mais de sessenta anos atras,

_ 3Q0m/n)*

F
r ATV,

(4.12)

Gérard e colaboradores [46], por meio de medidas de fotoluminescéncia re-
solvida no tempo, verificaram que pontos quanticos de InAs inseridos em uma
matriz de GaAs apresentam um tempo de decaimento caracteristico maior,
quando comparado com o tempo de decaimento para pontos quanticos in-
seridos na cavidade de um pilar circular com 1 pm de diametro. Os pontos
quanticos fora de ressonancia com o modo fundamental da cavidade apre-
sentaram um tempo de decaimento de aproximadamente cinco vezes maior
do que pontos quanticos em ressonancia com o modo. Ou seja, os pontos
quanticos em ressonancia com o modo sofrem um aumento na sua taxa de
emissao espontanea, ja que o numero de fétons emitidos por segundo é maior.
Estes resultados se encontram apresentados na Figura 4.9.

O fator Purcell tem sido usado como uma ferramenta poderosa para com-
parar o potencial de diferentes tipos de microcavidades em intensificar a
taxa de emissao espontanea. Cada vez mais tem se buscado construir mi-
crocavidades com elevados fatores de qualidade e pequenos volumes, visando
intensificar a taxa de emissao espontanea. Na Figura 4.10 sao mostradas
imagens de microscopia eletronica de varredura para alguns diferentes tipos

de microcavidades fabricadas, e seus respectivos fatores Purcell tipicos.
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Figura 4.9: Espectros de fotoluminescéncia resolvida no tempo para pontos
quanticos: (a) em uma matriz de GaAs, (b) dentro do pilar e em ressonancia
com o modo e (c) dentro do pilar e fora de ressonancia com o modo. As linhas
tragadas em (a) e (c) sao mono exponenciais obtidas do perfil do decaimento.
A linha sélida em (b) resulta de um modelo teérico utilizado pelos autores.
Imagem reproduzida da referéncia [46].

4.6 Fator de qualidade dos micropilares

Microcavidades na forma de micropilares sao de grande interesse no es-
tudo da fisica bésica, pois estas estruturas combinam duas caracteristicas
muito importantes para possiveis aplicagao do efeito Purcell em dispositivos:
pequenos volumes modais V' e elevados fatores de qualidade ). Entretanto,
tem sido verificada experimentalmente que ocorre uma grande diminui¢ao
do fator de qualidade a medida em que o didmetro do pilar é diminuido.
Este comportamento é comumente atribuido a rugosidade das bordas, gera-
das pelo processo de etching, que podem produzir perdas por espalhamento.

Rivera e colaboradores [88] fizeram um estudo da evolugao das perdas épticas
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Figura 4.10: Imagens de microscopia eletronica de varredura para: (a) Mi-
cropilares com espelhos DBR de GaAs/AlAs [46], (b) microdiscos de GaAs
[86] e (c) Microcavidades obtidas de cristais fotonicos [87].

em funcao do diametro das microcavidades. Por meio de medidas de reflec-
tividade, em que os resultados se encontram na Figura 4.11, eles avaliaram
os dois principais efeitos da redugao do tamanho do micropilar: modificacao
do comprimento de onda do modo fundamental (deslocamento para maiores
energias com a diminuigdo do tamanho) e variacao da largura de linha (au-
mento devido as elevadas perdas 6pticas da cavidade).

O efeito mostrado na Figura 4.11 pode ser visto de forma mais clara
na Figura 4.12, que mostra como o fator de qualidade se comporta com a
diminuicao do diametro.

Para diametros suficientemente grandes, () permanece praticamente cons-
tante e proximo do valor obtido para a microcavidade plana de referéncia.
A degradacao no fator de qualidade que é observada abaixo de um certo
diametro critico revela uma reducao do tempo de vida do féton no interior da
cavidade. Esta reducao é devida a espalhamentos gerados pela rugosidade das

laterais dos micropilares, os quais acoplam os modos confinados com modos
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Figura 4.11: Evolucao do comprimento de onda de ressonancia do micropilar
e da largura de linha do sinal em funcao do diametro. Imagem reproduzida
da referéncia [88].
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Figura 4.12: Variacao do fator () em funcao do diametro para duas diferentes
amostras de micropilares. Imagem reproduzida da referéncia [88].

87



radiativos e abrem um novo caminho de escape para os fotons. Portanto,
quando se vai analisar a performance de um dispositivo, é muito importante
o conhecimento do fator () da cavidade na presenca dessas perdas adicionais
de natureza externa. Dentro deste contexto, Lalanne e colaboradores fizeram
um estudo tedrico do fator de qualidade de micropilares no limite de pequenos
diametros [89]. Esses estudos revelaram um comportamento surpreendente
para os fatores () no limite de forte confinamento: () apresentou uma rapida
variagao oscilatéria como fun¢ao do diametro do pilar, chegando a alcangar
valores que excedem ao da cavidade plana de referéncia. A Figura 4.13 mostra
os resultados dos calculos para o comportamento de ) no limite de pequenos
diametros.

Nas cavidades reais existem mecanismos de perdas radiativas cuja im-
portancia relativa depende do diametro do pilar , como mencionado anteri-
ormente. Nos pilares de maiores diametros, o principal mecanismo de perda
é a transmissao através dos espelhos de Bragg, de modo que Q é indepen-
dente do diametro e comparavel ao da cavidade plana de referéncia. Quando
o diametro do pilar é reduzido, além do espalhamento devido a defeitos nas
paredes do pilares, surgem modos de perdas que sao fracamente confinados
pela reflectividade das interfaces do topo e da base dos pilares. Como o
diametro é variado, esses modos de perda se acoplam ressonantemente com
estados ligados da cavidade, causando fortes oscilagoes no valor de (). Logo,
tanto fatores externos, como defeitos gerados pelo processo de fabricagao,
quanto fatores intrinsecos, como as oscilacoes observadas, devem ser levados
em conta quando se vai construir micropilares visando aplicagoes tecnologi-

cas.
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Figura 4.13: Fator () para microcavidades na forma de micropilares como
fungao do diametro (d). As curvas sélidas sao os calculos numéricos exatos
e as curvas pontilhadas e tracejadas representam predicoes obtidas usando
métodos aproximativos. O inserto no alto mostra uma visao ampliada para
a regiao de d em torno de 0,43 pum e o inserto na parte de baixo mostra
a geometria da estrutura utilizada nos calculos. Imagem reproduzida da
referéncia [89).

4.7 Aplicacoes

A emissao espontanea é um fenéomeno fundamental associado com a cri-
acao da luz. Entretanto, ela pode freqiientemente limitar a performance de
dispositivos fotonicos em algumas aplicagdes. Por exemplo, nos LEDS (light-
emitting diodes), uma grande quantidade da luz que é emitida espontanea-
mente é confinada dentro do material e nao pode ser extraida do dispositivo,

limitando seu desempenho [90].
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Similarmente em lasers, que sao fontes de luz coerente, a emissao espon-
tanea que nao se acopla ao modo laser aumenta a corrente de threshold.
Teém-se usado microcavidades na forma de micropilares e com elevados fa-
tores de qualidade para projetar lasers, buscando controlar a taxa de emissao
espontanea [91]. Em estruturas desse tipo, os fétons emitidos espontanea-
mente sao acoplados de forma eficiente com o modo laser permitindo uma
baixa corrente de threshold. Uma medida quantitativa desta eficiéncia é dada
pelo fator de acoplamento da emissao espontanea, fator 3, o qual é definido
como a razao da emissao espontanea acoplada pelo modo laser, normalizada
pela emissao espontanea total. No limite de § — 1, toda a emissao estaria
direcionada no modo laser, gerando assim um laser thresholdless (com uma
corrente de corte minima).

A operacao laser de microcavidades na forma de micropilares é identi-
ficada por medidas de variacao da poténcia a uma temperatura fixa. A
Figura 4.14 mostra medidas, feitas por Reitzenstein e colaboradores [91],
da intensidade e da largura de linha do modo fundamental em funcao da
poténcia de excitacao do laser, para um pilar de 4000 nm de diametro .

Como pode ser verificado na figura, o sinal aumenta de forma linear abaixo
do threshold, que esta em torno de 20 mW. Apds esse valor, o sinal apresenta
um comportamento superlinear, indicando um dominio da emissao estimu-
lada. Simultaneamente, a largura de linha do sinal emitido diminui forte-
mente com o aumento da poténcia de excitacao e em torno do threshold, a
largura de linha do sinal esta no limite da resolugao experimental, alcangando
seu valor minimo, o que caracteriza uma estrutura do tipo laser.

Uma outra aplicacao pretendida para microcavidades na forma de mi-
cropilares seria a construgao de eficientes fontes de fétons tinicos. O aumento

da emissao espontanea (Efeito Purcell) é o fenomeno chave para a operagao

90



1251 (a) g0/ (D)
5 o
S 1.00} R ..
3 g O
c 0.75¢ =
ki ® < 50t
€ S %
B 0.50¢ §
£ - ® ®
L 025 ®
S ® 40} Y
°® e
0.00, 000 ®e
0 10 20 30 0 10 20 30
External excitation power (m¥V) External excitation power (mwV)

Figura 4.14: (a) Intensidade do modo fundamental em fungao da poténcia
de excitagao do laser a 19 K. O threshold laser se d4 em torno de 20 mW,
caracterizado por um aumento superlinear da intensidade de saida. (b) Cor-
respondente largura de linha do modo laser versus a poténcia de excitacao
externa. Imagem reproduzida da referéncia [91].

desses dispositivos, os quais se baseiam em pontos quanticos unicos inseri-
dos dentro dos micropilares [89]. Como jd mencionado, o crescente interesse
em produzir fétons tinicos se dd em virtude de sua aplicacao na criptografia

quantica para codificar informacoes.
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CAPIiTULO b

Microluminescéncia em

micropilares semicondutores

5.1 Introducao

Cavidades épticas com elevados fatores de qualidade e com modos fotoni-
cos de pequenos volumes efetivos sao relevantes tanto para aplicagoes tecno-
légicas quanto para o estudo da fisica fundamental [18]. Dentre as vantagens
dessas estruturas destacam-se o aumento da taxa da emissao espontanea,
o chamado efeito Purcell [75], e/ou o forte acoplamento féton-éxciton in-
tensificado pelo confinamento da cavidade. Pontos quanticos inseridos nas
cavidades representam uma fonte de fétons bem proxima da ideal, pois pos-
suem niveis discretos de energias e elevada eficiéncia de emissao. Dentro
deste contexto, o acoplamento entre os fétons emitidos pelos pontos quanti-
cos e os modos fotonicos da cavidade é uma caracteristica muito importante
que precisa ser melhor compreendida e quantificada.

Nos trabalhos realizados até o momento, ha um extensivo esfor¢o na in-
vestigagao do modo de mais baixa energia das cavidades 6pticas (modo fun-
damental) e seu acoplamento com a emissdo excitonica do ponto quantico,

entretanto, tem sido dada pouca atencao aos modos fotonicos de energias
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mais elevadas [76, 83]. Esses modos podem ter comportamentos surpreen-
dentes, como o aumento predito teoricamente para o fator de qualidade em
condigoes de maior confinamento [92]. Para aplicagoes, o requerimento nao
é somente maximizar o fator de qualidade () mas também minimizar o vo-
lume modal V', porque o aumento da taxa da emissao espontanea esta rela-
cionado a razao )/V no regime de acoplamento fraco, enquanto que no caso
de acoplamento forte, o parametro que tem que ser maximizado é a razao
Q/ V'V . Modos foténicos de energias mais elevadas podem fornecer uma
melhor figura de mérito do que o modo fundamental, porque alguns desses
modos podem ter maiores fatores de qualidade [92].

O acoplamento entre os pontos quanticos e os modos da cavidade sao bem
compreendidos teoricamente [46], entretanto, até o momento nao ha nenhum
trabalho experimental que meca este acoplamento diretamente. Portanto,
além de nos dedicarmos ao estudo de algumas propriedades épticas de pontos
quanticos individuais de InAs bem como a caracterizacao de micropilares
circulares da ordem de micrometros de diametro, um dos nossos objetivos
é investigar experimentalmente o efeito da orientacao do dipolo do ponto
quantico sobre a intensidade dos modos fotonicos de microcavidades na forma
de micropilares.

Para a realizacao desse trabalho contamos com a colaboracao direta do
Professor Flavio Orlando Plentz, que coordenou a montagem do sistema de
microluminescéncia, que tem permitido a observacao da emissao de pontos
quanticos individualmente. Contamos, também, com a colaboragao do grupo
da University of Sheffield, coordenado pelo professor Maurice S. Skolnick,
que nos forneceu as amostras. Além disso, todos os céalculos tedricos que
serao apresentados foram feitos por Carlos Parra, que atualmente é estu-

dante de mestrado da UFMG sob a orientagao do Professor Paulo Sérgio
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Soares Guimaraes, com a colaboracao do Professor Herbert Vinck Posada da

Universidade de Antioquia, Medellin, Colombia.

5.2 Metodologia

5.2.1 As amostras

As amostras utilizadas nesta parte do trabalho foram crescidas pela téc-
nica de MBE, na University of Sheffield (UK). A microcavidade é consti-
tuida de uma cavidade de GaAs com espessura A e uma unica camada de
pontos quanticos auto-organizados de InAs, com uma densidade da ordem de
101 em ™2, foi crescida no centro desta cavidade. Os espelhos DBR que com-
poem a estrutura consistem em camadas alternadas de GaAs/AlygGagoAs,
sendo 27 pares na base e 20 pares no topo. Os espelhos que formam a base
sao0 mais espessos para permitirem que os fotons sejam emitidos preferencial-
mente na diregdo do topo da amostra, onde eles serao coletados. As camadas
de GaAs e AlygGagoAs possuem aproximadamente 69,3 nm e 78,0 nm de
espessura, respectivamente.

O confinamento tridimensional foi obtido por meio da fabricacao de pi-
lares com dimensoes micrométricas, através de litografia por feixe de elétrons
(EBL, electron beam lithography) e corrosao por ions reativos, RIE (reactive
ion etching), como descrito no capitulo 4. Na longitudinal, temos um confina-
mento da luz devido as multiplas reflexoes de Bragg e nas outras duas diregoes
transversais, o confinamento é devido a reflexao interna total. Na Figura 5.1
sao mostradas imagens, obtidas por microscopia eletronica de varredura, de
micropilares de diferentes diametros. Em ambas as imagens podemos obser-

var como sao nitidas as camadas de GaAs/AlGaAs, que formam os espelhos
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DBR, e a cavidade de GaAs.

Figura 5.1: Imagens de microscopia eletronica de varredura de: (a) pilar
circular de 5000 nm e (b) pilar circular de 1000 nm, de didmetro nominal.

Foram fabricados pilares circulares com diferentes diametros nominais:
600 nm, 800 nm, 1000 nm, 1500 nm, 2000 nm, 3000 nm, 4000 nm e 5000 nm.
A amostra é organizada por matrizes, as quais contém 64 pilares com o mesmo
diametro nominal. Na Figura 5.2 é mostrado a visao superior de uma parte

da amostra onde pode ser vista uma das matrizes.

5.2.2 Montagem experimental

Os modos fotonicos das estruturas foram investigados fazendo-se o uso de
um aparato padrao para medidas de microluminescéncia. Na Figura 5.3
temos um esquema da montagem experimental que usamos. O laser de

Ti-Safira, com um comprimento de onda de aproximadamente 740 nm, é
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Figura 5.2: Imagem de microscopia eletronica de varredura de uma matriz
contendo 64 pilares de mesmo diametro nominal.

bombeado por um laser de argonio (Ar), e a luz emitida chega em um di-
visor de feixes (beam splitter), que desvia parte da luz do laser para uma
objetiva. Em uma montagem de microluminescéncia a objetiva tem um pa-
pel primordial, pois é ela quem determina o tamanho do spot do laser a ser
focado na amostra. Como as amostras a serem estudadas possuem pilares de
até 800 nm de diametro, temos que produzir um spot que ilumine um tnico
pilar.

Com a objetiva mostrada na Figura 5.3 (a), que tem uma ampliacao de
cinqiienta vezes e uma abertura numérica de 0,4, conseguimos um spot de
laser de aproximadamente 2 pm. A luz emitida pela amostra é coletada pela
mesma objetiva, focalizada sobre um monocromador (espectrometro) com
0,75 m, e apds a dispersao da luz na rede de difracao, a intensidade em cada
comprimento de onda é registrada por uma CCD de silicio (Si). A resolugao
espectral do equipamento ¢ da ordem de 0,05 nm.

Antes de se coletar o sinal no monocromador, um espelho mével, o qual

reflete a luz para uma camera de video, é colocado no caminho éptico, pois
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Figura 5.3: Esquema da montagem experimental. Os detalhes mostram (a)
visao lateral da objetiva junto a janela do criostato, (b) e (c) imagens do
spot do laser e de uma matriz de pilares, vistos através da camera de video.

¢ necessario que o laser esteja atingindo exatamente um tnico pilar, como
mostrado na Figura 5.3 (b) e em mais detalhes na Figura 5.4. Antes de cada
medida, esse procedimento deve ser efetuado, pois vibracoes externas podem
desviar o laser do micropilar. Com o conjunto: objetiva, lente e camera de
video, conseguimos uma ampliacao de quase seis mil vezes e isso nos permitiu

ver com clareza até mesmo os menores micropilares.
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Figura 5.4: Imagem de alguns pilares circulares de 2000 nm de diametro
nominal, vistas através do monitor de televisao. Em (a) pode se ver o spot
do laser fora do pilar e em (b) o spot estd atingindo um tnico pilar. O circulo
tracejado é um guia para os olhos mostrando o diametro do pilar.

Como as medidas sao feitas a baixas temperaturas, a amostra é colo-
cada dentro de um criostato proprio para medidas de microluminescencia,
como pode ser visto na Figura 5.3 (a), e é resfriada com hélio liquido até

temperaturas da ordem de 4,5 K.

5.3 Emissao de pontos quanticos individuais

de InAs inseridos em micropilares

Quando se quer caracterizar as propriedades de uma cavidade, algum

tipo de fonte de luz tem de interagir com esta cavidade. Esta fonte pode
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ser externa, e neste caso pode-se estudar a luz refletida e transmitida pela
cavidade. Este tipo de pratica é muito utilizado no caso de microcavidades
mais simples, como por exemplo, cavidades Fabri-Pérot. No caso de micro-
cavidades tridimensionais é muito mais dificil experimentalmente acoplar os
modos ressonantes da cavidade com uma fonte de luz externa: somente os
modos com simetria compativel ao do feixe de medida podem ser caracteri-
zados [77]. Uma outra forma de caracterizar uma cavidade é utilizar uma
fonte de luz interna, que acople com os modos ressonantes da cavidade. Neste
caso, o que se faz na verdade é estudar a estrutura modal dos microrresso-
nadores utilizando a emissao de uma colecao de emissores independentes de
luz, localizados dentro da cavidade. O papel da cavidade é, portanto, con-
trolar a emissao espontanea de tais emissores, que no nosso caso, sao pontos
quanticos auto-organizados de InAs.

Como estamos trabalhando com amostras na forma de micropilares, o
ntumero de pontos quanticos inseridos em cada pilar é bem reduzido. Por
exemplo, os micropilares com diametro nominal de 800 nm tém da ordem
de 50 pontos quanticos em seu interior, o que facilita a medida de pontos
quanticos individuais.

Os pontos quanticos de InAs que estamos estudando estao inseridos em
uma matriz de GaAs, que forma a camada ativa da cavidade. Como o gap do
InAs é muito menor que o gap do GaAs, o ponto quantico funciona como um
pogo de potencial tridimensional para os portadores. A baixas temperaturas e
a baixas poténcias de excitagao, este arranjo de pontos quanticos possui uma
emissao em torno de (1,3 4+ 0,1) eV. Como estamos excitando a mostra com
um comprimento de onda do laser de aproximadamente 740 nm (1,68 eV),
os portadores sao fotocriados no GaAs e entao relaxam na diregao dos niveis

fundamentais de elétron e buraco dos pontos quanticos, recombinando-se.
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A luminescéncia é inomogénea devido a dispersao de tamanho dos pontos
quanticos.

Nesta secao, estudaremos algumas das propriedades de emissao de pontos
quanticos individuais de InAs dentro dos micropilares, variando a poténcia

de excitacao do laser e a temperatura na amostra.

5.3.1 Variacao da poténcia

Em principio, varios pares de elétrons e buracos podem ser colocados nos
estados eletronicos confinados de um ponto quantico, entretanto, nas medidas
realizadas a baixas poténcias de excitacao, devido ao pequeno numero de
fétons disponiveis, somente os estados fundamentais dos pontos quanticos
sao preenchidos e, como os pontos possuem energias de emissao ligeiramente
diferentes, é possivel resolver linhas de luminescéncia de pontos quanticos
individuais. A largura de linha dos pontos quanticos individuais fica limitada
a resolucao experimental dos equipamentos que estao sendo utilizados. Na
Figura 5.5 podemos ver um espectro de pontos quanticos individuais inseridos
em um pilar de 800 nm de diametro nominal, que medimos a uma poténcia
de excitacao de 300 nW e a uma temperatura de 4,5 K. O valor da poténcia
de excitagao em todas as medidas foram tomados antes da objetiva. As
intensidades sao dadas em unidades arbitrarias (u. a).

Nas medidas a baixas poténcias de excitagao, tanto a emissao de pontos
quanticos em ressonancia com os modos da cavidade quanto a emissao dos
pontos quanticos fora de ressonancia podem ser resolvidas nos espectros de
microluminescéncia pois, devido ao fato de a cavidade nao ser uma cavidade
perfeita, pontos fora de ressonancia podem se acoplar com modos que nao

sao totalmente confinados. Segundo o efeito Purcell, o principal papel da
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Figura 5.5: Espectro de emissao de pontos quanticos individuais medido a
baixa poténcia de excitacao e a baixa temperatura. A largura de linha dos
picos é limitada a resolucao experimental.

cavidade é aumentar a probabilidade de emissao dos pontos em ressonancia
e suprimir a emissao dos pontos fora de ressonancia. Como o numero de
fotons a baixas poténcias de excitacao é pequeno, a intensidade de fotolu-
minesceéncia do sinal de ambos, pontos quanticos em e fora de ressonancia,
ainda serda da mesma ordem, pois o tempo de integracao utilizado nas me-
didas é grande o suficiente para permitir a coleta de ambos os sinais. J& no
caso de se utilizar poténcias de excitagao mais elevadas, devido ao grande
confinamento do ponto quantico, a presenca de um portador adicional induz
a um deslocamento dos niveis dos pontos, ou seja, a transi¢ao do nivel funda-
mental de um ponto contendo somente um par de elétron-buraco nao ocorre
na mesma posicao espectral da transicao de um ponto quantico que contém
dois elétrons e dois buracos nos niveis fundamentais, fazendo com que pon-

tos anteriormente fora de ressonancia com os modos da cavidade entrem em
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ressonancia. Além disso, transicoes dos estados excitados dos pontos quan-
ticos, bem como luminescéncia de bi-éxcitons e éxcitons carregados passam
a ser observadas, aumentando assim o nimero de fétons em ressonancia ou
bem proximo de ressonancia com os modos da cavidade, tornando possivel
identificar de forma clara as freqiiéncias de ressonancia (modos) da cavidade.

Os resultados das medidas que fizemos a baixa e alta poténcias de ex-

citacao em um pilar de 800 nm de diametro nominal sao mostrados na

Figura 5.6.
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Figura 5.6: Espectro de emissao de pontos quanticos individuais medido a
baixa poténcia de excita¢ao (500 nW) e espectro tipico obtido para um pilar
de 800 nm de diametro nominal, medido a uma poténcia de excitacao mais

elevada (100 pW).

A Figura 5.7 mostra a evolugao da emissao dos pontos quanticos inseridos
na cavidade, a medida em que variamos a poténcia de excitacao do laser em
um pilar de 800 nm de diametro nominal. Como pode ser visto, para pilares
com 800 nm de diametro nominal, o modo fundamental do pilar esta em

torno de 1,341 eV. Um outro efeito que também pode ser verificado nas
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Figuras 5.6 € 5.7 é que com o aumento da poténcias de excitacao, a emissao
dos pontos fora de ressonancia satura enquanto a emissao dos pontos em

ressonancia sé vai saturar para poténcias de excitagao bem mais altas.

: 350uW

—_ . "
: 100 pW 1

P

Intensidade (u.a)
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Figura 5.7: Espectro de fotoluminescéncia em funcao da poténcia de exci-
tacao do laser para um pilar de 800 nm de diametro nominal.
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Na Figura 5.8 sao mostrados os resultados que obtivemos de medidas
feitas variando a poténcia de excitacao do laser, de 0,590 a 450 W, em um
pilar de 1000 nm de diametro nominal e na Figura 5.9 pode ser visto como a
intensidade de luz emitida varia em funcao da poténcia de excitacao do laser

para o modo fundamental e o primeiro modo excitado desse pilar.

|——450 uw
—— 350 pW
1—300 pw
——200 pW

120 yW

1—souw
—60 uW
—40 W
30 pW
20 pW
14 pW
—10 W
— 7w
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1 uW

Intensidade (u.a)

1,31 1,32 1,33 1,34 1,35 1,36 1,37
Energia (eV)

Figura 5.8: Espectro de fotoluminescéncia em funcao da poténcia de exci-
tacao do laser para um pilar de 1000 nm de diametro nominal. Na figura,
MF é o modo de menor energia (modo fundamental) e ME, modo excitado,
representa o primeiro modo de energia imediatamente acima da energia do
modo fundamental.

Pode-se observar nos resultados apresentados na Figura 5.9, que a medida
em que aumentamos a poténcia de excitacao, a intensidade do modo funda-
mental aumenta numa proporc¢ao maior do que a do primeiro modo excitado.
Como serad discutido em mais detalhes na proxima secao, isto se da porque

os emissores presentes neste pilar se acoplam de forma mais eficiente com o
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Figura 5.9: Variacao da intensidade de luz emitida em funcao da poténcia de
excitacao do laser para um pilar de 1000 nm de diametro nominal. Na figura,
MF é o modo de menor energia (modo fundamental) e ME, modo excitado,
representa o primeiro modo de energia imediatamente acima da energia do
modo fundamental.

modo fundamental do que com o modo excitado, sendo a posi¢ao e orien-
tacao dos dipolos dos pontos quanticos os principais fatores que determinam
o melhor acoplamento com um modo do que com o outro. Nas duas curvas de
intensidade em funcao da poténcia percebe-se primeiramente uma dependén-
cia linear com a poténcia e depois uma tendeéncia de saturacao do sinal. Isto
mostra que no caso desses pilares, nao hd nenhuma emissao do tipo laser, ou
seja, nos estamos no regime de emissao espontanea. No caso da emissao laser,
como ja mencionado, ocorre primeiro uma emissao linear, seguido por uma
emissao super linear no theshold onde também ocorre a reducao da largura

a meia altura do sinal emitido. No caso do regime de emissao espontanea
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ocorre uma saturacao do sinal porque a taxa de bombeamento excede a taxa

de emissao espontanea dos pontos quanticos.

5.3.2 Variacao da temperatura

Para verificar o acoplamento entre o éxciton de um ponto quantico in-
dividual com um modo fotonico do micropilar é necessario variar de forma
controlada a sintonia espectral entre o ponto quantico e o modo. Isso pode
ser feito através da variacao da temperatura da amostra, como seré descrito
a seguir.

Na Figura 5.10 temos um exemplo de um espectro que medimos a alta
(400 W) e a baixa poténcia de excitagao (10 pW) em um pilar com 1000 nm
de diametro nominal. Como mostrado na figura, para o pilar com 1000 nm
de diametro nominal, utilizando uma poténcia de excitacao de 10 uW, con-
seguimos resolver os modos de mais baixa energia da cavidade e algumas
linhas de pontos quanticos individuais. Este é um caso ideal para medidas de
controle de temperatura, onde é possivel colocar e retirar os pontos quanticos
em ressonancia com os modos da cavidade através da variagao da tempera-
tura da amostra. Na Figura 5.10, as setas indicam os pontos quanticos e o
modo da cavidade que estudaremos nas medidas de variacao da temperatura.

Nas medidas feitas a diferentes temperaturas utilizamos uma poténcia de
excitacao do laser de 10 W e a temperatura foi modificada por meio de
um controlador de temperatura ligado a um resistor situado no dedo frio do
criostato, onde também se localizava a amostra. Na Figura 5.11 podem ser
vistos os espectros que obtivemos para temperaturas de 4,5 K a 110 K.

Como indicado na figura, o pico mais intenso em torno de 1,322 eV a

4,5 K corresponde ao modo fundamental da cavidade e a medida em que a
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i " —— 450 pW
— 10 4W

Intensidade (u. a)

1,34 1,35

1,32 1,33
Energia (eV)

1,31

Figura 5.10: Espectro de fotoluminescéncia a alta poténcia de excitagao
(400 ©W), onde é possivel ver os dois modos de mais baixa energia de um
pilar de 1000 nm de diametro nominal, e a baixa poténcia (10 pW), onde
se vé simultaneamente os modos e linhas de emissao de pontos quanticos
individuais.

temperatura vai aumentando, este desloca-se para valores menores de ener-
gia. O mesmo comportamento é observado para os picos de luminescéncia
correspondente aos pontos quanticos. A diferenca claramente vista entre o
deslocamento de energia dos modos da cavidade e dos pontos quanticos é que
os ultimos deslocam-se no sentido de menores energias em uma taxa muito
maior. Enquanto o modo fundamental (MF) sofre uma variagao de energia
de aproximadamente 3,3 meV no intervalo de temperatura estudado, o PQ;,
por exemplo, sofre uma variacao de energia de aproximadamente 13,3 meV.
Ou seja, o ponto quantico é mais sensivel a variagao de temperatura do que

os modos dos micropilares. Essa maior sensibilidade a temperatura sofrida
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pelos pontos quanticos se deve ao fato de que sua energia de emissao esta
diretamente relacionada a dependéncia do gap com a temperatura, enquanto
que para os pilares a mudanca de energia sofrida pelos modos da cavidade
estd relacionada a dependéncia do indice de refracao do material com a tem-

peratura.

Intensidade Normalizada (u.a)

1,309 1,316 1,323 1,330 1,337 1,344
Energia (eV)

Figura 5.11: Espectros de fotoluminescéncia em funcao da temperatura, a
uma poténcia de excitagao do laser de 10 pW, para um pilar de 1000 nm de
diametro nominal.

A maior varia¢ao na energia de gap do ponto quantico com a temperatura,
quando comparado com a variacao do indice de refracao com a temperatura,
é que torna possivel fazer com que pontos quanticos que antes estavam fora
de ressonancia sejam sintonizados com uma das freqiiéncias caracteristicas
da cavidade. No nosso caso, isso pode ser observado, por exemplo, quando é
analisado o ponto quantico PQq, que a principio esta fora de ressonancia com

o modo fundamental. A medida em que a temperatura aumenta, como pode
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ser observado na Figura 5.12, a energia de emissao do ponto se aproxima
cada vez mais da do modo, entrando em ressonancia entre 75 K e 80 K. Na
ressonancia, o ponto quantico tem sua taxa de emissao espontanea amplifi-
cada (efeito Purcell). Semelhante comportamento é caracteristico do regime
de acoplamento fraco, onde observa-se simplesmente um cruzamento (cros-
sing) entre as linhas de emissao do ponto e do modo. A temperatura também
pode ser utilizada para retirar o ponto quantico de ressonancia com um modo
da cavidade e diminuir sua taxa de emissao espontanea. Fizemos medidas
de variagao da temperatura em varios pilares de diferentes diametros e em
nenhum dos pilares estudados foi observado o regime de acoplamento forte,

que é caracterizado pelo anti-crossing entre as linhas de emissao do ponto e

do modo.
) M ) M ) M ) M ) v I v ) v ) v )
1,329 | g
o000 1
1,326 |- ® . -
S | ° '
® 1323 o ‘. .
~ o009 o ®

8 ' ® oole, :
D 1,320 | :00‘ -
o i L

I.E o
1317 e Modo Fundamental (MF) L d 7
r @ Ponto quantico (PQ,) ¢ 1
1,314 |- o
1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1

0 15 30 45 60 75 90 105 120
Temperatura (K)

Figura 5.12: Variacao da energia de emissao em funcao da temperatura para
o modo e o ponto intitulados de MF e PQ1 na Figura 5.11. O crossing de
energia entre, 75 K e 80 K, é uma caracteristica do regime de acoplamento
fraco. Os espectros estao normalizados. O ganho é diferente nas curvas de
temperaturas mais elevadas.
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A primeira expressao analitica para descrever a variacao do gap de energia
com a temperatura para bulk de materiais semicondutores foi proposta por
Varshni e apresentada no final dos anos 60 [93]. Baseado em observagoes
experimentais de que E,(7") possui uma variacdo aparentemente quadrética
na regiao de temperaturas mais baixas e um comportamento linear para
temperaturas mais elevadas, Varshni propos a seguinte expressao empirica:

T2
B,(T) = E,(0) = 0. (5.1)
onde E,(0) é o gap de energia a temperatura de 0 K, e o e 3 s@o os coeficientes
obtidos através dos ajustes dos dados experimentais.

Utilizamos a equacgao 5.1 para simular a variagao que seria esperada para o
gap dos pontos quanticos que estamos estudando, no intervalo de temperatura
de 4,5 K a 110 K. Como os pontos quanticos sao de InAs inseridos em uma
matriz de GaAs, é razoavel considerar o efeito da variacao da temperatura
sobre o GaAs, ja que pode ocorrer interdifusao de GaAs para o interior do
ponto. A Figura 5.13 mostra o mapeamento da posicao em energia em funcao
da temperatura para os pontos quanticos indicados na Figura 5.11 e as linhas
solidas mostram a dependéncia com a temperatura da energia de gap do bulk
de acordo com a lei de Varshni, para os diferentes E,(0) dados. Na Figura
5.13 (a) usamos os parametros de ajuste a= 0,540 meV/K e = 204 K
para o bulk de GaAs e na Figura 5.13 (b) usamos os parametros de ajuste
a= 0,276 meV/K e = 93 K para o bulk de InAs [60]. A linha sélida na
Figura 5.13 (c) foi obtida utilizado os parametros de ajuste a= 0,300 meV /K
e = 155 K.

Como mostrado na Figura 5.13, a emissao dos pontos quanticos com a
temperatura segue a mesma tendeéncia dada pela equacao 5.1 para o bulk

quando utilizamos parametros de ajustes entre os do bulk de InAs e do bulk
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Figura 5.13: Dependéncia na temperatura dos picos de emissao de pontos
quanticos individuais de InAs, inserido em um micropilar de 1000 nm de
diametro nominal, medidos a uma poténcia de excitacao de 10 pW. As
linhas sélidas mostram a dependéncia com a temperatura da energia de
acordo com a lei de Varshni. Os parametros de ajustes utilizados foram:
(a) a= 0,540 meV/K e = 204 K (bulk de GaAs) [60], (b) a= 0,276 meV /K
e f= 93 K ( bulk de InAs) [60] e (c) a= 0,300 meV/K e f= 155 K.
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de GaAs. A boa concordancia entre os resultados experimentais e o ajuste
mostrado na Figura 5.13 (¢) é uma confirmacao de que o principal efeito
sofrido pelos pontos quanticos com a variacao da temperatura é mesmo a

variacao do gap de energia.

5.4 Influéncia da orientacao do dipolo do ponto
quantico sobre a eficiéncia de emissao dos

modos

Nesta parte do trabalho investigamos 33 pilares nominalmente idénticos,
com diametro de 1500 nm. A largura a meia altura (FWHM, Full Width at
Half Mazimum) obtida para o pico de emissao do modo fundamental desses
pilares foi de (0,22 4 0,05) nm, que corresponde a um fator ) de aproximada-
mente 4300. Nenhum dos 33 pilares investigados, que foram selecionados de
um conjunto de 62, apresentaram splitting no modo fundamental ou nos tres
primeiros modos excitados, o que seria um indicativo de desvios da simetria
circular. Escolhemos, também, somente os pilares que tivessem os compri-
mentos de onda de emissao dos modos fundamentais desviando no maximo
0,22 nm um do outro. Essas regras de selecao nos dao uma seguranca ra-
zoavel da circularidade e regularidade dos pilares estudados, caracteristicas
estas que posteriormente foram confirmadas por imagens feitas através de
microscopia eletronica de varredura em alguns dos pilares.

A Figura 5.14 mostra espectros representativos para os modos fotonicos
de mais baixa energia dos pilares de 1500 nm de diametro nominal. Os modos

sao identificados pelos nomes padroes originados de guias de ondas dielétricas
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Figura 5.14: Espectros experimentais representativos para o conjunto de pi-
lares estudados com 1500 nm de diametro. Os espectros foram normalizados
em relagdo ao modo fundamental. O espectro mostrado em (a) é caracteris-
tico para a a maior parte dos pilares estudados (70 %), com o modo TEgy,
como o mais intenso do grupo dos trés primeiros modos de mais elevada e-
nergia. No espectro mostrado em (b), embora o modo TEg; seja o de mais
elevada intensidade, o modo TMy; ¢é excitado de forma significativa, sendo
mais intenso que o modo HEs;. N6és encontramos apenas um pilar (3 %)
com este espectro caracteristico. O tipo de espectro ilustrado em (c), com o
modo HE3; sendo o modo mais intenso do grupo, é apresentado pelos 27 %
dos pilares restantes estudados.
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e circulares, como ja mencionado no capitulo anterior. Para todos os pilares, o
modo fundamental HE;; é sempre o mais intenso. Entretanto, para os outros
trées modos de energias mais elevadas, ha uma clara distingao nos espectros
quando se analisa suas intensidades relativas. Dos 33 pilares investigados,
70 % apresentaram espectros similares aos mostrados na Figura 5.14 (a),
com o modo TEy; mais intenso do que o modo HE,;, enquanto o modo TMg,
é o menos intenso. O modo TMy; é visto com sua intensidade relativamente
alta em somente um pilar (3 %), como mostrado na Figura 5.14 (b). Os
27 % pilares restantes apresentaram espectros semelhantes aos mostrados na
Figura 5.14 (c¢), com o modo HEy; sendo o modo mais intenso do grupo dos
trées modos excitados.

Os espectros experimentais puderam ser reproduzidos teoricamente usan-
do o cédigo CAMFR ( Cavity Modelling FRamework) [94]. Os pontos quanti-
cos foram modelados como um dipolo elétrico com seis graus de liberdade, os
quais determinam sua posicao e orientacao. Esses graus de liberdade podem
ser reduzidos quando se impoe que os pontos quanticos estao localizados no
plano central da cavidade e quando sao dadas informacoes sobre a polari-
zacao de sua emissao. Se é assumida uma simetria rotacional ao redor do
eixo de crescimento [001], a transigao excitonica fundamental é constituida de
duas transicoes degeneradas e nao polarizadas. No entanto os pontos quan-
ticos de In(Ga)As/GaAs sdo em geral assimétricos na forma e composicao,
e estao sujeitos a strain e as transigoes observadas correspondentes as tran-
sicoes excitonicas de estados fundamentais sao emissoes polarizadas ortogo-
nais, que estao separadas por dezenas e até centenas de peV. A maioria dos
célculos tedricos prediz magnitudes de oscilagao (“oscillator strengths”) iguais
para essas duas transicoes e as observagoes experimentais em geral estao de

acordo com essas predigoes. Entretanto, existem varios trabalhos publicados
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sobre emissoes excitonicas de pontos quanticos auto-organizados com uma
polarizagao linear dominante. Favero e colaboradores observaram [95], em
amostras com baixas densidades de pontos quanticos de InAs, uma emissao
no plano polarizada linearmente, com grau de polarizacao acima de 80 %.
Krizhanovskii e colaboradores [96] verificaram um elevado grau de polariza-
¢ao linear no plano para éxcitons carregados e neutros em pontos quanticos
de InGaAs, estes resultados foram atribuidos a mistura entre buracos leves e
pesados, que surge da anisotropia dos pontos quanticos. Polarizagao ao longo
da diregao de crescimento tem sido vista em medidas de fotoluminescéncia de
borda, para pontos quanticos de InAs cobertos com camadas de InGaAs [97]
e para pontos quanticos de InGaAs/AlGaAs crescidos em piramides tetraé-
dricas invertidas [98].

Na Figura 5.15 sao mostrados os resultados dos calculos do perfil do
campo elétrico para os quatro modos fotonicos de mais baixa energia para
0s nossos pilares com diametro nominal de 1500 nm. As duplas setas, de-
nominadas de 1 e 2, representam os dipolos dos pontos quanticos em duas
diferentes posicoes dentro dos pilares.

Pode ser visto de forma clara nesta figura que se, por exemplo, os pontos
sao X-polarizados, um ponto quantico na posicao 1 serd capaz de excitar
somente o modo TEq;, porque um dipolo X-polarizado nesta posicao é para-
lelo ao campo elétrico do modo TEy; mas perpendicular ao campo elétrico
dos outros modos. Agora, se o mesmo ponto X-polarizado esta localizado
na posicao 2, acontecera o contrario: excitard os outros modos, mas nao
excitara o modo TE;. E claro, portanto, que se os pontos quanticos tiverem
uma probabilidade igual de emitirem nas polarizacoes X e Y, todos os quatro
modos serao excitados, independente da posi¢ao dos pontos quanticos. Para

os nossos pilares de 1500 nm de diametro nominal, nés estimamos um ntimero
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Figura 5.15: Secao reta do perfil dos campos elétricos para os modos de
mais baixa ordem em energia, calculados para os pilares de 1500 nm de
diametro nominal. As setas duplas, denominadas de 1 e 2, representam
pontos quanticos X-polarizados em duas diferentes posicoes na cavidade.

entre 20 e 100 pontos quanticos aleatoriamente localizados na microcavidade
plana. A intensidade relativa com a qual os modos fotonicos sao observados
para cada pilar dependera da posicao e polarizacao desses pontos dentro dos

pilares.
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Figura 5.16: Espectros calculados para os pilares de 1500 nm de diametro
nominal. O espectro em (a) foi obtido com o dipolo localizado no eixo ho-
rizontal, deslocado 225 nm do centro, com polarizagoes no plano, X e Y,
de iguais intensidades. Para obter o espectro (b), o dipolo foi localizado
20° acima do eixo horizontal e a 225 nm do centro. Esta polarizacao tem
componentes Y e Z de iguais magnitudes e uma componente X que é 60 % das
outras duas. Para o espectro (c), o dipolo foi localizado no eixo horizontal,
deslocado 225 nm do centro, com polarizacao no plano com componentes X
e Y, com a componente Y tendo metade da magnitude da componente X.
Os insertos em (b) mostram os perfis das intensidades dos campos elétricos
calculados para cada modo.
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O perfil de intensidades relativas apresentado pela maioria dos modos,
ilustrado na Figura 5.14 (a), pode ser reproduzido teoricamente considerando
uma igual probabilidade de emissao excitonica do ponto nas diregoes X
e Y, as quais podem ser identificadas com as diregdes cristalinas [110] e
[110]. Os indices de refracio utilizado nos célculos foram ngeas= 2, 975
e ngaas= 3,510. O espectro teérico mostrado na Figura 5.16 (a) foi obtido
desta forma. Note que o mesmo espectro pode ser obtido assumindo pon-
tos quanticos linearmente polarizados (ao longo da diregao [110] localizados
em diferentes posicoes dentro da microcavidade, como por exemplo, pon-
tos nas posigdes 1 e 2 mostrados no topo da Figura 5.16). Entretanto, a
Unica maneira de reproduzir teoricamente o espectro apresentado na Figura
5.14 (b) é supor um grau significante de polarizagao ao longo de Z [001]
para alguns dos pontos quanticos. Este é um caso raro, apresentado por so-
mente 1 dos 33 pilares estudados. Finalmente, o espectro exemplificado na
Figura 5.14 (c) somente pode ser reproduzido teoricamente se é suposto um
grau de polarizagio linear ao longo das dire¢des X ([110]) ou Y ([110]), em
adi¢ao a uma certa quantidade de nao-uniformidade na distribuicao espacial
dos pontos quanticos. Por exemplo, o espectro mostrado na Figura 5.16 (c)
foi obtido assumindo um ponto localizado sobre o eixo X (posi¢ao 2), com
uma polarizacao ao longo de X duas vezes maior que a ao longo de Y. Este
resultado pode ser compreendido qualitativamente analisando os diagramas
da Figura 5.15. Naturalmente, a mesma forma para o espectro pode ser
obtida teoricamente supondo uma polarizacao predominante em Y para um
ponto quantico localizado na posicao 1 do diagrama.

Os resultados discutidos acima implicam que alguns dos pontos quanticos
dentro dos nossos pilares sao polarizados. Nés verificamos isto diretamente

por meio de medidas de fotoluminescéncia a baixas poténcias de excitacao,
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usando um polarizador linear. De fato, nés encontramos que pilares que a-
presentam um espectro do tipo demonstrado na Figura 5.14 (c), por exemplo,
apresentam varios pontos polarizados linearmente em ressonancia ou préximo

da ressonancia dos modos fotonicos, como mostrado na Figura 5.17.

-1 i + r ' r ' r 1171
Modos (300 pW)
—— PQ-0° (300 nW) |
I —— PQ-90° (300 nW) |

Intensidade (u.a)

1,290 1,296 1,302 1,308 1,314 1,320 1,326
Energia (eV)

Figura 5.17: Espectro de fotoluminescéncia mostrando a emissao de pontos
quanticos individuais para duas polarizacoes lineares e perpendiculares entre
si indicadas como 0° e 90°, ambas com mesma poténcia de excitacao, 300 nW.
Os modos fotonicos desse pilar sao mostrados claramente no espectro com
maior poténcia de excitagao.

Nem todos os pontos quanticos sao polarizados, e o numero de pontos
quanticos polarizados varia de um pilar para outro. Usualmente é encontrado
polarizagao ao longo do eixo cristalino [110], embora nés também tenhamos
encontrado alguns pontos quanticos com polarizagao ao longo de [110], como
pode ser visto na Figura 5.18. Na Figura 5.18 temos a ampliagao de algumas

regioes do espectro apresentado na Figura 5.17, mostramos alguns espectros
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de fotoluminesceéncia de pontos quanticos individuais para duas polarizacoes
lineares e perpendiculares entre si. O grau de polarizagao observado pode ser
maior que 90 %, como pode ser visto no espectro apresentado na Figura 5.19.
Para a realizacao dessas medidas, colocamos o polarizador linear na frente

da entrada do espectrometro.

| —Pa-00 (300 nw)
— PQ-90° (300 nW)

Intensidade (u.a)

1,312 1,314 1,316 1,320 1,323 1,326
Energia (eV)

Figura 5.18: Espectro de fotoluminescéncia mostrando a emissao de pontos
quanticos individuais para duas polarizagoes lineares e perpendiculares entre
si indicadas como 0° e 90°, em diferentes regioes do espectro mostrado na
Figura 5.17.

Uma outra forma de investigar a influéncia da orientagao e posicao do
dipolo do ponto quantico sobre a eficiencia de excitacao dos varios modos
dos micropilares é excitar diferentes pontos quanticos numa mesma amostra.
Fizemos isso mudando a posicao de excitacao do spot do laser sobre um
mesmo pilar. Para a realizacao dessas medidas, usamos um pilar circular

com 4000 nm de diametro nominal. Esta amostra em especial possui uma
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Figura 5.19: Espectro de fotoluminescéncia mostrando a emissao de pontos
quanticos individuais para duas polarizagoes lineares e perpendiculares entre
si indicadas como 0° e 90°. O grau de polarizacio observado pode ser maior
que 90 %, como pode ser visto para o ponto quantico com gap de energia de
1,319 eV .

densidade de pontos quanticos maior do que a das usadas até agora e possui,
também, uma cavidade menor. Devido ao fato da cavidade ser menor, os
modos nesta amostra apresentam energias mais elevados do que a dos pilares
apresentados até o momento, como pode ser visto no espectro experimental
apresentado na Figura 5.20.

Apesar do diametro do spot do laser ser de aproximadamente 2 um, per-
mitindo uma pequena resolucao espacial para a excitacao da amostra, signi-
ficativas mudancas nas intensidades relativas dos modos puderam ser verifi-
cadas quanto movemos o spot do laser sobre o topo do pilar. A Figura 5.21 (a),
mostra o espectro para os quatro modos de mais baixa energia que obtivemos

para diferentes posigoes de excitacao da amostra. O inserto da Figura 5.21 (b)
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Intensidade (u.a)

N

1,329 1,332 1,335 1,338 1,341 1,344
Energia (eV)

Figura 5.20: Espectro de fotoluminescéncia de um pilar com diametro nomi-
nal de 4000 nm, a T= 4,5 K.

define as diferentes posicoes do spot do laser que usamos para excitar a
amostra.

Como pode ser visto na Figura 5.21 (a), a resolu¢do experimental nao
nos permite resolver os modos TEgy;, HEs; e TMy;. Entretanto, quando
a posicao do spot de excitagao do laser é alterada, como demonstrado na
Figura 5.21 (b), pode ser visto de forma clara uma mudanga significativa
na forma dos picos e na sua intensidade em relacao ao modo HE;;. Essas
mudancas podem ser interpretadas como sendo diferentes pontos quanticos
sendo excitados quando a posicao do laser é alterada. Em cada posicao do
spot do laser, o grupo de pontos quanticos naquela regiao acopla melhor
com alguns modos do que com outros, como ja discutido para os pilares com
1500 nm.

Para os modos de energias mais elevadas, como pode ser visto nos es-
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Figura 5.21: (a) e (b) Espectros experimentais para os modos de mais baixa
energia de um micropilar com 4000 nm de diametro nominal, com o spot do
laser centrado sobre o pilar em (a), e com o spot do laser centrado em cinco
diferentes posigdes sobre o pilar em (b). O inserto em (b) define as diferentes
posicoes de excitacao do laser.

pectros experimentais da Figura 5.22, o mesmo tipo de mudanca nas inten-
sidades relativas pode ser verificada quando diferentes pontos quanticos sao
excitados.

Os resultados apresentados nos dao uma comprovacao experimental de
que os varios modos fotonicos dos micropilares dependem de forma significa-
tiva da posicao e orientacao dos dipolos dos pontos quanticos, consideracao

que é relevante para aplicacoes que levam em conta esse acoplamento, como
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Figura 5.22: Espectro experimental para os modos de mais elevadas ener-

gias de um micropilar com 4000 nm de diametro nominal, com o spot do

laser centrado nas cinco diferentes posicoes sobre o pilar, como mostrado no
inserto da Figura 5.21 (b).

por exemplo, em estruturas para laser. Um outro ponto que também chama
muita atengao é que em alguns casos os modos com energias mais elevadas
podem apresentar um melhor acoplamento com os pontos quanticos do que

o estado fundamental, como pode ser visto na Figura 5.21 (a).

5.5 Modos em micropilares de diferentes di-

ametros e fator de qualidade

A uma poténcia de excitacao do laser de aproximadamente 300 W e a
uma temperatura de 4,5 K, fizemos medidas para estudar a estrutura modal
de pilares circulares com diferentes diametros. Como os pontos quanticos
emitem em freqiiéncias ligeiramente diferentes é possivel o acoplamento com

diferentes modos da cavidade, tornado possivel sua visualizacao.
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Para enfatizar o efeito do confinamento nos espectros de emissao dos mi-
cropilares fizemos, primeiramente, medidas em pilares de diametros maiores
(7 500 nm, 10 000 nm, 20 000 nm e 50 000 nm). Esses pilares de dia-
metros maiores sao as quatro estruturas acima das matrizes de pilares (ver
Figura 4.5). Os espectros obtidos para essas estruturas podem ser vistos na

Figura 5.23.

| —— 50 um
[ —— 20 um
[ —— 10 um
[ —— 7,5 um

Intensidade (u.a)

1,274 1,281 1,288 1,295 1,302 1,309

Energia (eV)

Figura 5.23: Espectros de fotoluminescéncia (T= 4,5 K) para pontos quan-
ticos inseridos em pilares de diametros maiores: 7 500 nm, 10 000 nm,
20 000 nm e 50 000 nm.

A Figura 5.24 mostra os resultados que obtivemos para as medidas feitas
nos pilares de menores diametros nominais e, nesta figura, podemos ver de
forma clara como os espectros sao modificados a medida em que o confina-
mento é alterado.

Dos resultados apresentados nas Figuras 5.23 e 5.24, podemos observar

que a medida em que o diametro do pilar é diminuido, ou seja, tem sua quan-
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Figura 5.24: Espectros de fotoluminescéncia (T= 4,5 K) para pontos quan-
ticos inseridos em pilares de diferentes diametros nominais. Nota-se que o
modo fundamental da cavidade desloca-se para maiores energias a medida
em que o diametro do pilar diminui.

tizacao aumentada, os modos separam-se mais e deslocam-se para maiores
energias. Na Figura 5.25 é apresentada a posigao espectral do modo funda-
mental (HEq;) dos micropilares que estamos estudando em funcao de seus
diametros nominais, mostrando o aumento da energia do modo fundamental
com o aumento do confinamento causado pela diminuicao do diametro dos

pilares.
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Figura 5.25: Posicao espectral em energia do modo fundamental (HE;;) em

funcao do diametro nominal do pilar, extraida dos espectros apresentados na
Figura 5.24.

Usando o codigo CAMFR foram obtidos os espectros tedricos para os
pilares que estamos estudando. Os resultados tedricos nos permitiram clas-
sificar os modos obtidos experimentalmente. Nas Figuras 5.26 e 5.27 sao
mostrados os resultados experimentais juntamente com os resultados tedricos
para pilares com 2000 nm e 3000 nm de diametro nominal, respectivamente.
Pode-se observar nesses resultados uma boa concordancia entre os resultados
teodricos e os experimentais. Nas duas figuras o dipolo do ponto quantico foi
posicionado e orientado de forma a excitar de maneira mais eficiente o modo
TEp1, em relagao aos demais modos excitados.

Nos célculos tedricos nao sao considerados quaisquer tipos de defeitos
causados durante o processo de fabricagao dos pilares, e é considerado um
indice de refracao tinico para o calculo de todos os modos, apesar do indice

de refracao depender do comprimento de onda da luz. Por esta razao é que
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Diametro nominal: 2000 nm
I v ] v I v I v | v ] v
Experimental
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Figura 5.26: Espectro de fotoluminescéncia (T= 4,5 K) de um micropilar de
2000 nm de diametro nominal e seu respectivo espectro tedrico calculado com

o CAMFR.

Diadmetro nominal: 3000 nm
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Figura 5.27: Espectro de fotoluminescéncia (T= 4,5 K) de um micropilar de
3000 nm de diametro nominal e e seu respectivo espectro tedrico calculado

com o CAMFR.

128



principalmente para os pilares de menores diametros, como pode ser visto
na Figura 5.28, existe uma diferenca mais significativa na posicao dos modos

medidos experimentalmente com aqueles obtidos através dos calculos.

L] ' L) ' L] ' L] ' L] ' L]
Espectro teérico

s 1 o
e 01 -

Modo TE pouco excitado

|

Intensidade (u.a)
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Energia (eV)

1 v ] v ] v 1 M I M I v
= Espectro experimental

Intensidade (u.a)

- Al

[ 2 [ 2 [ 2 | M [] 2
1,320 1,328 1,336 1,344 1,352 1,360
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Figura 5.28: Espectro tedrico calculado com o CAMFR para um micropilar
de 1000 nm de diametro nominal em (a) e seu respectivo espectro de fotolu-
minescéncia (T= 4,5 K) em (b). Os indices de refragao utilizado nos célculos
foram NAIGaAs— 2, 975 e NGaAs— 3,510.
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Um fato que também pode ser verificado dos resultados tedricos é que
hé uma inversao na posicao dos modos para pilares com diametros nominais
abaixo de 1500 nm . Para os pilares de maiores diametros a ordem encontrada
para os quatro primeiros modos de mais baixa energia foi, da menor para a
maior energia : HEq;, TEqy, HEs; e TMg;. J& no caso do pilar de 1000 nm
de diametro nominal, a ordem encontrada foi: HE;;, TMg; e TEg,. Uma
outra observacao foi o nao aparecimento do modo HEs; na faixa de energia
utilizada nos calculos.

Sabendo a classificacao dos modos, fornecida pelos calculos tedricos, nos
calculamos os fatores de qualidade para as diferentes familias de modos das
microcavidades que estamos estudando. Para sermos um pouco mais precisos
em relagao ao diametro do pilar, ja que durante o processo de etching o
diametro nominal pode ser alterado, fizemos imagens do topo da amostra,
usando um microscépio eletronico de varredura, e por meio dessas imagens
medimos o diametro dos pilares estudados.

Na Figura 5.29 (a) e (b) sdo mostradas, respectivamente, as imagens vistas
por cima de pilares com os diametros nominais de 800 nm e 3000 nm. O cir-
culo pontilhado indica o padrao que adotamos para as medidas do diametro.
Para os pilares de maiores diametros foram feitas imagens complementares
utilizando um microscopio éptico, e os diametros obtidos com esse microsco-
pio concordaram com os obtidos utilizando o microscépio eletronico.

Por fim, a medida da largura a meia altura de cada modo permitiu-nos
obter os fatores de qualidade dos nossos pilares. Quanto menor é a largura
de linha dos modos obtidos nos espectros de microluminescéncia, maior é
o fator de qualidade e conseqiientemente, maior é o confinamento da luz.
Obtivemos os fatores de qualidade dos pilares ajustando curvas Lorentzianas

nos espectros obtidos experimentalmente, com auxilio de programas como
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Figura 5.29: Imagens de microscopia eletronica de varredura de: (a) pilar
circular de 800 nm e (b) pilar circular de 3000 nm. O circulo pontilhado
indica o padrao adotado para as medidas do diametro.

o Origin e o PeakFit. Na Figura 5.30 mostramos exemplos de ajustes que
fizemos para os trés modos excitados de mais baixa energia, em pilares com
diametros nominais de 2000 nm e 3000 nm.

A medida em que o diametro do pilar vai aumentando, a separacao entre
os modos se torna cada vez menor. No caso dos pilares com 4000 nm de
diametro nominal, por exemplo, segundo os calculos tedricos, a separacao
espectral entre os trés modos excitados de mais baixa energia estao dentro
de nossa resolucao experimental, o que nos permitiu observar apenas um pico
nesta regiao do espectro. A partir dos resultados tedricos, como apresenta-
dos na Figura 5.31 (a), procuramos um ajuste que se aproximasse o melhor
possivel do perfil dos modos calculados e, como padrao, adotamos os ajustes
apresentados na Figura 5.31 (b) para todos os modos excitados nessa regiao

de energia.
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Figura 5.30: Espectro experimental para os trés modos excitados de mais
baixa energia (T = 4,5 K) e os ajustes feitos com o auxilio de um programa
de computador para os pilares com: (a) 2000 nm e (b) 3000 nm de didmetro

nominal.
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Figura 5.31: (a) Espectro tedrico calculado com o CAMFR para os trés mo-
dos excitados de mais baixa energia de um micropilar de 4000 nm de diametro
nominal. Os indices de refracao utilizado nos calculos foram n 4gaas= 2, 975
e Ngaas= 3,010. (b) Espectro experimental para os trés modos excitados
de mais baixa energia (T= 4,5 K) e os ajustes feitos com o auxilio de um
programa de computador.

A Figura 5.32 mostra o comportamento que obtivemos para o fator de
qualidade do modo fundamental (HE;;) em fungao do diametro dos micropi-
lares. Como previsto na literatura, ocorre uma diminuicao no fator de qua-
lidade dos pilares a medida em que o diametro é reduzido, tendendo a um
valor constante para diametros maiores.

Fazendo uma ampliacao da Figura 5.32 na regiao de pequenos diametros,
observamos oscilacoes no fator de qualidade do modo fundamental, como
pode ser visto na Figura 5.33.

Essas oscilagoes poderiam estar relacionadas ao acoplamento entre os mo-
dos de perda com estados ligados da cavidade, como previsto teoricamente
por Lalanne e colaboradores [89], entretanto, olhando o comportamento do
fator de qualidade para os pilares de maiores diametros, também observamos,

apesar de menores em magnitude, oscilagoes do fator de qualidade. Esses re-
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Figura 5.32: Variacao do fator () em funcao do diametro para o modo fun-
damental dos pilares estudados.
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Figura 5.33: Variacao do fator () para o modo fundamental no limite de
pequenos diametros.
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sultados nos levam a concluir que as oscilacoes vistas na regiao de pequenos

diametros podem estar relacionadas, também, a efeitos de natureza externa,

como defeitos nas bordas dos pilares. Para inferirmos com mais precisao so-

bre a natureza das oscilacoes observados, seria necessario analisar amostras

de pilares que apresentassem uma maior variacao de diametro na regiao de

interesse, gerando um perfil mais completo para a variacao do fator de qua-

lidade em funcao do diametro.

Determinamos também o fator de qualidade para os trés primeiros modos

excitados, e a Figura 5.34 mostra os resultados que obtivemos.
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Figura 5.34: Variacao do fator ¢ em fungao do diametro para os modos:
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Para uma melhor comparacao entre os fatores () que obtivemos das dife-
rentes familias de modos analisados, calculamos um fator de qualidade médio
e a Figura 5.35 mostra a forma como os fatores de qualidade médio para os

quatro primeiros modos de mais baixas energia varia em fungao do diametro

do pilar.

9000 M I M ) M I M ) M I M ) v
_ I . ]
C 7500 | 4
[ I ]
o
g 6000 | 4
© i : 1 .~ ——HE .
: 1
o 4500 | o TE -
% _ . 01 |

H
[ R + — ¢ — HE _
.8 3000 / 21
© L T T o d
™ §/;/ ‘ TM01

1500 | 1 4

i l s l i l s . 4 l Iy l 4

500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000
Diametro (nm)

Figura 5.35: Variacao do fator () médio em funcao do diametro médio, para
os quatro primeiros modos de mais baixa energia dos pilares estudados.

Usando o cédigo CAMFR, Whittaker e colaboradores [92] verificaram um
aumento do fator de qualidade do modo TE(y; em maiores confinamentos.
Até o momento, ndo ha relatos na literatura de um estudo experimental
do fator de qualidade para os modos excitados e suas possiveis aplicagoes
em dispositivos, embora esses modos possam apresentar tais surpreendentes
comportamentos. Foi por esse motivo que estudamos em detalhes o fator de

qualidade destes modos excitados. Entretanto, nao observamos um aumento
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do fator de qualidade para o modo TEqy quando o didmetro dos pilares foi
reduzido. Porém, diferente dos outros modos, o modo TEg; apresenta valores
de fator de qualidade muito semelhantes ao do modo HE4;, enquanto o fator
de qualidade dos outros modos excitados diminui bruscamente na regiao de
pequenos diametros. Outra observagao é que a diminuigao (degradagao) do
fator de qualidade do modo TEgy; quando se reduz o tamanho do pilar, é

muito mais suave do que a apresentada para os demais modos.

5.6 Conclusoes

Nesta parte do trabalho estudamos o acoplamento entre pontos quanticos
de InAs/GaAs e os modos épticos de microcavidades na forma de pilares
circulares. Mostramos que a baixas poténcias de excitacao do laser é possivel
medir sinais de fotoluminescéncia de pontos quanticos individuais e que a
variagao em energia observada nos espectros de pontos quanticos individu-
ais, quando a temperatura ¢ alterada, esta relacionada a variacao da energia
do gap dos pontos quanticos, que é bastante sensivel a variacoes de tem-
peratura. A temperatura também pode ser utilizada para colocar (retirar)
o ponto quantico em ressonancia com um modo da cavidade aumentando
(diminuindo) sua taxa de emissao espontanea, ja que o indice de refracao do
material que é um dos determinantes da posicao em energia dos modos da
cavidade, ¢ bem menos sensivel a variacoes de temperatura.

Mostramos, também, experimentalmente, que a eficiencia de excitacao
dos vérios modos fotonicos dos micropilares depende de forma significativa
da orientacao e posicao dos dipolos dos pontos quanticos, que agem como

fonte de fétons para os modos permitidos da cavidade. Em outras palavras,
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o acoplamento entre os pontos quanticos e os modos fotonicos nao depende
somente da posi¢ao, mas também da orientacao do dipolo do ponto quan-
tico, uma consideracao que é relevante para possiveis aplicacoes tecnoldgicas
destes dispositivos. Nossos resultados implicam que uma certa porcentagem
dos pontos quanticos em nossos pilares possuem um significante grau de po-
larizacao, uma argumentacao que foi experimentalmente confirmada. Noés
também chamamos a atencao para os modos fotonicos de energias mais e-
levadas, que em alguns casos podem apresentar um acoplamento melhor do
que o observado para os modos fundamentais, que sao os mais extensivamente
investigados, pois o acoplamento de cada modo depende da polarizacao e lo-
calizacao do ponto quantico dentro da cavidade. Através de medidas do
fator de qualidade para os quatro modos de mais baixa energia, verificamos,
também, que o modo TEy, apresenta valores de fator de qualidade muito
semelhantes ao do modo HEq1, enquanto o fator de qualidade dos outros mo-
dos excitados diminui bruscamente na regiao de pequenos diametros. Outra
observacao é que a diminui¢ao (degradagao) do fator de qualidade do modo
TEp; quando se reduz o tamanho do pilar, é muito mais suave do que a

apresentada para os demais modos.
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CAPITULO 6

Conclusoes gerais

Nos pontos quanticos auto-organizados (SAQDs, self-assembled quantum
dots) os portadores sao confinados nas trés dimensoes espaciais e, no limite
de forte confinamento, a estrutura de banda de um ponto quantico semicon-
dutor forma um espectro com niveis discretos de energia similares aos dos
atomos. Os estudos de estruturas com pontos quanticos tém atraido intensa
pesquisa para aplicacoes em dispositivos como fontes de fétons tnicos, detec-
tores para o infravermelho e laser de ponto quantico. Mais recentemente, os
pontos quanticos semicondutores abrem revolucionarias oportunidades para
aplicagoes dos conceitos de eletrodinamica quantica de cavidades (CQED,
cavity quantum electrodynamics). Semelhantes emissores tém sua taxa de
emissao espontanea intensificada quando inseridos em uma microcavidade
(Efeito Purcel). Esta grande versatilidade faz com que os pontos quanti-
cos semicondutores sejam sistemas de grande interesse no estudo da fisica
fundamental. Dentro deste contexto, fizemos neste trabalho um estudo das
propriedades épticas e elétricas de pontos quanticos semicondutores de InAs
em duas diferentes situagoes.

Na primeira parte do trabalho investigamos as propriedades elétricas de
multicamadas de pontos quanticos semicondutores auto-organizados de InAs

através de medidas de magnetotunelamento. Noés estudamos o comporta-

139



mento das ressonancias observadas na caracteristica [-V das amostras, em
funcao do campo magnético, para investigar o acoplamento entre os esta-
dos eletronicos de pontos quanticos em camadas sucessivas. Nas medidas
realizadas com campos magnéticos paralelos a direcao de crescimento, as
oscilagoes observadas nas curvas caracteristicas I-V evidenciaram um claro
splitting que modelamos como sendo originado do tunelamento através de
estados com polarizacao de spin. As andlises apresentadas com base em
nosso modelo para a origem das oscilagoes permitiram determinar uma di-
ferenca de fator g de Landé de pontos quanticos pertencentes a camadas
adjacentes de aproximadamente 0.8. Nos atribuimos a diferenga no fator
g ao aumento gradativo no tamanho dos pontos quanticos ao longo da di-
recao de crescimento. Medidas de AFM e microscopia eletronica realizadas
por nossos colaboradores indicam que esta diferenca obtida no fator g ocorra
principalmente entre as trés ou quatro primeiras camadas, onde se d& a maior
variagao de tamanho nos pontos quanticos. A ordem de grandeza do valor
obtido para a diferenca de fatores g esta de acordo com resultados experi-
mentais e tedricos encontrados na literatura.

Quando aplicamos um campo magnético perpendicular a direcao de cresci-
mento sé observamos o tunelamento ressonante entre estados de pontos quan-
ticos em campos magnéticos baixos pois, devido a forma assimétrica dos pon-
tos, campos mais intensos reduzem rapidamente a probabilidade de tunela-
mento. Para essa configuragao de campo nao observamos experimentalmente
o splitting dos niveis dos pontos quanticos na amostra estudada.

Na segunda parte do trabalho investigamos as propriedades opticas de
pontos quanticos semicondutores auto-organizados de InAs através de medi-
das de microluminescéncia. Estudamos o acoplamento entre pontos quanticos

de InAs/GaAs e os modos 6pticos de microcavidades na forma de pilares cir-
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culares e mostramos que a baixas poténcias de excitacao do laser foi possivel
medir sinais de fotoluminescéncia de pontos quanticos individuais. Nos rela-
cionamos a variagao em energia observada nos espectros de pontos quanticos
individuais, quando a temperatura foi alterada, a variacao da energia do gap
dos pontos quanticos, que é bastante sensivel a variacoes de temperatura.
Utilizamos a temperatura, também, para colocar (retirar) o ponto quantico
em ressonancia com um modo da cavidade aumentando (diminuindo) sua
taxa de emissao espontanea, ja que o indice de refracao do material que é
um dos determinantes da posicao em energia dos modos da cavidade, ¢ bem
menos sensivel a variacoes de temperatura.

Mostramos, também, experimentalmente, que a eficiéncia de excitacao
dos varios modos fotonicos dos micropilares depende de forma significativa
da orientacao e posicao dos dipolos dos pontos quanticos, que agem como
fonte de fétons para os modos permitidos da cavidade. Em outras palavras,
o acoplamento entre os pontos quanticos e os modos fotonicos nao depende
somente da posi¢ao, mas também da orientacao do dipolo do ponto quan-
tico, uma consideracao que é relevante para possiveis aplicagoes tecnolégicas
destes dispositivos. Nossos resultados implicam que uma certa porcentagem
dos pontos quanticos em nossos pilares possuem um significante grau de po-
larizacao, uma argumentacao que foi experimentalmente confirmada. Noés
também chamamos a atencao para os modos fotonicos de energias mais e-
levadas, que em alguns casos podem apresentar um acoplamento melhor do
que o observado para os modos fundamentais, que sao os mais extensivamente
investigados, pois o acoplamento de cada modo depende da polarizacao e lo-
calizacao do ponto quantico dentro da cavidade. Através de medidas do
fator de qualidade para os quatro modos de mais baixa energia, verificamos,

também, que o modo TEy, apresenta valores de fator de qualidade muito
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semelhantes ao do modo HEq, enquanto o fator de qualidade dos outros mo-
dos excitados diminui bruscamente na regiao de pequenos diametros. Outra
observagao é que a diminuigao (degradacdo) do fator de qualidade do modo
TEg; quando se reduz o tamanho do pilar, é muito mais suave do que a

apresentada para os demais modos.
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