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Resumo

Nas tltimas décadas houve um aumento no interesse em estudar materiais do grupo
ITI-V (GaN, GaAs, InN, InAs) e suas ligas na fabricagao de dispositivos optoeletronicos e
de dispositivos eletronicos de alta poténcia e alta temperatura. Os nitretos, em sua forma
cristalina, tém duas fases: cubica (c), zincblende, e hexagonal (h), wurtizita. Ainda
outros materiais de grande interesse tecnologico sao aqueles que envolvem o GaAs;_,N,
e In,Ga;_,As;_yN,. Estes materiais, também conhecidos como semicondutores dilui-
dos de nitretos, tém diversas aplicacoes na fabricacao de transistores bipolares e outros.
Neste trabalho estudamos as propriedades eletronicas e 6pticas de nanoestruturas semi-
condutoras usando o método k - p, dentro do modelo 8 x 8 de Kane, generalizado para
tratar diferentes materiais. A solucdo é obtida auto-consistentemente através da solucao
da equacao da massa efetiva junto com a equacao de Poisson. Os efeitos de tensao e
troca correlacao sao levados em conta. Nés consideramos também nos célculos um campo
elétrico externo ao longo da direcao de crescimento. Além disto, investigamos sistemas
dopados e nao dopados de GaAs/GaAs,_yN, e GaAs/In,Ga,_,As1_,N,, variando diver-
sos parametros, tais como: concentracao de N e In, larguras do poco e barreira a concen-
tracao de aceitadores (N,4). Espectros de fotoluminescéncia (PL) tedricos sao mostrados
e discutimos os efeitos impostos pelas fracoes molares de N e In nas caracteristicas de
emissao destes sistemas, bem como outros parametros. Os diferentes tipos de tensao sao
apresentados e explicados para as estruturas de GaAs;_,N,. Além disso, discutimos como
os potenciais de Coulomb e troca correlacao influenciam nas transigoes eletronicas. Estes
resultados podem explicar diversos aspectos importantes sobre as propriedades Opticas

nestes sistemas e podem ser um guia para futuros experimentos.
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Abstract

In recent decades there has been increasing interest in studying materials from
IIT -V group (GaN, GaAs, InN, InAs) and its alloys in the manufacture of optoelec-
tronic devices and high-power and high-temperature electronic devices.. Nitrides, in his
crystalline form, have two phases: cubic (c), zincblende, and hexagonal (h), wurtzite.
Another great technological interest materials are and those involving the GaAs,_,N,
and In,Gay_,As;_,N,, These materials, also known as diluted nitride semiconductors
have numerous applications in manufacturing bipolar transistors and others. In this work
we study the electronic and optical properties of semiconductor nanostructures using the
method Eﬁ, within of Kane model 8 x 8, generalized to treat different materials. The so-
lution is obtained self-consistently by the solution of the effective mass equation together
with the Poisson equation. The strain and exchange-correlation effects are taken into ac-
count. We also consider an external electric field, along the grown direction. Furthermore,
we investigate the undoped and doped GaAs/GaAs,_,N, and GaAs/In,Ga,_,As;_,N,
systems, varying several parameters, such as: concentration of N and In, barrier and well
widths and acceptor concentration (N4). Theoretical photoluminescence spectra (PL) are
shown and we discuss the effects imposed by the N and In molar fractions on the emis-
sion features of the systems, as well as other parameters. The different strain kinds are
presented and explained for GaAs;_, N, structures. Besides we discuss how the Coulomb
and exchange-correlation potentials influence in the electronic transitions. These results
can explain several important aspects about optical properties in these systems and can

be a guide for future experiments.



Introducao

Durante os tltimos anos, as melhorias nas técnicas experimentais, proporcionaram
um crescimento bastante expressivo, relacionado as aplicacoes tecnologicas dos semicon-
dutores. O crescimento de filmes finos de materiais semicondutores permaneceu, durante
muito tempo, limitado a materiais com o mesmo parametro de rede do substrato ou no
maximo com o parametro muito préximo, pois assim evitava defeitos criados pela tensao
nas camadas depositadas. A energia do gap do semicondutor é uma importante grandeza
fisica que determina o tipo de aplicacao tecnologica para um dado material semicondutor.
A “engenharia da energia do gap’, através de manipulacdo de determinados parametros,
tem diversas aplicacoes.

O presente trabalho, destacaremos os chamados semicondutores diluidos de nitretos
(SNDs), no qual temos os semicondutores do grupo ITI-V que apresentam nitrogénio em
sua composicao quimica, e gerando diversas aplicacoes, ja que atualmente, estes materiais
possibilitam a construcao de formas distintas de dispositivos semicondutores. Iremos
abordar inicialmente os semicondutores do grupo ITI-V até chegarmos em nosso objeto de
estudos: os SNDs.

A emissao de luz coerente, obtida a partir de diodos semicondutores, fabricados
com arsénio (As) e com galio (Ga), foi demonstrado, de maneira isolada por dois grupos
norte-americanos liderados por Robert N. Hall, no centro de pesquisa da General Eletric
(GE) [1] e por Marshall Nathan na IBM TJ Centro de Pesquisa Watson [2]. Houve um
debate em curso sobre se a IBM ou GE inventou o primeiro diodo laser que foi em grande
parte baseado no trabalho teérico de William P. Dumke na IBM Labs em Yonkers, Nova
Torque [1].

A prioridade da descorberta, dada ao grupo da General Electric, se deve ao fato
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de que eles nao apenas apresentaram os seus resultados mais cedo; eles também foram
mais longe e fizeram uma cavidade ressonante para o diodo. O diodo foi inicialmente
especulado por Ben Lax, entre outros fisicos. A partir disso, sugeriu-se que dispositivos
com arsénio (As) e com galio (Ga), seriam bons candidatos, de acordo com o trabalho
teorico de Hall ef. al [1], além de existirem em abundancia na natureza. O primeiro
comprimento de onda visivel do laser de GaAs, foi demonstrado por Nick Holonyak, Jr.
em 1962.

Acerca das aplicagoes na producao de dispositivos fabricados com outros materiais
do grupo ITI-V, estes nao sao muito tteis para operarem em altas frequéncias, a energia
do seu gap nao é tao grande, por exemplo o GaAs possui uma energia do gap igual a 1,519
eV [3]. Eles também nao podem ser usados em altas temperaturas, mas sao muito usados
na fabricacao de sensores sensiveis a pequenos estimulos energéticos, como microscopio de
varredura e sensores de sujeiras em salas cirdrgicas. Além disso, diodos contendo GaAs
sao usados como misturadores e elementos multiplicadores de sinais em toda a faixa do
terahertz. O diodo Schottky é um bom exemplo de dispositivo misturador nessa faixa de
frequéncia [4].

Ainda em relacao ao grupo III-V temos que os nitretos (GaN, InN, AIN), desde
1970, sao 6timos candidatos no desenvolvimento de dispositivos semicondutores. Além dos
diodos, temos os LEDs (Light Emitting Diodes), que operam em regides de comprimentos
de onda curtos [5]. O GaN (nitreto de galio) e o GaAs (arseneto de galio) sao os materiais
que mais se destacam no grupo III-V, juntamente com suas ligas térnarias e quaternarias.
Estes possibilitam controlar a emissao em toda a faixa do espectro visivel, e com isso, sao
tteis na fabricagdo de visores (displays). Ainda acerca das aplica¢oes tecnologicas, por
exemplo, atualmente grande parte dos televisores domésticos e monitores de computador
utilizam essa tecnologia.

No entanto, a aplicacao destes materiais nao se restringe aos visores, os LEDs
também sao utilizados em: impressoras de alta qualidade (lasers), no armazenamento de
informacoes com altissima densidade, por exemplo em drivers de blue-ray (formato de mi-
dia mais moderno), assim como na producao de lampadas visando baixo custo energético,
pois os LEDs, além de terem um vida 1til maior que as lampadas convencionais, emitem
energia com baixa poténcia e alta luminosidade. Além do mais, o GaN tem outra apli-

cacao relevante a ser destacada, que seria a utilizacao desses materiais na fabricacao de
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transistores de alta poténcia/temperatura para sistemas de transmissao de energia, mo-
tores de automoveis, veiculos elétricos e para o desenvolvimento de sistemas para controle
de avides [6].

Os nitretos do grupo-III, nitreto de aluminio (AIN), nitreto de géalio (GaN) e o
nitreto de indio (InN), sdo adequados para essa area. A energia do gap para o InN vale
~ 1,9 eV, sendo relativamente pequena. Para o GaN, a energia do gap ¢ muito grande,
valendo ~ 3,15 eV, pois acima de 3,0 eV o gap é considerado muito grande [3]. Portanto,
por admitirem um gap muito grande, também possuem uma ligacao quimica muito forte, o
que permite que estes materiais sejam utilizados na fabricagao de dispositivos que operam
em comprimentos de onda bem especificos, bem como na producao de transistores que
operam em altas temperaturas.

Acerca do processo de cristalizacao existente, para os nitretos, podemos destacar
duas formas: a fase wurtzita também conhecida como hexagonal e a fase zincblende ou fase
cubica. A importancia da cristalizacao tem forte influéncia nos parametros fisico-quimicos
dos materiais. A fase hexagonal ocorre com maior frequéncia na natureza, e logicamente
é o mais estudado na literatura. No entanto, essa cristalizacao faz com que haja polar-
izacao nestes sistemas: a polarizacao espontanea e a polarizacao piezoelétrica. No caso
da polarizacao espontinea, esta surge devido a simetria do cristal |7|. Quando o sistema
é submetido a tensoes, devido a pressao exercida no sistema, os atomos se deslocam,
gerando a polarizacao piezoelétrica. No caso da fase cuibica nao existem estas polariza-
coes, novamente devido a propria simetria cristalina. Todavia quando se aplica um campo
elétrico externo a uma estrutura cubica, esta passa a ter um potencial elétrico similar ao
potencial piezoelétrico da estrutura hexagonal. Neste caso, temos o que chamamos de
efeito Stark [8].

Materiais submetidos a presenca de um campo elétrico externo sao os componentes
chave em muitos dispositivos, tais como sensores, atuadores, transdutores de ultra-som,
sistemas de sonar, e captadores de energia.

Em meados de 1990, descobriu-se que com a introducao de nitrogénio no GaAs,
a energia do gap da liga GaAs;_,N, reduzia drasticamente com o aumento da concen-
tracao de nitrogénio [9], o que atraiu um grande interesse dos pesquisadores nos tltimos
anos por causa de suas propriedades 6pticas distintas. Neste contexto, destacamos suas

aplicacoes tecnologicas para transitores de multijungoes, células solares de alta eficién-
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cia [10,11] e dispositivos optoeletronicos de redes de comunicagao de fibra optica [12],
alem de serem materiais com Otimas caracteristica de cristalizagdo (neste caso cibica).
Na literatura ha duas observacgoes relevantes acerca do GaAs;_,N,: primeiramente, com
apenas 1% de nitrogénio em substitui¢do isoeletronica no GaAs, ha redugdo da energia
do gap (EgGaAsl_yNy) em ~ 150 meV, que conduz ao assim chamado "arqueamento da
energia do gap". E importante que alguns pontos sejam salientados. De acordo com
resultados experimentais e tedricos s6 é possivel a formacao da liga de GaAs,_,N, para
y > 1,0% [13,14]. Também foi observador que para y > 7,0% nao é possivel inserir mais
N na liga, sem que nao haja excesso de formagao de regides ricas em N, clusters [14]. A
segunda observacao, seria a forte dependéncia do parametro de rede com a concentracao
de nitrogénio, que faz a tensao do sistema ser do tipo distendida, para concentragoes
de nitrogénio abaixo de 3,3%, e comprimida acima desse valor, isso para sistemas sem
dopagem [14,15].

Outro sistema dentro dos semicondutores diluidos de nitretos sao as ligas quater-
narias de In,Gaj_,As1_yN, [16-19], por causa de suas propriedades fisicas e de seu po-
tencial na aplicagdo de uma vasta variedade de dispositivos optoeletronicos [20-22]. O
que mais impressiona nesta liga é sua capacidade de, atualmente, ser um dos principais
candidatos a serem utilizados na fabricacao de lasers para transmissao de dados de alta
eficiéncia, pois apresentam emissao e absorc¢ao de sinais de baixa frequéncia, ideais na fab-
ricacao de antenas para satélites por apresentarem interferéncia praticamente desprezivel.
Além disso, estes materiais podem ser utilizados nos transistores bipolares de heterojuncao
(HBT), muito eficazes na produgao de células solares e dispositivos portateis, que operam
na faixa de 1.3 — 1.55 pm do comprimento de onda [23]. Assim como o GaAs;_,N,, a
liga de In,Gay_,As;_,N, também apresenta uma reducao consideravel na energia do gap
com a incorporagao de nitrogénio em pequenas quantidades [24-26].

Em relacao ao estudo das heteroestruturas de pocos quanticos nao dopados e dopa-
dos tipo-p e mesmo tipo-n nos SNDs, o que existe na literatura, em geral, deixa muito
a desejar, pois nao leva em consideracao de forma completa todos os efeitos relaciona-
dos, tais como a tensao que surge devido ao descasamento dos paramentros de rede, a
diferenciagio dos trés tipos de buracos existentes (buraco pesado, leve e de split-off), os
diferentes materiais usados no crescimento das camadas, os efeitos de muito corpos (troca-

correlagao), que surge de maneira significativa quando ha dopagem no sistema, influéncia
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do campo elétrico externo, entre outros [27-47].

Neste trabalho iremos procurar abordar e considerar todas estas questoes. Para
isso iremos utilizar 0 método k- 7'[48], dentro do modelo 6 x 6 de Luttinger-Korn [49] para
determinagao da bandas de valéncia, assim como o modelo 8 x 8 de Kane [50] que inclui
a banda de conducao. O método k- P é baseado na pertubacao de um sistema periddico,
no qual verificamos uma parabolicidade na estrutura de banda de conducao, e uma nao-
parabolicade na banda de valéncia, para sistemas dopados tipo-p. O método também leva
em consideragio os efeitos de tensdo e troca-correlagao existentes no sistema [51]. Além
disso, nos calculos, sao considerados os efeitos devido a aplicagao de um campo elétrico
externo ao longo da direcao de crescimento. O objetivo é entender sua influéncia nos
espectros de fotoluminescéncia teodricos.

No capitulo 2, destinado a nossa fundamentacao tedrica, apresentamos uma, breve
introducao acerca da teoria de pertubacao independente do tempo, no qual descrevemos
a formulacao dos autoestados e dos autovalores de energia de primeira e segunda ordem.
Descrevemos, de maneira sucinta, o método k- P, que consiste no método pertubativo
utilizado neste presente trabalho e apresentamos uma descri¢ao dos fendmenos referentes
as propriedades mecanicas presente num soélido cristalino. Mostraremos o hamiltoniano
total do sistema estudado, descrevendo as componentes que formam o mesmo, tais como:
a energia cinética, o potencial de tensao, o potencial de heteroestrutura, o potencial
de troca-correlacao, o potencial de Coulomb no espaco reciproco. O motivo pelo qual
se faz essa escolha, trabalhar no espaco reciproco recai no fato de que: o operador de
energia cinética é escrito nessa base e a equacao de Poisson, quando escrita nessa base,
torna-se uma expressao muito simples de ser analisada. O presente trabalho, todos os
termos propostos serao tratados na base de ondas planas e analisaremos cada termo do
hamiltoniano.

O capitulo 3 é destinado a investigagao das caracteristicas dos perfis de potenciais,
espectros de fotoluminescéncia teoéricos e estruturas de bandas referentes aos sistemas de
GaAs/GaAs;_,N,, primeiramente sem dopagem, no qual determinamos os parametros
mais adequados para o mesmo, tendo como base a literatura [14,15]. Analisamos sistemas
dopados, ambos sem a influéncia do campo elétrico externo, em seguida, submetidos a
presenca de um campo elétrico externo, sendo assim, enfatizamos a relevancia do mesmo,

com intuito de verificar as transicoes opticas.
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No capitulo 4, também investigamos as caracteristicas dos perfis de potenciais e dos
espectros de fotoluminescéncia tebricos referentes aos sistemas de
GaAs/In,Gay_,Asi_yN,, sem dopagem e com dopagem, ambos submetidos a presenca
de um campo elétrico, novamente afim de verificar que influéncia causa aos espectros de
fotoluminescéncia teoricos e nos perfis de potenciais. Ainda acerca desse mesmo sistema,
investigamos os efeitos dos potenciais de Coulomb e troca-correlacao com a variacao de
aceitadores, N4 [47]. E por fim, no capitulo 5, apresentaremos as conclusoes referente ao

nosso trabalho.



Fundamentacao Tedrica

2.1 Teoria de pertubacao independente do tempo

Nesta secao, apresentaremos a teoria de pertubacao independente do tempo, onde
descreveremos as correcoes de 12 e 22 ordem, tanto para os autoestados, quanto para os

autovalores.

2.1.1 Caso nao degenerado

Na natureza, ha poucos sistemas fisicos que possuem solucoes analiticas, para tal,
recorremos a métodos aproximativos [52]. Primeiramente estudaremos a teoria das per-
tubacdes independente do tempo (teoria deRayleigh - Schridinger), a qual representa um
procedimento sistematico usado na obtencao de solucoes aprorimadas para um problema
pertubado, com base nas solucoes exatas conhecidas para o caso nao pertubado. Sendo
assim, vamos supor que temos conhecimento da solucao da equagao de Schrodinger (inde-

pendente do tempo) para um dado potencial:
H(O)]n(0)> = E£0)|n(0)>. (2.1)

Além do mais, também temos um conjunto completo de autoestados ortonormais,

)
(MmO @y =6,.,.. (2.2)
Com isso, supomos que os autovalores de H® sio discretos e ndo degenerados.

Em seguida, introduzimos uma leve pertubagao no potencial original, portanto, podemos

escrever a equag¢ao de Schridinger da seguinte forma:
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Hin) = E,[n). (2.3)

No caso pertubado, introduzimos o parametro A que indica a magnitude da per-

tubagao, ou seja, o hamiltoniano pode ser escrito da seguinte forma,

H=H9 4V, (2.4)

com o termo AV sendo muito pequeno, se comparado com H

7O >> V. (2.5)

Em seguinda, representamos F,, e |n) como poténcias de A,

E, = E7(10) + >‘E7(11) + )\2E7(12) 4+ (26)
‘n) _ ‘n(0)> + )\‘n(l)> + )\2|n(2)> 4. (2.7)

Usando as equacgoes 2.3, 2.4, 2.6 e 2.7, temos que:

(H® + \V)|n) = E,|n) (2.8)

(H + A\V)(Jn@) + A\|nM) 4 X2 n@) 4 ...) =

(2.9)
(B + AEY + XEP +-)(|n®) + Aln®) + A2[n@) 4 ...)
Separando as poténcias de mesma ordem,

A\ — HO ROy = 50,0 (2.10)
M= (HO — EOY M)y = (EW — V)|n®) (2.11)
A2 —= (HO — EO)n®y = (EW —v)|nM) + EDnO)y, (2.12)

2.1.2 Correcao de primeira ordem

Vamos supor que:

n®M) =" an|m®) (2.13)
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S (HO = EP)anm®) = (Y - V)[n®) (2.14)

m=0

Multiplicando ambos os lados da equacao por (k(o)\, temos que:

> an [(KO1Holm ) — KOIEDm™)] = (RO ED[n”) — KOV [n®)  (2.15)

Zam E(O kO m©)y — E7(L0)<k(0)|m(0)>] = EW OOy — (kO |nO®) (2.16)

m

>t (B = ED) 6 = B — (KOV ) (2.17)
m=0

Para k = n, temos que:

EW = (nOv|n©), (2.18)

n

ou seja, a correcao de primeira ordem da energia ¢ o valor esperado do potencial. Para
k # n,

(kO|V|n©)
(B - E)

como k # n, o espectro é nao degenerado e os coeficientes a; convergem!

ay = (2.19)

Para encontrar os valores permitidos dos coeficientes ay, os autoestados |n), devem

ser normalizados, portanto,

(n|n) =1 (2.20)
In) = [n©@) + AjnM) (2.21)
InMy = i | M), (2.22)

Assim, apods algumas manipulacoes algébricas e levando em consideragdo que
A >> N2

A(a, +a,) =0, (2.23)

como A # 0, o termo a,, = 0 (a, € R). Assim, o autoestado e a energia de primeira ordem

sao, respectivamente:

(0)
In) )+ A Z lvln(O ) m©) (2.24)

E,=EY + X(n©V|n©). (2.25)
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2.1.3 Correcao de segunda ordem

Supondo que [n™M) e [n®) sdo conhecidos, temos que:

=) anm®) (2.26)
m=0

=Y bym®) (2.27)
m=0

E usando a mesma técnica, empregada na correcao de primeira ordem, temos a

correcao do autoestado e da energia de segunda ordem, respectivamente:

2
m |V|” > (0) N« <m(0)|V|”(O)> (0)
) = +Ag 50| ™" T %: B0 _gm| M e

X (O V[n©))2
E, = EQ + AXnO[V[n®) + X* ) ({m
Vet (EY — EY)

m#n

(2.29)

Na proxima secao falaremos acerca de um tipo de método pertubativo, o qual aplicamos

em nossa pesquisa, sendo este o método k - p.

2.2 0O que é o método E-ﬁ?

2.2.1 Introducao

Com o passar dos anos e o aprimoramento das técnicas tedricas, os semicondutores
na fase solida e cristalina, tiveram suas propriedades melhor compreendidas. Acerca das
técnicas tedricas, podemos destacar o método Eﬁ, pois para super-células, o método tem
resultados bem proximos aos encontrados em experimentos, isso quando tratamos pocos

quanticos e super-redes (SLs) [53,54].

2.2.2 A esséncia do método E-ﬁ

Nos métodos empiricos de pseudopotencial, o parametro analisado, em geral, é a
energia do gap. Em experimentos de 6ptica, tipicamente se determina a energia do gap e
a forca do oscilador nas transicoes eletronicas [55]. Isso pode ser relevante, pois com os
elementos da matriz 6ptica é possivel determinarmos os parametros utéis no célculo da

estrutura de bandas.
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No método Eﬁ, a estrutura de bandas, ao longo de toda a zona de Brillouin, pode
ser construida a partir das lacunas de energia, no centro de zona, e com os elementos da
matriz 6ptica, portanto, essa técnica, é particularmente conveniente para a interpretacao
de espectros opticos. Além disso, com este método, pode-se obter expressoes analiticas
para a dispersdo da banda e as massas efetivas dos portadores envolvidos®, em torno dos
pontos de alta simetria.

Sendo assim, o método, pode ser obtido a partir da equacao de Schridinger inde-
pendente do tempo, para um elétron , como vemos na equacao 2.30, com a utilizacao da
autofuncao de Bloch 2.31:

K_’i_z> (%) ¥ vm] Duil(7) = Bpth i), (2:30)

2m

Vi (7) = ¢ Fu, 1 (7), (2.31)

onde n indexa a banda, k é o vetor de onda da primeira zona de Brillouin e u, ;(7)

representa a funcao peridédica do cristal estudado. Assim, aplicando a 2.31 diretamente

em 2.30 e levando em consideracao que p = —ihd%, no6s obtemos o seguinte resultado:
2 2.2
P h\ - _ Rk . S ,
[% + (E) k-p+ o + V(7) un,;(r) = EnETLnE(T’). (2.32)

Para ko = (0,0,0), a equacdo 2.32 é reduzida a:

{% + V(F)] Uno(F) = Engting(F) = (n=1,2,3,...). (2.33)

Equacoes similares também podem ser obtidos para k igual a qualquer ponto k.
A equagao 2.33, é muito mais facil de resolver do que 2.32 uma vez que as funcoes u,g sao
perioédicas. As solucgbes de 2.33 formam um conjunto completo e ortonormal de funcoes
de base, uma vez F, e u,o sao conhecidos, podemos tratar os termos (%) E-ﬁe h;—:j como
perturbacoes em 2.32 sendo degenerada ou nao degenerada. Esse esquema de aproximacao
para realizacao do calculo da estrutura de bandas (massa efetiva) e das propriedades
opticas dos solidos cristalinos é conhecido como: método k- p.

Desde que os termos de perturbagao sejam proporcionais a /;, o método funciona
muito bem para valores de k pequenos. Em geral, o método pode ser aplicado para

calcular a dispersao banda perto de qualquer ponto em torno de kg, desde que as funcoes

Vale salientar que estudamos os quatro portadores de carga, sendo eles: o elétron (EL), o buraco

pesado (HH), o buraco leve (LH) e o split-off (SO).
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de onda (ou os elementos da matriz de p entre essas fungbes de onda) e as energias em kg
sejam conhecidas [55].

Com auxilio de computadores potentes, é possivel, através da utilizacao de um
numero suficientemente grande de u,, aproximar um conjunto completo de funcgoes de
base e calcular a estrutura de bandas ao longo de toda a zona de Brillouin [55]. Apenas
um numero limitado de lacunas de energia e elementos da matriz de p, determinados

experimentalmente, sdo usados como entrada para o calculo computacional [55].

2.2.3 Equacao da massa efetiva para uma banda nao degenerada
usando o método k- p

Para formular uma expressao que relaciona a teoria de pertubagao nao degenerada

padrao, com a massa efetiva dos portadores de cargas, vamos levar em consideragao que

a estrutura de bandas possui um valor extremo de energia F,o e que para este valor, a

banda seja nao degenerada. Consideraremos também a seguinte mudanca na notacao:
Uno = [n©). (2.34)

Se compararmos os resultados obtidos nas equagoes 2.24, 2.7, 2.28 e 2.29, com a

expressao 2.32, percebemos a seguinte equivaléncia:

= () .

podemos escrever as correcoes de energias até segunda ordem, utilizando essa represen-

tacao, que faz referéncia a teoria de pertubacao nao degenerada, sendo assim:

p —
EY = o V(). (2.36)
h —
Bi=EQ+ (a) (nOfF - fm®), (2.37)
E® _ g | h*k? n A\ | (O - plm(®))? (2.38)

Os termos lineares em k desaparecem, devido ao fato de que Ei%) foi assumido
(2)

como sendo um extremo. E conveniente expressar a energia F - bara pequenos valores
n,

de k, da seguinte forma:
B g (1K
T =FE_ 4+ =—1, (2.39)

nk nk 2m*
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subtraindo a equacao 2.38 da equagao 2.39 e fazendo algumas manipulacoes, encontramos:

- 2
o1 2 | (WOIF- pm©))
— = —t 5 5 E. 7 (2.40)

onde m* representa a massa efetiva do portador de carga para o caso em que nao temos
degenerecéncia. Esta equacao também nos mostra que o portador de carga tem sua massa
diferente, o que nao ocorre com o movimento "livre", por causa do acoplamento entre os
estados quanticos em diferentes bandas de energia, devido ao termo k- p. Na proxima
secao, analisaremos o operador hamiltoniano, proposto para o nosso trabalho, quando o

mesmo é aplicado a super-redes e heteroestruturas.

2.3 Descricao do hamiltoniano do sistema

Para o nosso trabalho, o hamiltoniano H de uma particula, para uma heteroestru-

tura dopada, é composto por varios operados, sendo assim, temos a seguinte expressao:

H=Hy+Hs+Vygr+ Vo +Vxc+ Vg (2.41)
—

Va+Vu

onde Hy é o hamitoniano de energia cinética, Hg é o hamitoniano de tensdo (strain),
devido aos diferentes valores parametros de rede, Vygr é o potencial de heteroestrutura,
que surge com os diferentes valores de gap, Vi é o potencial de Coulomb, devido as cargas
do sistema, Vyc é o potencial de troca-correlagao, que surge por causa da interacao dos
diferentes tipos de portadores de cargas, e por fim Vg é o potencial elétrico, que surge
devido a presenca do campo elétrico externo. E importante destacarmos que o potencial
de Coulomb é constituido de duas contribuicoes, a primeira surge devido a distribuicao de
aceitadores ionizados (V4), a segunda surge devido & distribui¢do de buracos livres (V).
Os célculos foram considerados dentro da aproximagao do funcional de densidade local
(LDA) [48].

A equacao 2.41 também é conhecida como FEquacao da Massa Efetiva, pois os
elétrons em um cristal nao estao em total liberdade, agem de acordo com o potencial
periddico especifico da rede, resultando numa movimentagao dos elétrons extremamente
diferente daquela observada no espaco livre.

A solucao da equacao 2.41 é obtida computacionalmente, através de um processo
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autoconsistente. Para esse novo hamiltoniano, a equagao 2.30 resulta em:
(Ho + Hs + Vypr + Vo + Vxeo) ¥,5:(7) = B, i (7). (2.42)

Na proxima secao, apresentaremos a matriz de Luttinger-Kohn para o operador de

energia cinética.

2.3.1 Matriz 6 x 6 de Luttinger-Kohn

A construcao das linhas e colunas do operador matricial 6 x 6 de Luttinger-Kohn,
é feita a partir das autofungoes de Bloch, ou seja, (jijK|HL|j/m;E/K/). Dentro do
modelo de Luttinger-Kohn, temos seis funcoes, quatro degeneradas no topo da banda de
valéncia, sendo elas: buracos leves e pesados com simetria I's, tal que j = 3/2, m; = 3/2;
1/2; —3/2; —1/2 e duas fungoes degeneradas para os buracos de split-off com simetria I',
tal que j =1/2, m; =1/2; —1/2.

Apresentamos a matriz 6 x 6 de Luttinger-Kohn de energia cinética Hy [54]:

Q S R 0 TS —\/%R
S* T 0 R —7( +7) z'\/%S
B0 P s s Q-7
A 7 i A@-D .13
55" H(Q-T) i%S  —iv2R §(Q+T)—A(2) 0
el i/ LQ-T) 58 0 LQ+T) - Az)
onde Q, R, S e T sdo operadores diferenciais:
N 1 A
@=—5. 5 [h(n1(2) +72(2)) (k5 + k) + (n(2) — 292(2))=: ], (2.44)
- h? 2 2 ~
R = —5—v3n(2)(k; — k) — 273(2)kaky |, (2.45)
mo
A h _. . .
S = —2iV3(ky — ik,)v3(2)p, (2.46)
2m0
o 1 A
T = —5—[(n(z) = 72(2)) (k7 + ky) + (11(2) + 272(2))p:ps), (2.47)
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com A sendo a energia do desdobramento de spin-6rbita, 71,72 € v3 sao os parametros de
Luttinger-Kohn. Porém, serao utilizados os parametros de Kane que podem ser escritos

em termos dos parametros de Luttinger como:

, 1E,
1y 9.48
Nn=m 3E, (2.48)

, 1E,
1Dy 92.49
Yo =2 6E, (2.49)

, 1E,
— g — ——F 2.50

onde F, é a energia de acoplamento da banda de conducao com a banda de valéncia,
E, ¢ a energia de gap ou energia da zona proibida, 7,72 e 73 sao os parametros de
Luttinger-Kohn.

Para heteroestruturas, os materiais possuem parametros diferentes, por exemplo:
os parametros de Luttinger dependem da direcao de crescimento do material. Os novos
parametros serdo representados, de forma geral, pela fungao f(z), tal que z é a direcao
de crescimento. sendo p = AV, operador momento, podemos escrever f(z), como um
produto de operadores, tal que:

Fd; = 5 [P b+ BTGB, (251)

como f(z) s6 depende de z, ele ndo comuta com operadores e admitem diregoes diferentes

de z, sendo assim, por hermiticidade, o produto de operadores se transforma em:

F(2)p=p> — BLF(2)D-. (2.52)

Considerando que, por simetria, K = K + k, ¢ K' = K + k,, podemos contruir
os elementos de matriz do operador de energia cinética a partir da representagao da base

de Bloch no espaco reciproco:

—

(Gm;kK|Holj'm;kK') = (K| Ho|K'). (2.53)

Com isso, podemos construir os elementos de matriz para os operadores simetriza-
dos:

i) = 5[ [ en s (254

IS

<K’% [ﬁlf(z) + f(Z)]ﬁz} ‘K/> = é {/0 eiKZ% [ﬁlf(@ —l—]ﬁlf(z)] eiK’de}
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MK +K') [* K
— %/0 e_ZKZf(Z)e_ZK dz (255)
) N o K
(KIpL @ |K') = KK [ o) a (2.56)

SA- ! eiKz zK z
onde temos que os vetores de base sdo: |K') = f e |K) = \/3
Teremos que analisar as integrais em duas situagoes distintas, primeiramente anal-
. !/ . /
isaremos K = K, em seguida K # K .
!
Para K = K, temos que:

(K|f(=) Zfz 2 — Zi1) (2.57)
(K|35 [p-£(2) + F)p] 1K) thfl G ), (2.58)
(KIpLf(2)p:| K) = hZKZZfz 24— Zio1). (2.59)

Para K # K, teremos:

<K|f(Z)|K/>:—d(K+K) [(fn—f1)+i(f Fron)e - K>] (2.60)
(KI5 [1L0) + £ 1) = =G | (= 70+ 30U = fee 10 ]

z (2.61)

(K[! f(=)p: ) =—%[ ) +Z e KM]. (2.62)

Determinadas as integrais, podemos Substltulr estes valores para determinacao dos

elementos da matriz 2.43, ou seja, para K = K,

Q= ~Tmed ; (v + ) (25 — zima) (k2 + K2) + K2(7) — 293) (2 — zi1)] - (2.63)
T = —QZOd Z [ +78) (2 — zicn) (K2 4+ K2) + K2 () +298) (2 — zi1)] . (2.64)
. 3ih? L
S = {n_od (k2 — ik;)K;fyg(zi — 2i1), (2.65)

R= 2@?;{[272 — Zi— 1]</€32;—/€5)—2le217§( — Zi_1) 273 Zzlk/{:]},

(2.66)
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A = dZA — 2_1) (2.67)
Para K’ # K, temos que:
A ih?
Q= 2mod(K —K)

(7 +798) = (7L + %) + i [( + %) — (i — ith)] e 50 ] (K2 + k2)+
ih?

2mod(K'—K) X
n—1 ,
[(7? —295) — (1 —2%) + > _ [(1h — 298) — (1T — 295™)] X ‘K)Z"] KK, (268)
=1
o ih?
T= 2mod(K' —K) X
(0 98) + (71 32) + 005 [0+ 48) + (957 = ag#)] 50| (k2 4 k2)+
ih2
Smod(K—K)

n—1
[('y? —295) + (n — 292) + > [( = 2%) + (" — 298] X ‘K’Zi] KK', (2.69)

i=1
g 2VB302 (ke — iky) (K + K) S i (K — Kz
= n i s _ 2 2
> 2mod(K' — K) (75 — ) +ZZI(7 75 )e! , (2.70)
; in? L i i WK —K)z
R= % (72 ’72) + 2mo \deh e X z (72 — +1) (K —-K) l(ki _ k;)
_ 9y n T A0 7,(K *K)Zi
Tl =10 % 208~ ) +;(73 e koky, (2.71)
e por fim,
; n—1
d(K — K)( )+ 2; i1)el (2.72)

Na proxima secao, apresentamos o modelo 8 x 8 de Kane.

2.3.2 Matriz de Kane 8 x 8 (Zinc-Blend)

O operador utilizado para a energia cinética, de acordo com o modelo de Kane, é

apresentado na forma de uma matriz 8 x 8, e descrita abaixo [54]:

[ By + Ak? 0 0 0 0 0 0 0
0 By + AK? 0 0 0 0 0 0
0 0 Q S R 0 %S —ivV2R
R R P Fe
. 0 0 S T 0 R ~ Q) ?\/;s A
0 0 R 0 T -$ 71\@5* —(Q-T)
0 0 0 Rx —Sx Q —iv2Rx —ﬁs*
0 0 —S 2@Q-T) /35 —iVER L@Q+T)-AG) 0
0 0 iRy —i\[35«  (Q-T) &5 0 HQ+T) - AG) |
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(2.73)

onde Q,I%,S' e T sdo operadores diferenciais, e ja foram obtidos na secao 2.3.1. O

parametro A, é definido como:

(2.74)

Neste modelo, consideramos que o termo de acoplamento entre as bandas de valén-
cia e conducao é praticamente nulo, fato que se deve a energia do gap destes materiais ser
grande o bastante para que nao haja interacao entre as bandas. A seguir apresentamos
outro termo da equacao 2.41, o potencial de tensao. Todavia apresentaremos antes uma

breve descricao das propriedades mecanicas de um soélido.

2.4 Propriedades mecanicas de um sélido

As propriedades mecanicas num solido surgem devido a interaces exteriores, tais
interagoes podem ser: tragao; flexdo; compressao; tor¢ao [56].

H& outras propriedades num soélido, que nao necessariamente tem dependéncias
mecanicas, sendo assim, podemos destacar: térmicas; magnéticas; elétricas; quanticas.
Basicamente, as propriedades mecanicas estao ligadas as forcas de interacao dos &tomos

e moléculas que constituem o sélido.

2.4.1 Tensor de compressao

Na figura 2.1, apresentamos um corpo cilindrico isotrépico, no qual o mesmo esteja

submetido a forcas externas, em cada ponto do corpo surgem interacoes mecanicas.

Figura 2.1: Representacao das interacoes das forcas externas que atuam num corpo.



CAPITULO 2. FUNDAMENTACAO TEORICA 19

As forcas externas se equilibram com as forcas internas, nos casos em que ha

equilibrio estatico, assim sendo, a resultante dessas forcas obdecem a seguinte expressao,

F= /d§a, (2.75)

onde o representa a densidade superficial? e S a area de seccao transversal. Como o

cilindro é isotropico, a expressao 2.75 se reduz a:

. (2.76)

Y

Na figura 2.2, apresentamos a representamos “o;;” em 3D, e chamando “o0;;”, o

tensor da tensao normal a area de seccao transversal, as componentes g1y, 0o € 033, S0

3
Oy
a.,
%0 | Gy
0. 40 9,
17 1T v
s : 1
o
a“}v 1 g,
xi1)

Figura 2.2: Representagao do tensor de tensao [56].

conhecidas como tensoes de compressao, ja as componentes gis, 021, - - -, sa0 conhecidas

como tensoes de cisalhamento, assim podemos construir o operador das tensdes mecanicas,

011 012 013
T= 021 022 0323

031 032 033

Uma caracteristica importante da tensao é o coeficiente de suavidade, que corre-

sponde a razao entre as tensoes de cisalhamento com as tensoes de compressao [56].

2.4.2 Formulacao do estado de deformacao

Primeiramente, consideraremos deformagoes unidimensionais e infinitesimais, supon-

hamos também, uma corda esticada como na figura 2.3,

2Mais tarde chamaremos o de tensor de compressao.
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Figura 2.3: (a) Corda esticada com deformagao Az. (b) Corda esticada com deformacdo

Az e descolamento Awu.

Tomando PQ = Az e P'Q’ = Az + Au, a deformacdo “e”, é dada por:

ezPQ_—PQ:quLAu—Ax:%7 (2.77)
PQ Az Ax
e— lim 2Y_ B (2.78)

Az—0 Az dx’
ou seja, a deformacao de um ponto qualquer é a derivada do deslocamento, na respectiva
coordenada. Para o caso tridimensional, figura 2.4, consideraremos deslocamentos u, v e

w, relacionando-se aos eixos X, v e z, respectivamente:

213}

x{1)

Figura 2.4: Representagao das deformagoes em 3D, dentro de um corpo soélido [56].

Como, de acordo com a figura 2.4, temos que:
AA =7 —7=U(u,v,w) = (' — 2,y —y,2 — 2) = (u,v,w) (2.79)

Da mesma forma, como foi feito no caso unidimensional, podemos expressar a

deformacgao em cada diregao:
Au  Ou
= lim — = — 2.80
N S Ar oz ( )
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De maneira analoga, temos que:

. Av Ov
€9 = Al?lJrLlO N (2.81)
en = lim 2% =9 (2.82)

A—0 Az Oz

Como as coordenadas de 'U’ sao funcoes lineares de x, y, e z, podemos generalizar

a idéia para os temos cruzados do tensor de compressao, portanto,

du = ey dx + eqpdy + e13dz (2.83)
dv = eg1dx + egady + ex3dz (2.84)
dw = es1dx + esady + e33dz. (2.85)

Os termos cruzados representam as projecoes da deformacao em cada um dos eixos,

sendo assim, podemos construir um tensor de compressao total,

e11 €12 + €21 €13+ €31
Tiotal = €21 + €12 €22 €23 + €32
€31 +e13 €32 + a3 €33

Podemos ainda simplificar o tensor T}, levando em consideragao que as com-
ponentes e; = ¢;; descrevem o alargamento da compressao e as componentes e;; = &;;

equivalem as tensoes de cisalhamento [56] . sendo assim,
€11 €12 €13
Tiotal = | €21 €32 €23

€31 €32 €33
2.4.3 Lei de Hooke para os sélidos anisotrépicos

Com a lei de Hooke, é possivel representar as componentes de tensao como combi-
nacoes lineares das componentes de strain, para deformacoes consideradas suficientemente

pequenas, temos que [56]:

o11 Cni Ci2 Ciz2 0 0 0 €11
022 Ci2 Cii Ci2 0 0 0 €22
033 _ Cip Ci2 Cip 0 0 0 €33 ’ (2.86)
0923 0 0 0 044 0 0 €93
031 0 0 0 0 044 0 €31

J12 0 0 0 0 0 044 €12
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onde 0;; sdo as componentes de tensao, o indice ¢ representa a direcao da forca aplicada,
j4 o indice j representa a direcao normal ao plano que a forga foi aplicada e Cj; sao as
constantes elasticas ou modulos de elasticidade. A forma da expressao 2.86, fica reduzida
quando tratamos cristais com simetria ctiibica. A compreensao do tensor de rigidez elastica
é de grande relevancia, pois sua contribuicao influencia diretamente o potencial de tensao

(strain potential).

2.4.4 Potencial de Tensao do Sistema

A tensao é bastante investigada no ambito das propriedades eletronicas e opticas
dos semicondutores [57,58]. Estes estudos sdo bastante relevantes para uma melhoria do
entendimento das estruturas de bandas de semicondutores.

No processo de crescimento do material, geralmente, ocorre o descasamento dos
parametros de rede (lattice mismath). Os parametros de rede tentam manter-se iguais,
causando um tensionamento mecéanico, surgindo, portanto, uma deformacao ou strain. O
efeito de tensao sera mais ou menos forte segundo o descasamento dos parametros de rede
%‘1, que é descrito por:

da  a;—

2_n-4 (2.87)

Qs
onde a; é o parametro de rede do material 1, o substrato, e as é o parametro de rede
do material 2, chamado de camada epitaxial. Se da estiver entre 0,1% a 2% a ten-
sao comeca a afetar a estrutura de bandas. E se da for maior do que 2% a estrutura
de bandas é fortemente modificada [48]. Na figura 2.5, apresentamos o comportamento
do parametro de rede quando h& descasamento no crescimento do material. De forma
geral, durante o casamento dos parametros de rede, ou tensionamento, ocorrem dois tipos
de processos na camada, devido a atuacao da forca mecanica sobre a mesma: a com-
pressao, que ocorre quando o parametro de rede da camada epitaxial é maior do que
o parametro de rede do substrato, ou a distensdo, que ocorre caso contrario [57]. A
tensao biaxial que atua nestes sistemas pode ser decomposta em dois tipos de tensoes:
uniaxial e hidrostatica. A tensdao uniaxial ocorre quando a forca atua numa tnica di-
regao e a pressao hidrostatica ocorre quando existe variacao de volume (aumentando ou
diminuindo) na camada. A tensao hidrostatica causa no sistema um aumento ou diminuigao
na energia do gap. E a parte uniaxial da tensao ¢ responsavel pelas modicagoes dos per-

fis de potenciais nas bandas de valéncia. Na figura 2.6, encontramos essa descricao das
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Figura 2.5: Esquema do descasamento e casamento de dois materiais com parametros de

rede diferentes. [5]

tensdo em 3D. Para a banda de valéncia temos a seguinte matriz de tensao [48]:

(a) (b)

> g <« 4 —> — = B > 4 —
COMpressao  compressio tensao distensao distensdo tensdo
biaxial hidrostatica uniaxial biaxial hidrostatica uniaxial

Figura 2.6: Representacao da (a) tensao de compressao biaxial e (b) a distensao biaxial [5].

e 0 0 0 0 0
0 — 0 0 —iv2e 0
00 — 00 —iv/2€ | (2.88)
00 0 e 0 0
0 iv2e 0 00 0
00 iv2e 0 0 0
com:
€ = bej (1 —1—22—2) , (2.89)

onde b é o potencial de deformacao de cisalhamento da banda de valéncia de acordo com
a nomeclatura de Bir-Pikus, para a simetria de strain tetragonal e | o descasamento dos
parametros de rede relativos. Os termos C7; e (5 sao as constantes eldsticas de stiffness
ou modulos de elasticidade e tem dimensao de forca por unidade de 4rea ou energia por

unidade de volume. A partir desta matriz, para o caso distendido, temos que o potencial
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para buracos pesados e split-off descem de uma quantidade € e o potencial para buracos

leves sobe de uma quantidade 2¢, a figura 2.7 mostra o que mencionamos. Para o caso

c (@ |  —— (b) ()

Huiq : Hhig S El
E Transicio
2 Eg Eg Vin
VHH V]_H VHH V]_H E 4T ZF‘ . I LH1
\‘ y | " ST
BV | ........... N £ I Vuu
Vso | | Vso | ——
da . . Ve
sem tensao com tensao com tensao
hidrostitica hidrostatica
e uniaxial

Figura 2.7: Representacao esquematica do potencial de portadores da banda de valéncia
(BV) (a) sem tensao; (b) com tensao hidrostatica distensora e (¢) com tensao hidrostatica
e uniaxial distensora. Vyg é o potencial de buracos pesados, Vg ¢ o potencial de buracos

leves e Vgo é 0 potencial de buracos de split-off.

B¢ (a) (b) (c)
4 1 El
Hpig Hpig
" 4 Transicio
VHH
VHHs v]_H Eg Eg Eg
AT vs HH1
\‘ Vi, Vi € ___v____s_g ------
4 4 F B 4
A
Vso Vso 2¢
______ v
____________________ oA ] 3 A i Vi
BV
sem tensao com tensao com tensao
hidrostatica hidrostatica

e uniaxial

Figura 2.8: Representacao esquemética do potencial de portadores da banda de valén-
cia (BV) (a) sem tensdo; (b) com tensdo hidrostitica compressiva e (¢) com tensdo
hidrostatica e uniaxial compressiva. Vgypy é o potencial de buracos pesados, Vg é o

potencial de buracos leves e Vsp é o potencial de buracos de split-off.
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em que a tensao é do tipo comprimida, o comportamento é o inverso. Na figura 2.8 esse

comportamento fica melhor representado.

Este é o caso se a tensao for do tipo distendida, se for comprimida ocorreré o

contrario. O termo ¢ é dada pela expressao abaixo:

€ = : (2.90)

Considerando os efeitos da tensao, iremos determinar as componentes hidrostaticas

da banda de valéncia e conducao. Estas componentes sao dadas pelas expressoes abaixo:

H;{id = Q¢ (55555 + {—jyy + Ezz) ) (291)

H%id = Qy (83396 + gyy + €zz) ) (292)

onde a. e a, sao os potenciais de deformacao hidrostaticos da banda de conducao e de
valéncia, respectivamente. As quantidades ;; sao os componentes da deformacao. Uti-

lizando as seguintes expressoes:

€l (2.93)

€3z = Eyy = €|, (2.94)

note que apenas foi usado os termos de mesmo indice, os termos de indice cruzado sao
nulos devido ao fato da simetria do material estudado ser cibica [5], além do mais o ten-
sionamento ¢ biaxial, compressivo ou distendido, como veremos mais adiante. Portanto,
temos que:

C

012

ag = Qe+ ay, (2.96)

onde a4 é a soma do potencial de deformacao hidrostatica da banda de valéncia (a,) e

condugao (a.). Logo de forma geral, temos o potencial de tensao total é:
Hs - HUTLiaxial + HHid' (297)

Na proxima se¢ao, apresentaremos uma breve descricao do potencial de heteroestru-

tura.
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2.4.5 Potencial de Heteroestrutura

Como nosso sistema ¢é constittuido por heteroestruturas, a diferenca entre as ener-
gias dos gaps dos materiais, gera um potencial quadrado. Utilizando a representacao da

base de Bloch no espaco reciproco, temos que:
(mikK|Vigpr|j mik K') = <K‘VHET‘K/>6jj/5mjm;(sle/' (2.98)

A expressao 2.98, representa a descontinuidade da banda de valéncia, que leva em
consideracao o fato de termos qualquer elemento fora da diagonal principal desprezivel,
isso se justifica pelos simples fato de haver um tnico potencial para cada portador de
carga [51]. O termo (K|Vypr|K'), representa os coeficientes de Fourier do potencial
analisado, levando em consideragao que a analise se faz ao longo da direcao de crescimento

do material. O préximo potencial a ser analisado serd o potencial de troca-correlagao.

2.4.6 Potencial de troca-correlacao

O potencial de troca-correlacao para um gas de elétrons homogéneo imerso num
meio de constante dielétrica € e raio de blindagem ry, é encontrado através da parametriza-

¢ao de Hedin-Lundquist [5]. A expressao ¢ mostrada abaixo:

2 2 2 2 21
Ve = — ‘3* ( >_ 6* (_>0,0368ln(1+—>, (2.99)
2eay \mars 2ean \Ta Ts
onde
. m
= e (m_()) a5 (2.100)
4\ 3
N 2.101
@ <97T) ( )
A 3
T‘- *
= |G (2.10)

O primeiro termo da expressao (2.99) relaciona-se com a interagao de troca entre
os portadores e o segundo termo com a correlacdo Coulombiana. A expressao (2.99) nao
diferencia o tipo de portador e como héa trés deles (no caso os buracos), podemos escrevé-la
de forma que a mesma faca distingao entre o raio de blindagem da troca e da correl¢ao

Coulombiana.
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Portanto, as expressoes para o potencial de troca-correlacao para os trés tipos de

buracos podem ser escritos como [5]:

yhh ¢ 2 ¢ 2 ) 0,03681n (1 + = (2.103)
= — — —_— n .
X 2e(ay) \ warhh 2e(ag) \ v ) Rhh )7
2 2 e? 2 21
vih, = °© - ) 0,03680n (1 , 2.104
Xc 2e(af)h (’/TOé?“éh) 2e(afy)h (’/TO() ’ " ( " Rlsh> ( )
2 5 o2 9 21
Vo, — _ =~ )0,03680n (1 , 2.105
= s (o) T (o) 0008 (14 ) 2109
Tal que
= ¢ (ZO) ap (2.106)
4 3
r = |G| (2.107)
4 3
1= ) (2.108)

onde o indice ¢ = hh, lh, e so, representa os buracos pesados, leve e split-off, respectiva-
mente, os termos p, ¢ p(z) sao as probabilidades de ocupagao dos portadores e a ocupagao
total, nessa ordem. E importante destacar que as ocupacoes relacionam-se com as massas
efetivas dos portadores e ao potencial quimico u(z), conforme detalhado na referéncia [59].

A matriz para o potencial de troca-correlacao é dada abaixo [5]:

Qxc Sxc Rxc 0 0 0
Ste Txe 0 Rxo 0 0
e | Bxe 0 T =Sxe 00 f 2,100
0 Ry —Sxc @xc 0 0
0 0 o0 0 QY. 0
0 0 0 0 0 Q%

tal que

]{?2 —|—k?2 2
. y) + Vi, (%) , (2.110)

1
Qxe = Vi + 372 (
1 k2 + k2 o\
Txc = Z[v};g + 3V ] ( Z y) + Vik, (—) , (2.111)
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V3 ke — ik, \”
v = =22 - vl (B ) (2.112)
V3 ky — ik,)k.
Sxc = _ZT[V)??? — V¥el (‘< 2 2 ) ’ (2.113)
0, =V, (2.114)

A matriz (2.109) sera do tipo diagonal se foram assumidos valores idénticos para
Vik, e Vi Todavia vale ressaltar que as densidades de buracos leves e pesados sdo

distintas em (2.103) e (2.104). Na proxima se¢ao decreveremos o operador coulombiano.

2.4.7 Potencial de Coulomb no espaco reciproco

Para formulacao dos elementos de matriz do potencial de Coulomb no espaco
reciproco, vamos supor uma funcio de onda v () = (sFnk) que obedece o teorema
de Bloch, admita também as autofuncoes de Bloch |jmjl;K>, sendo assim, podemos rep-

resentar a funcao de onda na base de Bloch:

Ink) = |jmkK)(jm;kK|nk), (2.115)
im; K

(sl =Y (silj'm; K ) (j'mikK '], (2.116)
jlm;K/

onde o termo [ = > \jmjngﬂjmjng] = > ]j'm;K’><j’m;l;K/|. Dentro do modelo

Jmji K i'mi K

de Luttinger-Kohn, as autofuncoes sao dadas por:
N - 1 i E+K/€Z 7 N
(s m;kK ) = (ﬁ) el (57 m;), (2.117)
portanto, a fungdo de onda ¢ (), escrita na base de Bloch, ¢ dada por:

(sFink) = Y (jm;kK|s¥)(nk|jm;kK). (2.118)
jm; K
Definimos o potencial Coulombiano, obtido através da solucao da equacao de

Poisson, como descrito abaixo:

4re?

V() = (— ) [NA(F) + p(7)], (2.119)

onde N4(7) representa a distribuicdo de aceitadores ionizaveis e p(r) representa a dis-
tribuigao de buracos livres. O termo e? [N4(7) + p(7)], também é conhecido como densi-

dade de carga (buracos), tal que a quantidade p(7) depende da aproximacgao de Hartree,
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onde a contribuigdo de cada buraco é levada em considera¢ao, como isso temos que p(7)

é dada pela densidade de probabilidade, formulada a partir de 1,77, sendo assim:

=3 > silnk)|*. (2.120)

S nk vazios
Na proxima secao, apresentaremos uma breve descricao dos calculos dos espectros

de fotoluminescéncia teoricos.

2.5 Intensidade da Fotoluminescéncia

O experimento de fotoluminescéncia nos fornece a excitacao 6tica por energia ex-
terna dos pares elétrons-buracos. Os pares energizados relaxam em torno de uma dis-
tribuicdo quase em equilibrio térmico (termaliza¢do). Os pares termalizados recombinam-
se radiativamente para produzir a emissdo (recombinacio) [55]. Para nossa pesquisa,
depois de determinarmos os operadores mencionados nas secoes anteriores, resolvemos a
equagao da massa efetiva multibandas (EME) e a equacao de Poisson, com as autofungoes
e os autovalores, determinamos a intensidade de fotoluminescéncia do sistema, que é dada

pela aplicagao da seguinte fungao ou expressao geral [59]:

Neng 1— Nn i n_n -
](w):Qhwg GQSZZZ f ) k( q >27 ek' gk 7 (2121)
™ mec” T (B k) = B, plF) = hw) +12
o 2 |<neaeE|px|nq 9q >|2
By = 2 57 | oS ] . (2.122)

onde fr p,(k k) representa a forca do oscilador, (n.o.k| representa o estado inicial, |nqaqk)
representa o estado final, 0. e o, sao os valores de spin para elétrons e buracos. O
termo, NN,  representa a probabilidade de ocupagao dos elétrons na banda de condugao e
(1 — qu,;> é a probabilidade de ocupacao dos buracos na banda de valéncia. Os indices
ne € ng estao relacionados aos estados de conducao e de valéncia, respectivamente, da
mesma forma E,, e E, sao os estados de energia para os elétrons e buracos, e por fim
~ é o alargamento da transicao eletronica. As probabilidades de ocupacoes sao dadas na

expressao abaixo:

1

(1 - qu’?) - Ep—E, (k) ’
exp|\ ———— | +1

kT

(2.123)
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1
_ (K ’
exp (EF kinf;k( )) + 1

onde kg é a constante de Boltzmann e Er é a energia de Fermi. Levando em consideragao

(Nne) =

(2.124)

que a energia do gap varie para cada valor de temperatura analisado, usaremos a féormula

de Varshni |60] para realizar a corregao, tal que:

T2
Eg (T) =E °

0_5+T

(2.125)

onde Ej representa a energia do gap do material AT = 2 K, o (eV/K) e § (K) representam

os coeficientes da formula de Varshni que dependem do tipo de material estudado [3].

2.6 Programa Computacional

Em nossas investigacgoes, foi necessario um breve entendimento sobre a manipulagao
do programa, bem como sua aplicagao. O programa consiste na solu¢ao autoconsistente
das Equacoes da Massa Efetiva e de Poisson, onde a convergéncia do célculo ocorre quando
a diferenca entre o potencial e a energia de Fermi da pentltima e da tltima interacoes é
menor que 0, 1eV [54,59|. Cada matriz, Hy, Hs, Vugr, Vo e Vxc é montada. A Hamil-
toniana total é entao diagonalizada e calcula-se a energia de energia de Fermi através do
preenchimento (ocupacao) dos estados. A partir das ocupagdes dos estados calcula-se a
distribuicao de cargas no sistema e através desta o potencial de Coulomb via resolugao
da equagao de Poisson. O potencial de troca-correlagdo também ¢é calculado. Com estes
potenciais é reiniciado o ciclo autoconsistente [5]. O programa que utiliza o método k- D
descrito anteriormente foi criado em 1997 pelo laboratério de Novos Materiais Semicondu-
tores do Instituto de Fisica da Universidade de Sdo Paulo (USP). Este programa foi sendo
aperfeicoado com a inclusao de potenciais de tensao e magnéticos. Também foi possivel
aplicar a heteroestrutura semicondutoras nas fases cubicas e wurtzita. Atualmente o pro-
grama esta sendo desenvolvido numa parceria entre a Profa. Dra. Sara C. P. Rodrigues
do Departamento de Fisica da UFRPE e o Prof. Dr. Guilherme M. Sipahi do Instituto
de Fisica da USP de Sao Carlos para aplicacao em sistemas de baixa dimensionalidade
(pontos qudnticos). Nos utilizamos o programa SSH (Secure Shell) para acesso remoto
com as maquinas que rodam os programas, localizadas no Departamento de Fisica da

UFPE e as novas maquinas localizadas no CENAPESQ na UFRPE. Utilizamos o mesmo
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na aquisicao dos dados calculados para construcao de graficos e interpolagao dos mesmos.

A seguir, encontra-se um fluxograma, figura 2.9, do programa descrito anteriormente.

Dados de entrada
Para cada material |é os parametros Y ¥y Yy A EQ,
a e |é os parametros gerais do sistema d, Na ,
numero de ondas planas, G , G“,
com ou sem troca-correlagéo e tensao,
descricao das regides de cada material,
definindo seus limites e concentragéo.
Distribuigao de cargas inicial gerada a partir do
tipo de estrutura (pogo quadrado, delta dopado,etc)

@

Monta cada matrizH, H,, V.., V., V .

Resolve a EME (Diagonalizagdo da Hamiltoniana Total)
Calcula os autovalores e autovetores.

@

Determina a Energia de Fermi

@

Resolve a equagao de Poisson

@

NAO
CONVERGIU

Determina nova carga
e Recalcula V_ e V.

CONVERGIU

@
i

Escreve o potencial no espacgo direto ED Mapea as linhas Escreve o potencial
no espaco direto; Mapea as linhas I, e I — A e escreve as funcdes
de onda e calcula a porcentagem
das contribuicdes de cada portador ao longo das linhas mapeadas.

Figura 2.9: Diagrama esquematico autoconsistente para determinacao das

do material.

propriedades



Ligas Ternarias de GaAs;_,N,

Nesta secao, apresentaremos uma descricao de como foram determinados os
parametros da liga ternaria de GaAs,_,N,, a partir dai, o nosso objetivo é compreender e
descrever, o comportamento dos perfis de potenciais para todos os portadores de cargas,
sejam eles buracos (HH, LH ou SO) ou elétrons (EL), as estruturas de bandas de condugao
e valéncia e os espectros de fotoluminescéncia tedricos, primeiramente, para sistemas nao
dopados, em seguida, sistemas dopados, e por fim, sistemas dopados e sob influéncia de
um campo elétrico externo. Analisaremos varios sistemas baseados no grupo III - V|
com nitrogénio, assim como, analisaremos, a importancia das dimensoes da barreira e/ou
do poco e de que como estas, influenciam as propriedades optoeletronicas nas estruturas

estudadas.

3.1 Parametros do GaAs;_,N,

Na tabela 3.1, apresentamos os parametros que utilizamos para realizacao de nossos
calculos para interpolacao linear, assim como, para os céalculos realizados na modelagem
computacional, considerando o GaAs e o GaN. Estes dados foram obtidos a partir de
artigos teoricos e experimentais [14, 15, 61-63].

Nesta tabela sao mostrados os parametros de Luttinger (71,72,73), a energia de
desdobramento de spin drbita(A), os parametros de rede de cada material (a), as con-
stantes elasticas (C; e C12), as massas efetivas de cada portador envolvido: buraco pesado
(mpn), leve (myy), split-off (ms,) € o elétron (me), em fungao de my, onde my é a massa
do elétron livre, € é a constante dielétrica do material, b é o potencial de cisalhamento,

e a, ¢ a soma do potencial hidrostatico da banda de conducao (BC') mais o potencial de

32
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Tabela 3.1: Parametros do cristal para o GaAs e o GaN extraidos da literatura [14,15,61-63].

GaAs GaN
o1 6,98 2,96
Y2 2,06 0.9
3 2.93 1.2

A (eV) 0,341 0,017
a(A) 5,653 4,55
my;, (mo) 0,34 0,85

mi,(me) 0,004 0,22
mi,(mo) 0,172 0,34
€ 12,9 9,7

ag (eV) -8,33 8,5
b (eV) -2 -1,6

Cn (GPa) 122,1 293
Ci2 (GPa) 56,6 159

deformagao hidrostatico da banda de valéncia (BV).

Para a energia do gap buscamos obter informacoes dos artigos tedricos e exper-
imentais, para tal usamos a figura 3.1a extraida da referéncia [14], onde representa o
comportamento da energia do gap para a liga de GaAs,_, N, em funcao da concentragao
de nitrogénio presente na mesma, com d; = 20 nm (largura da barreira) e dy = 8 nm
(largura do pogo). A curva pontilhada representa uma regressao nao linear (exponencial),
visando maior proximidade com os dados experimentais. Vale salientar que quase todos os
parametros aqui apresentados foram interpolados linearmente, sendo assim, apresentamos

na equacao 3.1, como foram feitos esses céalculos:
P(y) = (1 — y)GaAs + yGaN, (3.1)

onde P(y) representa o resultado da interpolacao linear do parametro escolhido e y repre-
senta a concentracao de nitrogénio. Da mesma forma que a energia do gap, o parametro de
rede e do potencial de deformagao de cisalhamento [15,61], ndo possuem essa linearidade.

Nas figuras 3.1b e 3.2, temos o comportamento do potencial de deformacao de
cisalhamento e do parametro de rede, respectivamente, ambos em funcao da concentracao

de nitrogénio. E importante destacarmos, nas figuras 3.1b e 3.2, a forte dependéncia do
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1,40 3.3
- ® (Buyanova et al., 2001) ™
1,351 ¢ (a) Curvi o suiada (b)) o ® Ref[15]
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Figura 3.1: (a) Comportamento da energia do gap em fun¢do da concentragao de ni-
trogénio [14] e (b) comportamento do potencial de deformacao de cisalhamento em fungao

da concentragdo de nitrogénio [15].
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Figura 3.2: Comportamento do parametro de rede em funcao da concentracao de ni-

trogénio.

potencial de deformagao de cisalhamento e do parametro de rede com a concentracao de
nitrogénio. O potencial de deformagcao de cisalhamento, surge devido a uma distor¢ao na
estrutura do material, mas sem alteragao significativa do volume total, ocasionada pelo
aumento da concentracao de nitrogénio e consequentemente da tensao, tal comportamento
fica bem evidenciado na figura 3.1b. Ainda sobre esta mesma figura, a curva pontilhada
representa uma aproximacao gaussiana para os pontos do artigo [15].

Para a figura 3.2, observamos o comportamento do parametro de rede da liga, em
funcao da concentragao de nitrogénio. Este foi obtido ajustando-se o valor original do
parametro de rede, ou seja, alteramos o valor encontrado do parametro de rede obtido

linearmente, visando que a energia da transicao eletronica estivesse coerente com o valor
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encontrado nas experiéncias [15] e levando em consideracao os valores referentes as concen-
tracoes de nitrogénio mencionadas no artigo. Ainda falando da figura 3.2, observamos que,
em todos os sistemas investigados, ha tensionamento, que serd: distendido para concen-
tracoes de y menores que 2,8%, o que justifica as energias de transigoes eletronicas serem
bem menores, se comparadas as energias de transigoes eletronicas para valores de y superi-
ores ou iguais a 2, 8%, pois para tais concentragoes, o tensionamente ¢ do tipo comprimido.
Vale salientar que, de 1,2% para 2,0%, e que de 3,3% para 4, 5%, percebemos um leve
queda no valor do parametro de rede da liga, ou seja, certamente isto causara uma queda
da tensao, o que afetara, de maneira significativa as energias de transicoes eletronicas. A
razao e 08 detalhes serao
apresentados na proxima secao. Ainda enfatizando o comportamento do parametro de
rede na tensao do sistema, quando o tensionamento for distendido o parametro de rede da
barreira ¢ maior que o parametro de rede do poco, caso contrario, a tensao serd comprim-
ida. Entender o comportamento da energia do gap, do parametro de rede e do potencial
de deformacao de cisalhamento sao de extrema importancia para o trabalho, pois como
mencionado anteriormente, os mesmos nao obedecem uma linearidade.

Salientamos que foi usado para todas as analises 30% para a descontinuidade da
banda de valéncia e, consequentemente, 70% para banda de conducdo [5]. Na proxima

segao, apresentaremos nossas andlises para sistemas de GaAs,_,N,, sem dopagem.

3.2 Sistemas de GaAs/GaAs,_,N, nao-dopados

Os resultados a seguir foram obtidos para pogos quanticos de GaAs/GaAsi_,N,
com estrutura cibica. Realizamos comparagoes com dados da literatura [14,15,61]. O
sistema consiste num poco quadrado de GaAs,_,N,, sem dopagem, e numa barreira de
GaAs, levando em consideragao os efeitos de tensionamento da liga. A largura do poco
é de dy = 8 nm e a largura da barreira é de d; = 20 nm. Utilizamos diversos valores de

concentragao de nitrogénio, entre eles: y = 1,2%; 2,0%; 2,8%; 3,3% e 4,5% [14,15].

3.2.1 Perfis de potenciais para o GaAs/GaAs,_,N, nao-dopados

Apresentamos na figura 3.3 os perfis de potenciais dos portadores de cargas: bura-

cos, pesado (Vi ), leve (Viy) e split-off (Vso) e o elétron (Viy ). Para analise, mostraremos
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as variagoes da concentragao de nitrogénio para os casos em que: y = 1,2%, y = 2,0%,
y=2,8%,y=3,3%ey =4,5%. Estes resultados consistem no caso em que, alteramos
o valor do parametro de rede (no programa), da liga, para que o valor do pico da energia

de transicao fosse o mais proximo possivel do valor encontrado experimentalmente [15].
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Figura 3.3: Perfis de potenciais para o GaAs/GaAs,_,N,, nao dopado com d; = 20 nm
edy=8nm, (a) y=1,2%, (b) y =2,0%, (c) y =2,8%, (d) y =3,3% e (e) y = 4,5%.

Em nosso trabalho, tivemos que reduzir o valor do parametro de rede e em outras
analises tivemos que aumentar o mesmo, devido ao fato de que, para valores de 1,2% <
y < 2,8% a tensao do sistema apresentava um carater distendido, para valores 2,8% <
y < 4,5%, a tensao tinha carater comprimida.

E importante observamos que comparando os graficos da figura 3.3 , h4, de fato,
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uma reducao no gap nestes sistemas, o que ficara melhor evidenciado quando analisarmos
os espectros de fotoluminescéncia teéricos. Também podemos perceber que nas figuras
3.3a e 3.3b,0 estado fundamental é o buraco leve, o que caracteriza a tensao nessas con-
centracoes ser do tipo distendida. Nas figura 3.3c, 3.3d e 3.3e, as energias de transicoes
eletronicas, passam a ter como estado fundamental o buraco pesado, isso devido ao efeito
de tensionamento do tipo biaxial comprimido, que esta ligado a diferenca dos parametros
de rede entre GaAs e o GaAs,_,N,. Note que em 3,3%, ocorre o alinhamento para a
banda de buraco leve, fato indicado nos dados experimentais [15]. O posicionamento de
Vg é fundamental e influencia significativamentena estrutura de bandas para o buraco
pesado. Isso sera observado melhor na secao 3.2.3.

Na proxima secao, apresentaremos os espectros de fotoluminescéncia tedricos para

0 GaAs/GaAsN, sem dopagem.

3.2.2 Espectros de fotoluminescéncia tedricos para o GaAs/GaAs;_,N,

Na Figura 3.4 sao apresentados, os espectros de fotoluminescéncia teoérico a
T = 2 K para estudo do GaAs/GaAs;_,N,, sem dopagem e tensionado. A largura
da barreira e do poco valem: d; = 20 nm e dy = 8 nm, respectivamente, para os valores
de y = 1,2%, 2,0%, 2,8%, 3,3% e 4, 5%.

De acordo com a figura 3.4 é possivel observar que para concentragoes de y com-
preendidas entre 1,2% < y < 2,8%, ha um deslocamento dos picos para estados de menor
energia, na diregdo do vermelho (red-shift). E importante destacar que, as energias de
transigoes eletronicas referente ao primeiro nivel de elétron (EF'1) para o primeiro nivel de
buraco leve (LH1), E1 — LH1, ocorrem para as concentragoes de 1,2% < y < 2,0%, ja
que a tensao é distendida. Para y = 2,8%, como a tensao é comprimida, temos o primeiro
nivel de elétron (EL1) para o primeiro nivel de buraco pesado (HH1), E1 — HH1. Com
concentragoes acima de 2,8%, inicia-se um deslocamento dos picos (energia de transigao
eletronica entre os niveis E1 — HH1) para estados de maior energia, em diregao ao azul
(blue-shift). O comportamento nestes espectros se deve basicamente a influéncia da ten-
sao, advinda do parametro de rede, figura 3.2, e do potencial de cisalhamento, figura
3.1b, que influencia fortemente os estados de ocupacao. Na proxima secao, analisaremos

a estrutura de bandas desses mesmos sistemas
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Figura 3.4: Espectros de fotoluminescéncia tedrico & T'= 2 K para o GaAs/GaAs;_,N,,
nao dopado com dy = 20 nm, dy = 8 nm, y = 1,2% (curva preta), y = 2,0% (curva

vermelha), y = 2,8% (curva verde), y = 3,3% (curva azul) e y = 4,5% (curva ciano).

3.2.3 Estrutura de bandas para sistemas de GaAs/GaAs;_,N,

A seguir sao apresentados as estruturas de bandas para o GaAs/GaAs,_,N,, para

0s mesmos sistemas estudados na secao 3.2. Os estados de ocupacao sao indicados.
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Figura 3.5: Estrutura de bandas para o GaAs/GaAs;_,N,, com tensdo distendida, ndo

dopado, dy =20 nm e dy =8 nm, (a) y = 1,2%, (b) y = 2,0%.
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Figura 3.6: Estrutura de bandas para o GaAs/GaAs;_,N,, com tensdo comprimida, ndo

dopado, dy =20 nm e dy =8 nm, (a) y = 2,8%, (b) y = 3,3% e (¢) y = 4,5%.

Analisando a estrutura de bandas para as concentracoes de nitrogénio que variam
de 1,2% a 4, 5%, temos uma forte ndo parabolicidade nas bandas de valéncia, justificadas
pelos termos nao nulos fora da diagonal da matriz de potencial da energia cinética, ou
seja, a forte interacao entre os diferentes buracos. Isto nao é observado para a banda
de conducao, ji que todos os termos fora da diagonal sao nulos e portanto, as curvas
sao parabolicas, como esperado. Podemos obervar que predominantemente os estados de
buracos leves estao presentes em y = 1,2% e y = 2,0%. Para y > 2,8% o dominio sdo os
estados de buracos pesados. Novamente isso se deve aos tipos de tensoes presentes nestes
sistemas. A seguir apresentaremos nossas analises acerca dos espectros de fotoluminescén-
cia tedricos para sistemas de GaAs/GaAs;_,N,, sem dopagem, mas sob influéncia de um

campo elétrico externo.

3.2.4 Sistemas de GaAs/GaAs;_,N,, sem dopagem e sob influéncia

de campo elétrico externo

Nesta secdo, apresentamos os resultados obtidos para sistemas de GaAs/GaAs1_,N,,

sem dopagem, mas submetido a presenga de um campo elétrico externo, na diregao de

crescimento do material, de médulo igual a |E| = 4,646 MV/m [64].
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As larguras de barreira e poco sao d; = 20 nm e do = 8 nm e as concentragoes de
nitrogénio presente na liga variam de acordo com os seguintes valores: y = 1,2%; 2,0%;

2,8%; 3,3% e 4,5%.
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Figura 3.7: Representacdo esquematica para o perfil de potencial, (a) sem o campo elétrico

e (b) com o campo elétrico.
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Figura 3.8: Espectros de fotoluminescéncia teérico a T' = 2 K para o GaAs/GaAs;_,N,,
com d; = 20 nm e dy = 8 nm, sem dopagem, campo elétrico externo de modulo igual
a |E| = 4,646 MV/m e com variando de y = 1,2% (curva preta), y = 2,0% (curva

vermelha), y = 2,8% (curva verde), y = 3,3% (curva azul) e y = 4,5% (curva ciano).

Na figura 3.7 é mostrada esquematicamente o perfil de potencial para o po¢o quan-
tico sem influéncia do campo elétrico 3.7a e com a influéncia do campo elétrico 3.7b. Note,

neste ultimo caso, que os estados ficam mais localizados e isso explica o fato de que as
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Figura 3.9: Energias de transiges eletronicas para o sistema de GaAs/GaAs;_,N,, sem
influéncia do campo elétrico externo (curva preta) e com a influéncia do campo elétrico

externo (curva vermelha).

energias de transicoes eletronicas sao menores. Isto ¢ importante para um estudo nas
regioes do infravermelho com comprimentos de ondas maiores. Apesar dos efeitos de
campo elétrico nestes sistemas, os estados permanecem os mesmos daqueles descritos
para os sistemas nao dopados e sem campo elétrico. Os picos, que se referem a energia de
transicao eletronica do primeiro estado de elétron e o primeiro estado de buraco, seguem
com a mesma nomenclatura da segao 3.2.2.

Na figura 3.8, percebemos que o sistema de GaAs;_,N,, submetido a presenca do
campo elétrico externo, aplicado na direcao de crescimento do material, faz com que as
energias de transicoes eletronicas sejam bem menores, ou seja, os niveis de energia estao
se aproximando do fundo do poco, se comparadas as energias de transicoes eletronicas do
mesmo sistema, sem a influéncia do campo elétrico.

Podemos comparar o comportamento das energias de transi¢oes eletronicas do sis-
tema
GaAs/GaAs;_,N, sem a influéncia do campo elétrico externo e submetido a influéncia
do campo elétrico externo, se analisarmos a figura 3.9. Tal figura representa as primeiras
energias de transicoes eletronicas para cada caso, ou seja, a curva preta representa o

sistema sem campo, a curva vermelha representa o sistema na presenca do campo. No-
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vamente é comprovado o fato de que a presenca do campo elétrico diminui as energias de
transicoes eletronicas. Na préxima secao, apresentaremos nossas analises para sistemas

de GaAs/GaAs,_yN,, dopados e sob influéncia de um campo elétrico externo.

3.3 Sistemas de GaAs/GaAs,_,N, dopados

Nesta segao, analisamos os calculos realizados para sistemas dopados de
GaAs/GaAs;_yN,, levando em consideracdo os efeitos de tensao na liga e com a apli-
cacdao de um campo elétrico. Apresentamos os perfis de potenciais para todos os porta-
dores de carga, no qual Ep, representa o nivel de Fermi, posteriormente, apresentaremos

os espectros de fotoluminescéncia teoricos.

3.3.1 Perfis de Potenciais para o GaAs/GaAs,_,N,, dopado e sob

influéncia de campo elétrico externo

Apresentamos nesta secao os perfis de potenciais para o GaAs/GaAs,_,N,, com
largura de barreira e pogo iguais a di = 20 nm e dy = 8 nm, respectivamente, além
de possuir concentracio de cargas, Ny = 1,0 x 10" ¢m™3

modulo, |E| = 4,646MV/m.

e campo elétrico externo de

Podemos perceber que a presenca de um campo elétrico externo faz os niveis de en-
ergia ficarem mais localizados e portanto as energias de transicoes eletronicas sao menores,
se comparados aos sistemas sem dopagem e sem agao do campo elétrico externo, devido
ao efeito Stark, ja descrito anteriormente. Observamos, como ja foi mencionado nos casos
sem dopagem, que ha uma mudanga do tipo de portador no estado fundamental. Para
valores menores que 2,8%, temos como primeiro estado ocupado o buraco leve, ja para
valores maiores ou iguais a 2,8% o estado fundamental é o buraco pesado. Na proxima

secao, apresentaremos os espectros de fotoluminescéncia para estes sistemas dopados.
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Figura 3.10: Perfis de potenciais para o GaAs/GaAs;_,N, com dy = 20 nm e dy = 8 nm,
\E\ = 4,646 MV/m, Na = 1,0 x 107" em™3, (a) y = 1,2%, (b) y = 2,0%, (¢) y = 2,8%,
(d)y=3,3%e (e) y =4,5%.

3.3.2 Espectros de fotoluminescéncia teéricos para o GaAs/GaAs;_yN,

Apresentamos os espectros de fotoluminescéncia teodricos para sistemas de
GaAs/GaAs;_yN,, com d; = 20 nm e dy = 8 mm, concentracdo de nitrogénio
variando de 1,2% a 4, 5%, submetido a presenca de um campo elétrico externo de médulo
igual a 4,646 MV/m? e T =2 K. Admitimos trés concentracoes: Ny = 1,0 x 107em =3,
1,0 x 10%¥em =2 e 1,0 x 10¥em 3.

Nas figuras 3.11a, 3.11b e 3.11c, destacamos primeiramente que, independente
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Figura 3.11: Espectros de fotoluminescéncia teéricos a T = 2 k para sistemas de

GaAs/GaAs,_,N, com d; =20 nm e dy = 8 nm, (a) 1,0 x 107em =3, (b) 1,0 x 10'¥cm 3
e (¢) 1,0 x 10¥9em =3 ¢ |E| = 4,646 MV /m.

do sistema ser dopado, os estados de ocupacao sao os mesmos referentes aos casos sem
dopagem estudados na secao 3.2.2. Comparando uma mesma concentragao de nitrogénio,
nao temos diferenca de tensao, a diferenca que ocorre é devido a dopagem que modifica
a distribuicao de cargas. O aumento da concentracao de N4, faz com que as energias de
transicoes eletronicas sejam cada vez menores. Ainda acerca desse sistema, ressaltamos o
comportamento em 3.11a e 3.11b, no qual os espectros sao praticamente os mesmos, tal
resultado ja era esperado, pois a dopagem para estes casos é relativamente baixa. Todavia
na figura 3.11c, os deslocamentos dos picos sao mais evidentes, pois a concentragao de
cargas para esse sistema é alta (~ 10" ¢m™3). Além disso, observamos duas energias de
transicoes eletronicas para y = 1,2%. Este comportamento é devido ao aumento da prob-
abilidade de ocupacao dos estados. Na figura 3.12 apresentamos a energia de transicao
eletronica, referente a E1 - HH1 ou E1 - LH1 em fungao da concentracao de nitrogénio.
Para 1,2% < y < 2,8% temos um red-shift na energia devido a tensao distendida. Acima

de y = 2,8%, a energia de transicao eletronica aumenta, pois a tensao passa a ser com-
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primida. Para y = 4,5% a energia de transi¢ao eletronica diminui novamente e isto esta
relacionado aos efeitos de confinamento quantico, associado aos parametros nao lineares

que determinam a tensao.
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Figura 3.12: Comparagao das energias de transi¢oes eletronicas para o GaAs/GaAs;_,N,,
com d; = 20 nm e dy = 8 nm, sem dopagem e com dopagem, todos submetidos a presencao

do campo elétrico externo.

A seguir, apresentaremos os espectros de fotoluminescéncia teodricos para os sis-

temas dopados, analisados aqui.
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Figura 3.13: Espectros de fotoluminescéncia teéricos para sistemas de GaAs/GaAsi_,N,
com (a) y = 1,2%, (b) y = 2,0%, (¢) y = 2,8%, (d) y = 3,3%, (e) y = 4,5% e N, igual a
1,0 x 10'em™3 (curva preta), 1,0 x 10'¥cm ™3 (curva vermelha) e 1,0 x 10%cm™3 (curva

verde)

Analisando o comportamento da figura 3.13 , percebemos que, independente da
concentragao de nitrogénio, as energias de transicoes eletronicas tornam-se cada vez
menores conforme aumentamos a concentracao de aceitadores, Ny. O que estd rela-
cionado a influéncia dos potenciais relativos as cargas do sistema (potencial de Coulomb e

potencial de troca-correla¢ao). Uma analise melhor da figura 3.13 pode ser feita através da
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figura 3.14, a qual identificamos as primeiras energias de transicoes eletronicas referentes
a cada concentragao de nitrogénio e para cada concentracao de carga, vale ressaltar que,
para cada concentracao de y, os estados fundamentais continuam sendo os mesmos dos
casos analisados na se¢ao 3.2.2. Analisando a figura 3.14, fica evidente que, os efeitos de
tensao continuam sendo os mesmos aos dos sistemas sem dopagem, pois de 1,2% a 2, 8%,
continuamos identificando um red-shift, de 2,8% a 3, 3%, observamos um blue-shift, ja que
para esta situagao o sistema tem o alinhamento da banda de buraco leve exatamente em
3,3%, ja em 3,3% a 4,5%, percebemos um red-shift, fato que se justifica pela estrutura de
bandas do buraco pesado, estar sendo fortemente influenciada pela estrutura de bandas

do buraco leve, como mencionado na secao 3.2.1.
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Figura 3.14: Energias de transi¢oes eletronicas para sistemas de GaAs/GaAs;_, N, com

d; = 20 nm e dy = 8 nm, dopados e submetidos a presenca de um campo elétrico externo

|E| = 4,646MV/m. No qual y = 1,2% (curva preta), y = 2,0% (curva vermelha),

y = 2,8% (curva verde), y = 3,3% (curva azul) e y = 4,5% (curva ciano).

Apresentamos, na figura 3.15, os espectros de fotoluminescéncia teéricos para os
sistemas aqui apresentados, no qual, verificamos o comportamento do sistema com o
aumento da temperaturade 7' = 2 K aT' = 300 K. Observamos na figura 3.15, que os picos
dos espectros, se deslocam para o sentido do vermelho com o aumento da temperatura,
efeito ja esperado, devido a renormalizagiao do gap, em virtude da corregao de Varshni [60],

descrito na se¢ao 2.5. Ainda acerca da figura 3.15, identificamos que para as concentragao
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Figura 3.15: Espectros de fotoluminescéncia teéricos para o GaAs/GaAsgessNo o2,
dopado, sob influéncia de campo elétrico externo |E| = 4,646 MV/m, com d; = 20
nm e dy = 8 nm, no qual variou-se (a) Ny = 1,0 x 107 em™3, (b) 1,0 x 10" em™3 e (c)

1,0 x 10 em™3

de y = 1,2% o sistema possui tensao distendida, logo a primeira energia de transicdo
eletronica (pico) é E1 - LH1, para temperaturas de 2 K a 300 K. Vale salientar que para
as figuras 3.15a e 3.15b, considerando a temperatura de 200 K e 250 K, percebemos o
surgimento de dos picos referente aos estados E1 - LH1 e E1 - LH2. No entanto para 300
K, os quatro primeiros picos de energia de transicao eletronica sao E1 - LH1, E1 - LH2,
E1l - LH3 e E1 - LH4. Na figura 3.15¢c, percebemos que de 2 K a 100 K ha dois picos
energias de transicoes eletronicas, referente aos estados E1 - LH1 e E1 - LH2. Para 200
K e 250 K, ha trés energias de transicoes eletronicas, referente aos estados E1 - LH1, E1
- LH2 e E1 - LH3. E por fim, para 300 K, identificamos 5 picos de energias de transicoes
eletronicas, referente aos estados E1 - LH1, E1 - LH2, E1 - LH3, E1 - LH4 e E1 - LH5.
Além do mais, & medida que a temperatura aumenta, ha uma maior probabili-
dade de termos mais estados ocupados, de acordo com a distribuicao de Fermi-Dirac,

consequentemente, existird um maior nimeros de picos, ou seja, verificamos que ha maior
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probabilidade das energias de transicoes eletronicas surgirem.

< 1080 ] = 10807 _
2 msn-o"”c“u,e‘ (a) B 106017 "=l (b)
£1u4u-o=__._h_‘ “-_H __E_,i040—.__‘._ “"‘H,
§ 10201 W R & 1020 S s
‘£ 1000{® - __ S T ol 2 1000]e. .4 o o) S
S 980 ® - t-""-._ .~ S © 98040 - 4 T el T~
o 960 e R W, B 9607 M e
W g40]® ~© el i w 9404e.. 4 ey U
9 920)-0-12% ° ot S 9204 -0.129% e ® Moo
o goo] @ 20% . ® o 9004 -@-20% @ o
£ sgo © 28% i< o @ 880{ o 28% ° o
£ oen] 0 0% ¥ G 860 -e-33% o
= a0l 0. 4.|5%| e o e e 8 cla = s4u-l 0. 4.|5%| e ?
0 25 50 75 100125150175 200 225 250 275 300 0 25 50 75 100125150175 200 225 250 275 300
Temperatura (K) Temperatura (K)

= 1020

% 1000]  Tce-a. (c)

E oo B

S 960{®-- @ "~ B

= 9404 e S 5 S

© ‘:-lﬁl]-a ‘-__:ﬁ,,___- ~ o

e iR

w 804e 4 5Ty

:g 8604 —o-.129 @ @ -

o B404 - @ -20% .

@ 8204 -0 28% .. .

@ 800{-e-33%

— 7801 o 45% 9

0 25 50 75 100125150 175200 225 250 275 300
Temperatura (K)
Figura 3.16: Energias de transi¢oes eletronicas para o GaAs/GaAs,_,N,, dopado, sob
influéncia de campo elétrico externo |E| = 4,646 MV /m, com dy = 20 nm e dy = 8
nm, no qual variou-se (a) Ny = 1,0 x 107 em™3, (b) 1,0 x 10" em™3 e (¢) 1,0 x 10*°
em 3. x=1,2 % (curva preta), z = 2,0 % (curva vermelha), x = 2,8 % (curva verde),

r=3,3 % (curva azul) e x = 4,5 % (curva ciano).

Na figura 3.16, identificamos que, para as concentragoes de y = 1,2% e y = 2, 0%,
como ja mencionado anteriormente, a tensao ¢ do tipo distendida, as primeiras energias
de transicoes eletronicas sao E1 - LHI1, para as temperaturas de 2 K a 300 K. Para
as concentracoes de y = 2,8% a y = 4,5%, temos tensao do tipo comprimida, logo
as primeiras energias de transicoes eletronicas sao E1 - HH1. Novamente temos um
deslocamento para o vermelho com o aumento da temperatura, que como ja explicado
antes, estd relacionado a renormalizacao da energia do gap. Também observamos um
deslocamento para o vernelho ou zul conforme aumentamos a concentragao de nitrogénio
devido a efeitos de tensao explicados anteriormente.

Agora, nas figuras 3.17a e 3.17b apresentamos o comportamento da energia de
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transigdo eletronica do sistema de GaAs/GaAs;_,N,, com Ny = 1,0 x x10'® em™3,
submetido a presenca de um campo elétrico de modulo igual a ]E| = 4,646 MV/m ey
variando de 1,2% a 4,5%, no qual, variamos o tamanho da barreira de 10 nm a 26 nm,
mantendo o tamanho do pog¢o em 8 nm, logo em seguida, variamos o tamanho do poco
de 2 nm a 20 nm, mantendo o tamanho da barreira em 20 nm, respectivamente.

Na figura 3.17a, percebemos que a medida que o tamanho da barreira é aumentado,
mantendo o poco fixo, faz com que os pocos interajam menos entre si, ou seja, as energias
de transicoes eletronicas tornam-se cada vez maiores, resultado ja esperado e caracteristico
de um sistema de poc¢os nao interagentes. Ja na figura 3.17b, percebemos o comportamento
inverso, a medida que o tamanho do poco ¢ aumentado, fixando o tamanho da barreira,
as energias de transicoes eletronicas tornam-se cada vez menores, devido ao fato de que

o sistema admite um regime de pocos interagentes. Estes comportamentos explicam os

deslocamentos para o vermelho ou azul nas figuras 3.17a e 3.17b.
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Figura 3.17: Energias de transi¢oes eletronicas para o GaAs/GaAsy_yN,, com Ny =1,0
x 108 ¢m ™3, sob influéncia de campo elétrico externo |E| = 4,646 MV /m, com (a) dy = 8

nm e d; = 10 nm & 26 nm, (b) dy = 20 nm e dy =2 nm a 20 nm.
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Na proxima secao, apresentaremos os resultados obtidos para as ligas quaternarias

de GaAs/In,Gay_,Asi_yN,.



Ligas quaternarias de In,Ga;_,As;_,N,

Este capitulo ¢ destinado a descricao de como foram realizadas as anélises,
acerca da liga quaternaria de In,Ga;_,As;_,N,, para sistemas nao dopados, sistemas
dopados e sistemas sob influéncia de campo elétrico externo aplicado na direcao de
crescimento do material, em seguida, apresentaremos os resultados que encontramos:

perfis de potenciais e espectros de fotoluminescéncia teérico para varios sistemas de

GaAs/In,Gay_,As1_yN,.

GaAs InAs GaN InN

" 6, 98 20 2,96 3,77

Y2 2,06 8,9 0.9 1.33

Y3 2.93 9.2 1.2 1.6
A (eV) 0,341 0,39 0,017 0,003

eV
a(A) 5,653 6,058 4,55 5,03
mj, (mo) 0,34 0,35 0,85 0,84

mp,(me) 0,094 0,026 0,22 0,16
m?,(mo) 0,172 0,146 0,34 0,244
5 12,9 15,15 9,7 15,34

ag (V)  —8,33 —6,08 —8,5 —12,984
b (eV) —2  -1,8 -1,6 —1,2

Ci, (GPa) 122,1 83,3 293 187,4
Cio (GPa) 56,6 453 159 125

Tabela 4.1: Parametros do cristal para o GaAs, InAs, GaN e o InN extraidos da liter-
atura [15,61-63].

52



CAPITULO 4. LIGAS QUATERNARIAS DE INxGA;_xAS,_y Ny 53

Na tabela 4.1, apresentamos os parametros que utilizamos para realizacao de nossos
calculos para o GaAs, InAs, GaN e o InN, sendo que estes dados foram fornecidos de
artigos teoricos e experimentais. As grandezas desta tabela ja foram descritas no capitulo
3.

Vale salientar que todos os parametros aqui apresentados foram interpolados lin-
earmente, com excessao da energia do gap. Apresentamos na equacao 4.1 como foram

feitas essas interpolacoes lineares:
P(z,y) = (1—2)1 —y)GaAs + z(1 — y)InAs + y(1 — )GaN + zyInN, (4.1)

onde P(x;y) representa o resultado obtido da interpolagao linear do parametro escolhido,
onde z varia de 3% a 20% e y varia de 1,2% a 4,5%, e representam as concentragoes de
indio e nitrogénio, respectivamente.

Para a energia do gap buscamos obter informacoes dos artigos teéricos e experi-
mentais, para tal usamos os graficos 4.1a e 4.1b, onde os mesmos foram obtidos a partir
das referéncias 4, 14, 15 e 64, respectivamente, no qual representam o comportamento da
energia do gap em funcao da concentracao de nitrogénio.

A juncao dos graficos 4.1a e 4.1b foi necessaria, pois nao tinhamos nenhuma
referéncia que descrevia o comportamento da energia do gap para a liga quaternaria de
GaAs/In,Gay_,As1_yN, em funcao da concentracdo de indio. Para tal, na figura 4.1c,
apresentamos uma estimativa do comportamento da energia do gap para a liga quater-
naria de GaAs/In,Gay_,As;_,N,. Em todos os trés casos, 4.1a, 4.1b e 4.1c, construimos
uma curva ajustada, que melhor descrevia o comportamento dos pontos em cada caso.

Na proxima secao, apresentaremos os resultados obtidos para sistemas de

GaAs/In,Gay_,As_, N, sem dopagem e sob influéncia de campo elétrico externo.
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Figura 4.1: Comportamento da energia do gap para os sistemas de: (a) GaAs/In,Ga;_,N,

(b) GaAs/InAs;_yN, e (c) GaAs/In,Ga;_,As1_,N.

4.1 Sistemas de GaAs/In,Ga,_,As;_,N, nao dopados

Nesta secao, apresentamos os resultados obtidos para sistemas de
GaAs/In,Gay_,Asi_yN,, sem dopagem, submetido a presenga de um campo elétrico
externo de modulo igual a |E| = 4,646 MV /m, com d; = 20 nm e dy = 8 nm, correspon-

dendo a largura da barreira e do poco, respectivamente.

4.1.1 Espetros de fotoluminescéncia tedricos para sistemas de
GaAs/In,Ga;_,As1_yN, nao dopados

Na figura 4.2 apresentamos os espectros de fotoluminescéncia tedricos para sistemas
de GaAs/In,Gai_yAs1_yN,, com d; = 20 nm e dy = 8 nm, no qual a concentracao de
indio é fixa em 3,0% e a concentracao de nitrogénio é variada de 1,2% a 4,5%. Podemos
observar que com o aumento de nitrogénio, a energia de transicao eletronica diminui.

Isto ocorre devido ao fato da tensao ficar mais comprimida. Apesar da insercao de ni-
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trogénio causar uma tensao distendida nas ligas de GaAs,_,N,, isto nao ocorre nas ligas
de In,Ga,_,Asi_yN,, pois a presenca do indio modifica o parametro de rede, de forma
a manter os sistemas sempre com tensao comprimida. Assim teremos sempre como es-
tado fundamental o buraco pesado. Logo as primeiras energias de transicoes eletronicas

apresentadas correspondem a E1 - HHI.
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Figura 4.2: Espectros de fotoluminescéncia teoricos a T = 2 K para sistemas de

GaAs/In,Gay_yAsi_yN, com d; = 20 nm e dy = 8 nm, sem dopagem, sob influén-
cia de campo elétrico externo, no qual z = 3,0% e y varia em: 1,2%; 2,0%; 2,8%; 3,3%
e 4,5%.

Na figura 4.3, apresentamos os espectros de fotoluminescéncia teoéricos para sis-
temas de GaAs/In,Ga;_,As1_,N,, sem dopagem e submetido a presenca de um campo
elétrico externo, a concentracdo de nitrogénio é fixa em 1,2% e a concentragao de indio
aumenta de 3,0% a 20,0%, observamos que, com o aumento da concentracao de indio,

como ocorrido com o sistema da figura 4.2, as energias de transicoes eletronicas diminuem.

A explicacao para este comportamento se deve ao fato de que com o aumento da
concentracao de indio, este aumenta a tensao no sistema e diminui a energia do gap, isso
forca os niveis de energia a ficarem cada vez mais profundos, e as energias de transicoes
ficarem menores. Acerca da figura 4.4, mostramos os sistemas de GaAs;_,N,;, com concen-

tragoes de 1,2%, 2,0%, 2,8%, 3,3% e 4,5% e comparamos aos casos do In,Ga;_,As1_yN,.
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Figura 4.3: Espectros de fotoluminescéncia tedricos a T = 2 K para sistemas de
GaAs/In,Gay_,Asi_yN, com di = 20 nm e dy = 8 nm, sem dopagem, sob influén-
cia de campo elétrico externo, no qual y = 1,2% e z varia em: 3,0%, 5,0%, 7,0%, 10, 0%,
12,0%, 15,0%, 18,0% e 20, 0%.
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Figura 4.4 Energias de  transicoes  eletronicas  para  sistemas de

GaAs/Ingp3GagorAsi_yN, (curva preta) e GaAs/GaAs;_,N,, sem dopagem, sob
influéncia de campo elétrico externo, no qual y varia de 1,2% a 4, 5%, com d; = 20 nm e

dy = 8 nm em ambos 0s casos.

Podemos observar que, em média, as energias de transi¢oes eletronicas para sis-
temas de
GaAs/GaAs;_,N, sao menores, se comparadas com as energias de transi¢oes eletronicas
do
GaAs/Ingo3GaggrAsi_yN,. Além do mais, de y = 1,2% a y = 3,3%, o sistema de
GaAs/GaAs;_,N, apresenta um blue-shift consideravel, devido ao fato de que para essa
concentragao, o estado fundamental deixa de ser LH e passa a ser HH. No entanto, o sis-
tema de GaAs/Ingp3GagorAsi—y Ny, ndo apresenta esse comportamento, o que se explica
pelo fato de o estado fundamental ja estar bem definido, HH.

Na proxima secao, apresentaremos nossas andlises realizadas para sistemas de

GaAs/In,Gay_,As1_yN,, dopados, submetidos a um campo elétrico externo.

4.2 Sistemas de GaAs/In,Ga,_,As;_,N, dopados

Os calculos a serem apresentados foram realizados em sistemas dopados

de GaAs/In,Gay_,As1_yN,, levando em consideracdo os efeitos de tensdo e de dopagem
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com campo elétrico ao longo da direcao de crescimento. A largura do poco foi de dy = 8
nm e a largura da barreira foi de d; = 20 nm. Primeiramente, variamos a concentracao de
indio e logo em seguida, para concentracao de nitrogénio, utilizamos os valores de: 1,2%;
2,0%; 2,8%; 3,3%; 4,5%, uma concentracao fixa de indio em 3,0%, além da dopagem,
N4, na qual utilizamos trés valores 1,0 x 107 em™3, 1,0 x 10'® em™3 e 1,0 x 10 em =3,
e da aplicacdo de um campo elétrico externo de modulo, ]E] = 4,646 MV /m.
Apresentamos os perfis de potenciais para todos os portadores de carga e, posteri-

ormente, apresentaremos os espectros de fotoluminescéncia teéricos.

4.2.1 Perfis de potenciais para sistemas de GaAs/In,Ga;_,As1_,N,

Nesta secao, apresentamos os perfis de potenciais para sistemas de
GaAs/In,Gay_,Asi_yN,. Analisamos, a principio, os casos no qual x varia de: 5,0%;
7,0%; 10,0%; 12,0%; 15, 0%; 18, 0%; 20, 0%, com y = 1, 2%, fixamos a largura da barreira

em d; = 20 nm e largura do poco em dy = 8 nm.
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Figura 4.5: Perfis de potenciais para o GaAs/In,Ga;_,As1_yN, com d; = 20 nm e

dy =8 nm, x=5,0%ey=1,2%, |E| =4,646MV/m, (a) Ny = 1,0 x 10'7 em=3, (b)

Ny =1,0x 10" em™3, (¢) Na = 1,0 x 10" em™3. A linha preta, vermelha, verde, azul

e ciano, representam, respectivamente, os potenciais para buraco pesado (Vyg), buraco

leve (Viu), split-off (Vso), elétron (Vgr) e o nivel de Fermi (Er).
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Figura 4.6: Perfis de potenciais para o GaAs/In,Gai_,As1_yN, com d; = 20 nm e

dy =8 nm, x =10,0% e y = 1,2%, |E| = 4,646MV/m, (a) No = 1,0 x 107 em=3, (b)

Niy=1,0x 10" em™3, (¢) Na = 1,0 x 10" em™3. A linha preta, vermelha, verde, azul

e ciano, representam, respectivamente, os potenciais para buraco pesado (Vyg), buraco

leve (Viu), split-off (Vso), elétron (Vi) e o nivel de Fermi (Er).



CAPITULO 4. LIGAS QUATERNARIAS DE INxGA;_xAS,_y Ny 61

2200 1800
2000 ] b
(@) 1600 (b)
1800 %
S 1600 HH S 1400 —vV
@ —\ {D HH
1400 - LH —_V
E v E 1200 W
~ 1200 s0 - v
[} == © 50
5 1000 e L 5, 1000 —V,
- 400..““““\-\ A F 5 400 E
Iﬁ 200} \/ : \ Iﬁ ZDO—M A
04 2 : 2 o] \/
-200 : s : 2004 T~ Pl T
400 - J 400 - e -
B T B — A
1441210 -8 6 -4 -2 0 2 4 6 8 10 12 14 1444210 -8 6 4 -2 0 2 4 6 8 10 12 14
Z (nm) Z (nm)
2200
2000 (c)
1800
S 1600 Viu
g 1400 ] VY
~ 1200 Veo
-g 1000 & ;H
& 400 = .
=
w200 . \
-200 ~ i
-400

444240 8 6 4 2 0 2 4 6 8 10 12 14
Z (nm)

Figura 4.7: Perfis de potenciais para o GaAs/In,Ga;_,As1_yN, com d; = 20 nm e

dy =8 nm, x =15,0% e y = 1,2%, |E| = 4,646MV/m, (a) No = 1,0 x 10'7 em=3, (b)

Niy=1,0x 10" em™3, (¢) Na = 1,0 x 10" em™3. A linha preta, vermelha, verde, azul

e ciano, representam, respectivamente, os potenciais para buraco pesado (Vyg), buraco

leve (Viu), split-off (Vso), elétron (Vi) e o nivel de Fermi (Er).
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Figura 4.8: Perfis de potenciais para o GaAs/In,Ga;_,As1_yN, com d; = 20 nm e
dy =8 nm, x =20,0% e y =1,2%, |E| = 4,646MV/m, (a) No = 1,0 x 107 em=3, (b)
Niy=1,0x 10" em™3, (¢) Na = 1,0 x 10" em™3. A linha preta, vermelha, verde, azul

e ciano, representam, respectivamente, os potenciais para buraco pesado (Vyg), buraco
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leve (Viu), split-off (Vso), elétron (Vi) e o nivel de Fermi (Er).
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E importante destacar o comportamento da tensio em cada um dos sistemas de
GaAs/In,Gay_,Asi_y N, estudados (figuras 4.5, 4.6, 4.7 e 4.8). A medida que a concen-
tracao de indio aumenta, a tensao do sistema torna-se maior, além do mais, nas figuras
4.5, 4.6, 4.7 ¢ 4.8, notamos que com o aumento da concentracao de cargas, temos o surgi-
mento de um bending, caracteristico de sistema dopados e mais evidente em sistemas com
altas concentracoes de aceitados, no caso ~ 101 em=3.

Neste contexto é importante observarmos qual potencial é mais expressivo, se é
o potencial de Coulomb ou se é o potencial de troca-correlacao, tal comportamento fica
melhor evidenciado quando analisamos a figura 4.9. Para altas concentragoes, como nos

=3, considerando que x = 5,0% e y =

casos em que a dopagem é da ordem de 10 em
1,2%, o potencial de Coulomb (potencial caracterizado como repulsivo) é sempre o mais
relevante.

No entanto, para as concentracoes da ordem de 10" em™3 e 10'® ¢m ™ ha uma
competicdo entre o potencial de Coulomb e o potencial de troca-correlacdo. E importante
destacarmos que, para a concentracao de 10! e¢m™3 fica evidente que o potencial de
troca-correlacdo ¢ o mais expressivo, em 10'® ¢m ™3 hé praticamente uma igualdade entre
o potencial de Coulomb e o potencial troca-correlagao (Vo ~ Vy¢), e por fim, para a
concentracao de 10Y em ™3, fica claro que o potencial de Coulomb é o mais significativo.

Note que o campo elétrico nao foi computado aqui, para uma melhor anélise dos
efeitos dos potenciais de Coulomb e troca-correlacao. Além disso, o efeito do campo

elétrico serd o mesmo para os sitemas investigados. Na proxima secao, apresentaremos os

espectros de fotoluminescéncia tedricos para sistemas de GaAs/In,Ga;_, As;_yN,.
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Figura 4.9: Perfis de potenciais para o GaAs/In,Gay_,As1_yN,, com d; = 20 nm e
dy =8 nm, z =50% ey =1,2%, (a) Na = 1,0 x 107 em™3, (b) Ny = 1,0 x 10'®
em™3, (¢) Na=1,0x 10' em™3. A linha preta indica a soma do potencial de coulomb
com o potencial de troca-correlacao (Vxc + Vi), a linha vermelha indica o potencial de

troca-correlacdo (Vxc¢) e a linha azul indica o potencial de Coulomb (V).

4.2.2 Espectros de fotoluminescéncia para sistemas de GaAs/In,Ga;_,As;_

Nesta secao investigamos os espectros de fotoluminescéncia tedricos a 2 K, para

0s mesmos sistemas descritos em 4.2.
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Figura 4.10: Espectros de fotoluminescéncia teéricos a T' = 2 K para sistemas de

GaAs/In,Gay_,Asi_yN, com d; = 20 nm e dy = 8 nm, (a) v = 5%, (b) z = 10%,
(c) x =15,0% e (d) z = 20,0%. A linha preta, a linha vermelha e a linha verde repre-
sentam, repectivamente, Ny = 1,0 x 10" em™3; 1,0 x 10'® em™3; 1,0 x 10" em =3, sob

influéncia de campo elétrico externo.
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E importante destacarmos que, em todas as energias de transicoes eletronicas, o
estado fundamental é o buraco pesado, além do mais, na figura 4.10, percebemos que
para as concentracoes de Ny = 1,0 x 10'7 em ™3, o potencial de troca-correlacdo é o mais
expressivo (figura 4.9a). Ainda acerca da figura 4.10, para a concentragao de Ny = 1,0 X
10" em ™3, ha um pequeno deslocamento (~ 8 meV') da energia de transigao eletronica no
sentido do azul, se comparada a concentracao de Ny = 1,0 x 107 em™3, que esta ligado
ao fato de que, para tal concentracao, o potencial de Coulomb e o potencial de troca-
correlagao estdo praticamente alinhados,ou seja, estdo se compensando (figura 4.9b) [47],
j& que os efeitos de tensao sao os mesmos, quando comparamos concentracoes de = e y
fixas e apenas alteramos a concentracao de N4. Para concentracao de Ny = 1,0 x 10
em ™3, nas figuras 4.10a a 4.10d, percebemos que as energias de transicoes eletronicas se
deslocam mais para o vermelho, isso quando comparado as outras concentragoes, isto esta
relacionado a dopagem modificar a forma como as cargas se distribuem dentro do sistema,
acentuando o bending e diminuindo as energias de transicoes eletronicas.

Na figura 4.11a, apresentamos o comportamento detalhado dos primeiros picos das
energias de transicoes eletronicas para os sistemas estudados nas figuras 4.10a a 4.10d,
comparando aos casos em que nao tinhamos a dopagem do sistema. Todos os resultados
estao relacionados a primeira energia de transicao eletronica E1 - HHI.

Percebemos que ha uma tendéncia das energias de transi¢oes eletronicas diminuirem
para o caso em que variamos a concentracao de indio de 3,0% > z > 20,0%, o que esta
ligado ao fato de que com o aumento de In, a tensao comprimida aumenta e aproxima
os niveis de energia (E1 - HH1) para o fundo do pogo. O deslocamento para o vermelho
conforme aumenta N4 também foi observado e a explicacao ja foi dada acima.

Na figura 4.11b, apresentamos o comportamento dos primeiros picos de energias de
transicoes eletronicas para sistemas de GaAs/Ingp3GagorAsi—, Ny, no qual foi variado a
concentracdo de nitrogénio no intervalo de 1,2% > y > 4,5%. Observamos que a medida
que a concentracao de y aumenta, as energias de transicoes eletronicas tornam-se cada
vez menores, fato justificado pelo fato do nitrogénio aumentar a tensao do sistema.

Destacamos também que, as energias de transicoes eletronicas sao menores para

3, se compararmos as concentracoes de Ny =

a concentracdo de Ny = 1,0 x 10" em~
1,0x 101" em™3 e Ny = 1,0 x 10'® em ™3, pela mesma razao ja descrita: os potenciais de

Coulomb e troca-correlagao.
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Figura 4.11: Energias de transicoes eletronicas para sistemas de GaAs/In,Gay_,Asi_,N,,
com (a) y = 1,2%, 3,0% < = < 20,0%, di = 20 nm e dy = 8 nm, (b) z = 3,0%,
1,2% <y < 4,5%, di = 20 nm e dy = 8 nm. A curva preta representa 0os casos sem
dopagem, a curva vermelha a concentracio de Ny = 1,0 x 107 em™3, a curva verde
a concentracdo de Ny = 1,0 x 10'® em™2 e a curva azul representa a concentracao de

Ny=1,0x 10" em=3.

Na proxima secao, apresentaremos as conclusoes referentes a todo trabalho.



Conclusoes

Analisando os espectros de fotoluminescéncia dos sistemas de GaAs/GaAs,_yN,,
sem dopagem e sem a influéncia do campo elétrico externo, percebemos que ha uma
reducao significativa na energia do gap, devido a efeitos da tensao biaxial distendida,
temos um red-shift ou blue-shift & medida que a concentracao de nitrogénio aumenta
de 1,2% a 4,5%. Destacamos também, o comportamento distendido da tensido para
concentracoes de nitrogénio no intervalo de 1,2% < y < 2,8%, e comprimido, para
2,8% <y < 4,5%. Vale salientar que em y = 3, 3%, percebemos o aumento da energia
de transicao eletronica, devido ao fato de termos o alinhamento do buraco leve, na banda
de valéncia. Para as concentracoes de 3,3 < y < 4,5%, temos que a energia de transi¢do
eletréonica diminui, o que esta ligado a influéncia que a estrutura de bandas do buraco
leve, exerce sobre a estrutura de bandas do buraco pesado, mesmo tendo os efeitos da
tensao biaxial comprimida preponderante sobre o sistema. Continuando o nosso estudo
em relacao a energia do gap, é importante comentarmos que esse foi um dos parametros
mais dificeis para os nossos calculos, pois exigiu um longo tempo de procura e ajuste
que estivessem de acordo com dados experimentais. Com relacao aos perfis de potenciais,
é importante observar que para nosso estudo foi necessario, mesmo apoés a interpolacao
linear entre os parametros do GaAs e do GalN, um ajuste nos valores do parametro de rede
da liga, para as concentragoes de nitrogénio relacionadas (y = 1,2%, 2,0%, 2,8%, 3,3%
e 4,5%), visando a proximidade com valores de energias de transigoes eletronicas, tendo
como base os artigos experimentais. Ainda sobre o sistema mencionado anteriormente,
destacamos os espectros de fotoluminescéncia teoricos 4 T = 2 K. E importante observar
que com o aumento da concentracao de nitrogénio de 1,2% a 2,0%, o estado fundamental

é o buraco leve e observamos o surgimento de um red-shift, j& que para este intervalo de
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concentracdo o sistema tende a ficar menos tensionado. Para as concentracoes 2,0% a
3,3%, o estado fundamental & o buraco leve, até concentracoes abaixo de 2,8% e buraco
pesado para concentracoes acima de 2,8%. Além do mais, identificamos o surgimento de
um blue-shift, ja que para essas concentracoes a tensao torna-se cada vez maior. Por fim, de
3,3% a 4,5%, o estado fundamental é o buraco pesado, como ja mencionado, e destacamos
o surgimento de um red-shift, como explicado anteriormente, essa caracteristica se d& pela
influéncia que a estrutura de bandas do buraco leve exerce sobre a estrutura de bandas
do buraco pesado.

Acerca dos perfis de potenciais para os sistemas de GaAs/GaAs;_, N, sem dopagem,
mas submetido a presenca de um campo elétrico externo, observamos que ha o surgimento
do chamado efeito Stark, o qual faz os niveis de energia ficarem mais localizados, e por-
tanto as energias de transicoes eletronicas sao menores, se comparadas as energias de
transicoes eletronicas de sistemas sem acao do campo elétrico externo. Vale salientar
que, independente da presenca do campo elétrico, o estado fundamental referente a cada
concentracao de nitrogénio, continua sendo o mesmo dos casos sem a presenga do campo
elétrico externo. Todavia, como h& campo elétrico externo presente no sistema, os esta-
dos ocupados nao apresentam mais degenerecéncia, pois a simetria do sistema ¢ alterada
(quebrada).

Em relacdo aos sistemas de GaAs/GaAs;_,N,, dopados e submetidos a presenca
de um campo elétrico externo, percebemos que para as concentracoes de Ny = 1,0 x 107
em™3 e Ny = 1,0 x 10'® em™3, as energias de transicoes eletronicas sao praticamente as
mesmas, devido ao fato da concentracao de cargas ser relativamente baixa. No entanto,
para a concentracdo de Ny = 1,0 x 10! em™3, percebemos que as energias de transicoes
eletroénicas sao bem menores, se comparadas as energias de transicoes dos mesmos sistemas
analisados, com as concentracoes menores de N4 ja mencionadas, isso se justifica pelo fato
de que a dopagem altera a distribuicao de cargas do sistema, formando um bending mais
acentuado, o que estd forcando os niveis de energia a se aproximarem do fundo do poco.
Agora, se compararmos as energias de transicoes eletronicas do GaAs/GaAs;_,N,, em
todas as analises aqui realizadas, percebemos que de todos os sistemas, o que possui
as menores energias de transicoes eletronicas, sao os sistemas e que estao submetidos a
presenca de um campo elétrico, pois a localizagao dos seus niveis de energia estao bem

mais proximos do fundo do pogo. Ainda acerca do GaAs/GaAs,_,N,, dopado e com
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campo elétrico, a influéncia da temperatura gera uma probabilidade maior das energias
de transicoes eletronicas ocorrerem ou seja, hd mais estados ocupados, fato que se explica
pela distribuicao de Fermi-Dirac, além dos mais, percebemos que os picos de energia
de transicao eletronica se desclocam no sentido do vermelho, efeito ja esperado, devido
a renormalizacao do gap, em virtude da correcio de Varshni. Acerca das dimensoes
do sistema que estamos investigando, percebemos que, fixando a largura da barreira e
aumentando a largura do poco, as energias de transicoes tornam-se cada vezes menores,
fato ja esperado, pois a medida que a largura do poco aumenta, ocorre o chamado: regime
de pocos interagentes, no qual os pocos interagem mais entre si, o que faz os niveis de
energia se aproximarem mais do fundo do poco. No entanto, se fixarmos a largura do
poco e aumentarmos a largura da barreira, ocorre o comportamento inverso.

Analisando o sistema de GaAs/In,Ga;_,As1_,N,, dopado e submetido a presenca
de um campo elétrico externo, destacamos que, independente da anélise, o estado fun-
damental é o buraco pesado, pois a presenca do In, faz com que o sistema admita uma
tensao sempre do tipo comprimida. Acerca dos espectros de fotoluminescéncia tedrico com
T = 2 K, percebemos que se fixarmos a concentracao de x = 3,0% e variarmos a concen-
tracdo de y = 1,2% a y = 4, 5%, as energias de transi¢oes eletronicas tornam-se cada vez
menores, red-shift, pois mesmo o sistema sendo ja comprimido, a presenca do nitrogénio
aumenta ainda mais o tensionamento, fazendo com que os niveis de energia se aproximem
do fundo do pogo. Vale salientar que, se compararmos as energias de transicoes eletronicas
dos sistemas de GaAs/GaAs,_, N, com as energias de transicoes eletronicas dos sistemas
de GaAs/In,Gay_,As;_,N,, para as concentragoes de y = 1,2% a y = 4,5%, percebe-
mos que em média, as energias de transi¢oes eletronicas do GaAs/In,Gay_,Asi_,N, sdo
menores, devido ao tensionamento ser maior. J& para o caso em que, a concentracao de
y = 1,2% e a concentracdo de x varia de 3,0% a 20, 0%, observamos que as energias de
transicoes eletronicas diminuem, pois o aumento da concentracao de indio, também esta
aumentando o tensionamento, o que torna os niveis de energia mais proximos do fundo
do poco.

Acerca dos perfis de potenciais, é importante mencionar que, a medida que au-
mentamos a concentracao de cargas, o bending torna-se mais pronunciado, isso pode ser
justificado pela distribuicao de cargas. Além disso, a configuracao dos perfis de potenci-

ais dos portadores de cargas, esta relacionada ao fato de termos o potencial de Coulomb
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e o potencial de troca-correlagdo em constante disputa, sendo mais significativo o po-
tencial de troca-correlacdo para os casos em que Ny ~ 107em™3. Para os casos em que
N4 ~ 108em ™3, observamos que o potencial de Coulomb e o potencial de troca-correlacao
estao em equivaléncia, ou seja, ocorre quando a magnitude da contribuicao dos potenciais
envolvidos (Coulomb e troca-correlacao) é praticamente a mesma e para os casos em que
Na ~ 10Y¥%em ™3, verificamos que o potencial de Coulomb é o mais expressivo. A partir
dos resultados aqui apresentados esperamos que estes sirvam de referéncia para experi-
mentos futuros e esclarecam diversas questoes relacionadas aos fendmenos 6pticos nestes
sistemas. Certamente isto serd fundamental no desenvolvimento de novos dispositivos

opto-eletrénicos.
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