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RESUMO

Medidas da corrente de despolarizagio termoestimulada
(TSDC) indicam a presenca de dipolos em ligas de
Al.Ga, As de gap direto e indireto. Os espectros. de
fotocondutividade e fotoluminescéncia para a amostra de gap
direto confirmam que esta pertence 4 regido de dominio do
centro DX, O ajuste tedrico aos dados cxperimentais é obtido
através de um método que envolve a distribui¢io de tempos
de relaxagio. A energia de ativagdo média obtida deste
procedimento tem aproximadamente o mesmo valor da
energia de ligagio do centro DX, o que sugere a presenca de
dipolos do tipo DX - d°. A amostra com gap indireto,
apresenta um pico peculiar na fotocondutividade na regido
proxima do gap de energia, sugerindo que estados
hidrogénicos do atomo doador participem da recombinagao.

1. INTRODUCAO

O chamado centro DX é um estado localizado presente em
ligas de Al Ga, As de qualquer composigio de aluminio e
que apresenta um efeito conhecido como fotocondutividade
persistente (PPC) no qual os elétrons fotoexcitados para a
banda de condugio permanecem nesse estado condutivo por
um tempo tdo longo que ¢ praticamente impossivel de ser
medido. Parece ndo haver duvida quanto a relagiio do centro
DX com o éatomo doador substitucional, j& que a
concentragio de centros DX invariavelmente € proporcional a
concentragio de dopantes incorporados intencionalmente na
amostra [1-3]. O modelo mais aceito atualmente [4] indica
que o centio DX € o proprio dtomo doador que captura 2
elétrons e se aloja numa posi¢o intersticial. Nesse caso o
defeito apresenta energia efetiva de correlagdo negativa (-
negativo) [5], apresentando forte acoplamento elétron-fonon.
A captura de dois elétrons pelo 4tomo doador implica em que
seu estado fundamental (intersticial) apresente-se carregado
negativamente, sendo representado por DX E facil verificar
que a neutralidade de carga obriga que para um certo numero
de DX criados, igual niimero de centros d* (atomo doador na
posigio substitucional com um elétron a menos) deve ser
produzido. OReilly [6] sugeriu que energia eletrostatica é
ganha quando um centro d* ¢ formado préximo de um centro
DX’ indicando que esie € um processo altamente favoravel
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Isso faz com que o espalhamento de elétrons devido a
presenga de pares dipolares d -DX nao possa ser desprezado.
A presenca de centros DX em amostras de Al Ga, As com
gap direto é facilmente verificavel por experimentos de
fotocondutividade, ao contrario do que acontece com
amostras de gap indireto, ja que os elétrons fotogerados sio
capturados metaestavelmente pelo estado de massa efetiva da
banda X, que em Al Ga, As de gap indireto ¢ relativamente
profundo e nio possui barreira para a captura dos elétrons da
banda de condugio [7,8].

Neste trabalho apresentamos resultados de experimentos
oticos para amostras de Al,Ga,  As de gap direto e indireto,
tais como fotocondutividade e fotoluminescéncia. O
experimento conhecido como corrente de despolarizagdo
termoestimulada (TSDC) é tambem realizado e evidencia a
existéncia de dipolos , os quais podem estar associndos com
pares DX - d" gerados quando a temperatura € abaixada.

2. AMOSTRAS UTILIZADAS

As amostras de Al Ga, As foram crescidas por epitaxia por
feixe molecular (MBE) Para que a amostra ndo fenliz a
formagdo de um gas bidimensional de elétrons, que poderia
mascarar os resultados experimentais provenientes das
propriedades da camada ativa, que é o que se deseja medir,
foram usadas amostras com composi¢io gradativa de
aluminio e cuja descrigdo detalhada ja [oi feita previamente
[9]. A amostra é processada usando fotolitografia e €
mostrada esquematicamente na figura 1. Os contatos sio
feitos de An/Ge/Ni, sendo evaporados na seguinte ordem: Au,
usando cadinho de molibdénio, eutético Au-Ge (12% de Ge),
usando também cadinho de molibdénio ¢ Ni, usando cadinho
de tungsténio. A pressio de evaporagdo da ordem de 2x10°
Torr, A composigao final 2.7% Ni e 6 8% Ge. A camada de
diéxido de silicio (Si0,) é depositada por sputtering e tem a
fiungdio de melhorar a aderéncia das bases de ligagio
("bonding pads") na superficie e também a soldagem dos fios
de ouro. Se a soldagem fosse [eita diretamente sobre os
contatos, estes poderiam ser arrancados da superficie. Paru as
bases de ligagio foram usados Au e Ti.
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Figura 1- Diagrama esquemitico mostrando o processamento de contatos nas
amostras utilizadas para os experimentos de fotocondutividade e TSDC.

Um dos grandes problemas de se medir propriedades elétricas
¢ a reprodutibilidade dos dados experimentais. E bastante
comum a ulilizacio de contatos feitns com compostos de
prata ou por simples difusio de indio. Apesar de facilitar a
confecglo dos contdtos e penmitir que medidas elétricas sejam
feitas num tempo mais curto, quando existe a necessidade de
medidas mais precisas e reprodutiveis esses contatos mais
simples deixam a desejar. O processamento descrito e que foi
aqui utilizado, permite que os resultados experimentais sejam
reprodutiveis mesmo varios anos apés a confecgiio da
gmostra. Isso € fundamental para o projeto de novos

dispositivos a partir de fendmenos que venham a ser
observados. '

3. CARACTERIZACAO ELETRO-OTICA

O espectro de fotocondutividade para uma amostra com gap
direto e outra com gap indireto & temperatura de 10 K sio
mostrados na figura 2. A varredura decrescente do
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l:“igura 2 - Fotocondutividade a 10 K para amostra de Al 3;Ga ggAs. Detalhe -
fotocondutividade a 10 K para amostra de Al 5Ga sAs. ' '
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comprimento de onda foi de 50 nm/min. Para a amostra com
gap direto, quando a energia do feixe incidente atinge um
valor proximo da transigio do gap proibido, existe um
aumento acentuado na fotocondutividade e esta permanece
alta, mesmo apos a energia ndo ser um valor aonde ocorrem
transigoes fotoexcitadas. Isso é devido a fotocondutividade
persistente, que € caracteristica desse tipo de amostra nessa
faixa de temperatura. O gap de energla estimado a partir
desse espectro € cerca de 1.96 eV, o que conesponde a uma
composi¢io de aluminio x = 0.32, calculada considerando ns
corregdes de temperatura [10], O detalhe na figura 2 mostra o
espectro de fotocondutividade para uma amostra com gap
indireto, A fotocondutividade permanece inalterada para toda
a faixa de comprimentos de onda, exceto para a regido
mostrada. E obtido um pico surpreendente, no qual a

fotocondutividade diminui sob iluminagado, sugerindo que esse
pico niio pode ser devido a simples transi¢iio de elétrons da
banda de valéncia para a banda de condugfio. O transporte em
amostras de Al Ga, As de gap indireto & dominado pelo
estado de massa efetiva da banda X, o qual captura elétrons
metaestavelmente e como  consequéncia  nenhuma
fotocondutividade persistente € observada Acreditamos que
o pico observado estd relacionado aos estados de massa
efetiva do dtomo doador ligados as bandas X e L [11], desde
que @ energin desse pico corresponde a um valor
intermedidrio entre os valores estimados de transigiio elétron-

buraco das bandas X e L [12]

O espectro de fotoluminescéncia para & amostra de gap direto
¢ mostrado na figura 3 para duas temperaturas diferentes. A
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Figura 3- Linha cheia - fotoluminecéncia & temperatura de = 30 K para amostra com
gap direto. Linha traccjada - fotoluminescéncia para mesma smostra a temperatura de

=90 K.

amostra & excitada com a linha 488 nm do laser de Ar". A 90
K € claramente observada a presenga de 2 picos, um a
aproximadamente 625 nm (A) e outro a 645 nm (B). A 30K,
o pico maior (B) desloca-se para 632 nm (C), no entanto o
pico menor (A) permanece praticamente na mesma posigiio,
ou seja, nio ha mudanga com a temperatura, porém sua
presenga é mascarada pela largura de banda do pico maior,
que se desloca na diregiio do menor comprimento de onda, O
pico mais intenso pode ser identificado como a transigdo
banda de valéncia-banda de condugdo, cujo valor a 90 K &
191 eV e a 30 K é 1.95 eV. Usando a5 conegdes pua
temperatura para a bandn G [10], a amostra teria
aproximadamente 32% de aluminio, em total concordincia
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com os dados de fotocondutividade (figura 2). Nosso sistema
ainda niio permite a identificagio das transigdes do doador
livie para o cstado ligado que ocorreria a energias
ligeiramente maiores que a transigio banda-handa [13,14] O
pico a 625 nm (A) parece ser independente da temperatura e
pode ser associado com uma transigiio de exciton ligado ao
doador [13], ocorrendo a uma energia ligeiramente maior que
a transi¢io banda-banda. Estdo sendo investigados picos nas
regides em torno de 800 nm e 1500 nm que poderiam
corresponder a transigdes do centro DX conforme reportado
na literatura [13].
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4. CORRENTE DE DESPOLARIZACAO
TERMOESTIMULADA (TSDC)

No experimento de TSDC, uma voltagem de 2.5 V € aplicada
na amostra a temperatura ambiente. Entdlo a temperatura é
abaixada até He liquido no escuro. Quando atinge essa

temperatura mais baixa, a voltagem é retirada e a temperatura
¢ aumentada com uma taxa de aquecimento fixa, 0.081
K/segundo, sempre no escuro. A corrente de despolarizagao €
medida com um eletrtdmetro e registrada. O espectio de
TSDC medido para a amosira de gap direto é mostrado na
figura 4. O pico experimental ocorre a 39 K. Uma forte
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Figura 4 - Corrente de despolarizagio lermoestimulada para AlGaAs com gap direto
Detalhe - energia de ligagdo do estado dominante da impureza segundo Chand et

al.[17]

evidéncia de que esta € uma corrente devida a reorientagfio de
dipolas & a-ordem de magnitude da corrente medida, desde
que a corrente fotoinduzida (figura 2) € cerca de cinco ordens
de magnitude mais alta que a corrente do espectro de TSDC,
A curva tracejada na figura 4 representa o ajuste usando o
método de Havriliak-Negami [15] o qual propde uma
distribuigdo continua de tempos de relaxagio e energias de
ativagio para ajustar os dados. A energia de ativagio média é
cerca de 0.108 eV e a constante do tempo de relaxagio t, &
9%10" segundos, com um pico em 37 K. E importante
ressaltar que ndo foi possivel ajustar os dados experimentais
com um modelo usando o comportamento de Debye [16] com
um vnico tempo de relaxagio. A curva pontilhada da figura 4
representa uma tentativa de ajusiar os dados usando esse
modelo com parimetros similares aos obtidos com a
distribuigiio, fixando a mesma energia de ativagio (0,108 eV)
e pico em 39 K, porém com constante do tempo de relaxagio
de 2.3x10"7 segundos. Os resultados sio pobres se
comparados com aqueles obtidos pelo método de Havriliak-
Negami. A figura 4 é uma forte evidéncia de que a cantura de
impurezas neutras niio seriam responsaveis por uma corrente
i6nica dipolar. O detalhe na figura 4 mostra uma curva da
energia de ligagio do estado dominante da impureza em
Al.Ga, As segundo Chand et al [17] Olhando para a
composi¢io x = 0,32 vemos o aspeclo mais surpreendente de
nossos resultados, desde que a energia de ligagio do centro
DX (estado dominante nessa composigdo de aluminio) é

aproximadamente 0,108 eV, ou seja, muito proximo ao valor
obtido da energia média de alivagio para reorientagio dos
dipolos.

Um resultado similar foi obtido para Al Ga As de gap
indireto, na mesma amostra com a qual se obteve o especirn
de fotocondutividade, como mostrado no detalhe da figura 2

Nesse caso o pico experimental da corrente de despolarizagio
termoestimulada ocorre aproximadamente a 45 K. Testes
preliminares de ajustes com o método de distribuigio de
Havriliak-Negami fornecem uma energia de ativagio media de
0.120 eV. Considerando-se gue a composi¢iio nominal desss
amostra, obtida por calibragio no crescimento, é x = 05 &
energia de ativagio obtida para relaxago dipolar estd tanibem
em boa concordancia com a energia de ativagio do estads
dominante do atomo doador, como mestrado no detalhe ds
fioura 4,

CONCLUSAO

Espectros de fotocondutividade sio obtidos para amostras de
Al Ga, As, especialmente crescidas e processadas para ests
finalidade, devido a evitarem a formaglio de um gas
bidimensional de elétrons na interface GaAs/AlGaAs Pars »
amostra com gap direto é evidenciada a existéncia de
fotocondutividade persistente, sendo que o gap de energia &
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confirmado por medidas de fotoluminescéncia. E obtido
também um pico adicional no espectro de fotoluminescéncia,
que parece ser independente da temperatura. A julgar pela
literatura [13,14) esse pico poderia ser identificado como uma
linha de exciton ligado ao doador, o que precisa de maior
investigagdo. Medidas de corrente de despolarizagio
termoestimulada mostram claramente a existéncia de dipolos.
Interpretamos csse resultado como devido & presenga de
centros dipolares DX - d” como previsto por O'Reilly [6]
Isso encontra suporte na igualdade entre energia de ativa¢do
para relaxagdio dipolar e energia de ligagio do estado
dominante do #tomo doador (18] Experimentos que
combinam luz monocromitica e TSDC estio sendo
planejados e deverao ser conclusivos sobre a veracidade
dessas hipoteses.
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