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RESUMO

O mecanismo de luminescéncia a baixas temperaturas em
pogos quanticos (QWs) de Al.Ga,;..As/GaAs com diferentes
concentragoes de aluminio na barreira, crescido pela técni-
ca de Epitaxia por Feixe Molecular (MBE), é estudado em
detalhes empregando a espectroscopia de fotoluminescén-
cia (PL) em fun¢do da temperatura (8 K < T < 60K) combi-
nada com a intensidade de excitagdo. Mostramos que os e-
feitos da localizagdo excitonica sobre os espectros de PL, o
comportamento anémalo da dependéncia da posi¢ao do pi-
co da PL com T (“blue/red-shift”) e a largura de linha, sdo
gradativamente refor¢ados com o aumento da concentragdo
de Al no material constituinte da barreira. Verificamos que
as flutuagoes da composi¢do quimica do material constitu-
inte da barreira possui forte efeito sobre o comportamento
das recombinacgoes exicitonicas nos QWs de AlGaAs/GaAs,
em concorddncia com os resultados teoricos apresentado
recentemente por Ponomarev e colaboradores [Phys. Rev.
B 71, 155303, 2005].

ABSTRACT

The mechanism for low-temperature photoluminescence
(PL) emissions in Al.Ga;..As/GaAs quantum wells (QWs)
with different aluminum concentrations, grown by Molecu-
lar-Beam Epitaxy (MBE), is studied in detail employing PL
spectroscopy as a function of temperature (8 K < T < 60K)
and excitation intensity. We showed that the exciton local-
ization effects on PL spectra, the anomalous PL peak tem-
perature dependence (blue/red-shift) and the linewidth, are
reinforced with increasing Al concentration in the barrier
material. We verified that the composition fluctuation of
barrier material has a strong effect on the excitonic recom-
bination behavior in the AlIGaAs/GaAs QWs, in agreement
with theorical results published recently by Ponomarev et
al. [Phys. Rev. B 71, 155303, 2005].

1. INTRODUCAO

Em estruturas de QWs (do inglés Quantum Wells) baseados
em semicondutores III-V, II-VI e suas ligas, flutuagdes na
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largura do pogo (micro-rugosidades na interface) e na com-
posicdo quimica das ligas que compdem o material do pogo
de potencial e/ou da barreira de confinamento sdo fontes de
desordem que modulam o perfil local do potencial de confi-
namento da heteroestrutura. Estas desordens possuem um
forte efeito sobre o movimento dos portadores ¢ as recombi-
nagdes radiativas para baixas temperaturas e baixas potén-
cias de excitacdo sdo geralmente dominadas por éxcitons lo-
calizados [1-12]. As flutuagdes do potencial de confinamen-
to resultam em um prolongamento (“band-tail”’) na densida-
de de estados excitonica (DOS) abaixo da distribuicdo dos
estados fundamentais da heteroestrutura. As recombinagdes
radiativas dos estados do “band-tail” sdo deslocadas para
baixas energias com relagdo as energias de recombinagdo
dos éxcitons delocalizados e o espectro de fotoluminescén-
cia a baixas temperaturas e baixas intensidades de excitago
¢ assimétrico com um rabo exponencial do lado de baixa
energia. Tal forma de linha do espectro de PL tem sido usa-
da como uma impressao digital das recombinagdes de éxci-
tons localizados as desordens microscOpicas presentes no
material semicondutor [2,3].

Os efeitos das flutuagdes do potencial de confinamento so-
bre o processo de recombinagdo excitonica em pogos quan-
ticos tém sido comumente analisadas em termos das flutua-
¢Oes da largura do QW [4-14]. Flutuagdes da composicdo
quimica da barreira (AlGaAs no caso do sistema AlGa-
As/GaAs, por exemplo) sdo freqiientemente desconsidera-
das ou deixadas em segundo plano. O estudo ¢ geralmente
conduzido pela dependéncia da largura de linha das recom-
binagdes excitonicas em func¢do da largura do poco [21,22]
ou pela posicao da energia do pico de PL (Ep ) em funcdo
da temperatura [13-20]. Mesmo sendo o sistema AlGa-
As/GaAs um dos mais pesquisados, ndo encontramos na li-
teratura um estudo experimental sobre os efeitos das flutua-
¢oes da composicao quimica da barreira sobre a energia de
localizagdo excitonica no QW em amostras com diferentes
composicdes de Al.

A influéncia da concentracdo de Al em pogos quanticos de
AlGaAs/GaAs sobre o comportamento das transi¢des exci-
tonicas em fungdo da temperatura foi mostrada em trabalhos
recentes [23,24]. Nestes trabalhos ficou evidente que a pe-
netragdo da fung@o de onda do éxciton na barreira de poten-
cial permite o acoplamento deste com os fonons do material
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constituinte da barreira, no caso a liga AlGaAs. O compor- A)

tamento da transi¢cdo excitonica com a temperatura para T >

60 K ressalta a interacdo do éxciton com os féonons 6pticos Substrato Puffer
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que leva a um maior valor da largura de linha da emisséo
excitonica e refor¢ca a variagdo do gap de energia com T,
principalmente na regido de altas temperaturas (T > 150 K)
onde o coeficiente de variagdo do gap com T (dE/dT) ¢
constante [25]. Na regido de baixas temperaturas a interagdo
éxciton-fonon ¢ determinada pelos fonons acusticos LA que,
entretanto ndo depende da concentragdo de Al. Assim um
estudo a baixas temperaturas (8 K < T < 60 K) em pogos
quanticos de AlGaAs/GaAs com variagdo da concentrago
de Al permite analisar somente os defeitos das interface e da
flutuagdo da composicdo quimica da liga sobre a forma de
linha da luminescéncia.

Neste artigo, apresentaremos uma analise da influéncia da
composicdo quimica da barreira sobre a energia de localiza-
¢do excitonica em QWs de AlGaAs/GaAs usando PL em
funcdo da temperatura combinada com a intensidade de ex-
citagdo.

2. AMOSTRAS E DETALHES EXPERIMENTAIS

Neste trabalho analisamos trés amostras de 4/,Ga;.

As/GaAs crescidas pela técnica de Epitaxia por Feixe Mo-
lecular (MBE) sobre substrato de GaAs orientado na direg@o
(100). Cada amostra consiste de dois pogos quanticos de
mesma largura (60 A), com barreiras de diferentes alturas,
0,05 <x <0,35. As barreiras foram crescidas com 800 A de
largura para evitar o acoplamento entre os pogos. Sobre o
substrato, foi crescido uma camada “buffer” de GaAs com
0,1 um de espessura, uma super-rede com 10 periodos de
[(AlAs)s(GaAs)g], uma outra camada de GaAs, com 0,2 pm
de espessura e as estruturas dos pogos quanticos de AlGa-
As/GaAs. A amostra foi finalizada com uma camada tampao
de GaAs de 50 A. A Figura 1 mostra uma representacio es-
quematica da estrutura destas amostras onde bl representa a
altura da barreira do po¢o com menor concentragdo de alu-
minio e b2 a altura da barreira do outro pogo. Na Tabela 1
mostramos os principais dados das amostras. O pequeno va-
lor da largura de linha a meia altura (FWHM) dos espectros
de PL, inferior a 2 meV (para concentracdo de Al = 0,05), a
temperatura de 8 K, é um indicativo da boa qualidade das
amostras.
As medidas de PL foram realizadas usando a linha 5145 A
de um laser de Ar" com um “spot” de didmetro de ~100 um.
As analises espectrais das medidas de luminescéncia foram
realizadas empregando um monocromador com comprimen-
to focal de 0,5 m e um fotodiodo pin de GalnAs, refrigerado
termoeletricamente, usando a técnica padrdo “lock-in”. A
variagdo da temperatura (8 — 60 K) foi obtida usando um
criostato de ciclo fechado de He.
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Figura 1 — A) Representacio esquematica da estrutura de po-

¢os quanticos duplos nio acoplados, com a largura nominal de

cada camada. B) Representacio do perfil de potencial dos dois

pocos quinticos. b1 e b2 representam os valores dos Gaps de

energia da barreira de menor e de maior concentracio de alu-
minio, respectivamente e Ly, = Ly, = 60 A.

Tabela 1 — Dados das amostras. x; e X, si0 as composi¢des no-
minais de aluminio nas barriras e Ep;, é a energia do pico da

PL.

Amostras | x; (%) | x2 (%) Ep. (eV)
#2446 5 23 1,5523 | 1,5912
#2447 11 27 1,5705 | 1,5965
#2448 14 35 1,5825 | 1,6067

3. RESULTADOS EXPERIMENTAIS E DISCUSSAO

Na Figura 2 apresentamos os espectros de PL das amostras
de AlGaAs/GaAs com diferentes concentragdes de aluminio
a temperatura de 8 K sob intensidade de excitagdo de 2,0
W/em?®. Observa-se, nesta figura, dois comportamentos teo-
ricamente conhecidos em heteroestruturas de pogos quanti-
cos de AlGaAs/GaAs quando aumenta a concentragido de
aluminio na barreira: o deslocamento para maiores energias
dos estados quantizados (devido ao aumento da altura da
barreira), o que induz o deslocamento observado da energia
de transicdo excitonica (veja a Tabela 1) e um aumento gra-
dativo da largura de linha dos espectros. A variacdo da lar-
gura de linha com a concentragdo de Al pode ser visualizada
na Figura 3. Observa-se que a composi¢do quimica do mate-
rial constituinte da barreira, AlGaAs, influencia significati-
vamente a largura de linha das transi¢des excitonicas no po-
¢o quantico do sistema AlGaAs/GaAs.

O aumento da concentragdo de aluminio na liga aumenta a
altura da barreira de potencial o que leva a um aumento do
confinamento quantico do éxciton. Assim, a penetracdo da
fung¢do de onda excitonica deve diminuir a medida que a
concentra¢ao de aluminio aumenta. Deste modo, o aumento
da concentragdo de Al levaria a uma diminui¢do da FWHM,
pois uma menor penetragdo da funcdo de onda acarretaria
uma menor interagdo do éxciton com as desordens da liga.
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Por outro lado, Singh e Bajaj [1] desenvolveram um modelo
para material “bulk”, relacionando as flutuagées da compo-
sicdo da liga AlGaAs com a largura de linha excitonica.
Neste modelo a largura de linha aumenta com a concentra-
¢do de aluminio. Portanto, a Figura 3 mostra que a redugdo
da FWHM devido a diminui¢do da penetragdo da fungdo de
onda excitonica na barreira ¢ superada pelo aumento da
FWHM devido ao aumento das flutuagdoes da composi¢do
da liga. Adicionalmente, devemos esperar que a qualidade
das interfaces piore com o aumento da concentragdo de Al o
que contribuiria para o aumento da FWHM.
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Figura 2 — Espectros de fotoluminescéncia obtidos para T =8
K com a mesma configuracio do experimento de PL, isto é,
mesma largura de fenda, mesma poténcia de excitacio 2,0

W/em?, ete.
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Figura 3 — FWHM dos espectros de PL das transicdes n1-hh1
de todas as amostras em T = 8 K sob mesma potencia de exci-
tacdo. A unica variavel que se modifica entre as amostras é a
concentracio de Al na barreira. O ponto para x = 0 (GaAs) foi

obtido da recombinacio excitonica da camada “buffer” da es-
trutura de pog¢o quantico.
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Na Figura 4 mostramos o comportamento dos espectros de
PL em fun¢do da temperatura para a amostra 2448. Obser-
va-se que a Ep aumenta (“blue-shift”) com o aumento da
temperatura, desviando-se da dependéncia usual da Ep. com
T, atingindo um valor maximo (Ey) e depois volta a diminu-
ir. Entre os dois pogos, o valor do “blue-shift” é maior na-
quele que possui maior concentragdo de Al na barreira. A
Figura 5 mostra o comportamento da Ep; com a temperatura
no intervalo 8§ K < T <45 K para todas as amostras. Tam-
bém mostramos, para efeito de comparagdo, os resultados
obtidos do GaAs “bulk” medidos a partir da camada “buf-
fer” da amostra 2446. Observa-se um aumento consistente
da magnitude do “blue-shift” assim como o deslocamento da
energia Ey; para maiores temperaturas quando a concentra-
¢do de aluminio na barreira aumenta. Para x = 0,05 o efeito
do Al na barreira ¢ praticamente inexistente e o resultado ¢
semelhante ao do GaAs “bulk”. Na Figura 6 apresentamos a
variag@o da energia Ey;, obtida com poténcia de 2,0 W/em?,
em fun¢do da concentragdo de Al. O valor desta energia tem
sido usado na literatura como uma estimativa da energia de
localizacdo do éxciton. Adicionalmente, observa-se na Figu-
ra 5 que a temperatura do ponto maximo do “blue-shift”,
Ty, desloca-se para valores menores @ medida que diminui a
concentragdo de Al. Comportamento semelhante foi obser-
vado em ligas de ALGa N [26] e em QWs Ga-
As/GaAsSbN [20], onde o material do pogo ¢ uma liga qua-
ternaria que apresenta alta magnitude das flutuagdes do po-
tencial e o material da barreira € o binario GaAs.
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Figura 4 — Espectros de PL dos dois pocos da amostra #2448
obtidos em diferentes temperaturas. Comportamento seme-
lhante porem de menor intensidade, também, foi observado nas
outras amostras. O erro estimado na determinacio dos pontos
é de~ 0,2 meV.
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Figura 5 — Comportamento do pico de PL em fun¢do da tem-
peratura em pocos quinticos de AlGaAs/GaAs para diferentes
concentracdes de aluminio na barreira sob mesma intensidade

de excitacio. A intensidade de excitaciao de 2,0 W/em? foi o
menor valor encontrado que nos permitiu obter os espectros de
PL de todas as amostras entre as temperaturas de 8§ K<T <45
K com intensidade adequada para detec¢io da luminescéncia.
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Runge e Zimmermann [12] investigaram cuidadosamente
sistemas que apresentam desde desordem fraca até desor-
dem intermediaria. No caso de desordem “intermediaria”,
como ¢ o caso do sistema InGaAs/GaAs [13], InGaP/GaAs
[14] ou da liga AlGaN [26], o tempo de vida finito do éxci-
ton deve ser considerado na analise da forma de linha de PL.
Assim temos uma competicdo entre o decaimento radiativo
e a energia de relaxagdo do éxciton devido ao espalhamento
por fonons na presenca de variacdo da energia local. Isto le-
va a um comportamento “andmalo” da dependéncia de Ep.
com T conhecido na literatura como comportamento do tipo-
S (devido a similaridade entre a curva da dependéncia da
Ep (T) com a forma de um S). Em baixa temperatura, esta
competi¢do leva a uma relaxagdo incompleta dos éxcitons,
que sdo somente parcialmente termalizados (éxcitons locali-
zados nos potenciais minimos locais) e a uma dependéncia
ndo monotonica de Ep, com T. Em sistemas onde as ampli-
tudes das flutuagGes s@o baixas (sistemas com baixa desor-
dem, como ¢ o caso dos QWs de AlGaAs/GaAs) a termali-
zagdo ¢ completa. Com o aumento da temperatura (a partir
de T = 8K) os éxcitons sdo transferidos termicamente para
estados de maior energia no rabo da banda até atingir a bor-
da da banda de condugio, deslocando Ep; em dire¢do a mai-
ores energias (“blue-shift”). Na Figura 7 apresentamos um
modelo ilustrativo das flutuagdes do potencial e da forma de
linha caracteristica dos espectros de PL de tais sistemas.
Com um incremento ainda maior na temperatura, a energia
térmica vence a energia de localizagdo excitonica e a forma
de linha do espectro de PL torna-se uma forma de linha ca-
racteristica de éxcitons livres (FE), dando inicio ao “red-
shift” caracteristico da dependéncia do “gap” de energia dos
materiais semicondutores com T. Embora este modelo mi-
croscopico proposto por Runge e Zimmermann seja o mode-
lo mais completo atualmente, ele fornece somente solugéoes
numeéricas e nenhuma expressdo analitica para compara¢do
com os resultados experimentais foi obtida.

Como dito anteriormente, o aumento da concentragdo de a-
luminio na barreira aumenta as flutuacdes da composi¢o
quimica da liga, induzindo maiores amplitudes das flutua-
¢oes do potencial. Assim, a penetracdo da fungdo de onda
excitonica na regido da barreira faz com que estes se tornem
mais susceptiveis a tais imperfei¢des, o que reforca os efei-
tos destas sobre os espectros opticos. Nossos resultados ex-
perimentais mostram, portanto, que os comportamentos pre-
vistos teoricamente por Runge ¢ Zimmermann sdo sistema-
ticamente reforcados nas amostras de AlGaAs/GaAs com
maior concentra¢do de aluminio na barreira.

A Figura 8 mostra as energias dos picos de PL da amostra
2448 (x, = 0,14; x, = 0,35) para duas diferentes intensidades
de excitacdo 0,4 W/em? e 2,0 W/em?. Os comportamentos
observados nas figuras anteriores, na poténcia de 2,0
W/em?, sdo reforgados quando a poténcia de excitagio ¢ re-
duzida, isto é, o valor do “blue-shift” aumenta e a posi¢do
da energia Ey; desloca para maiores temperaturas. Para o po-
¢o com x = 0,35; o valor maximo do “blue-shift” ocorre em
T =27 para 0,4 W/cm® e T = 24 K para 2,0 W/cm®.

Como a densidade de estados da “band-tail” € finita, com o
aumento da intensidade de excitagdo ocorre um preenchi-
mento gradual dos estados de menor energia no “band-tail”.



v.25,n.2,2006

Este efeito ¢ responsavel pela reducdo do “blue-shift” ob-
servado na Figura 8. Para intensidades de excitagdo sufici-
entemente altas, as transi¢des relacionadas com os estados
da “band-tail” saturam e a recombinacdo de FE torna-se
mais eficiente. Assim, a intensidade relativa das recombina-
¢oes de FE continua a aumentar com o incremento na densi-
dade de excitag@o ¢ o “blue-shift” do pico de PL satura. Es-
sas tendéncias sdo confirmadas em nossas amostras.
Adicionalmente, verifica-se da Figura 5 que o aumento no
valor do “blue-shift” e o deslocamento do “blue-shift” para
maiores temperaturas, a medida que se aumenta a magnitude
das flutuacdes do potencial, fazem com que a redugdo da
energia do pico de PL entre as temperaturas de 8§ K e uma
determinada temperatura (maior que a regido de temperatura
onde ocorre o “blue-shift” — no nosso caso 45 K) seja me-
nor. Isto se deve a competi¢do entre o “blue-shift”, causado
pela localizacdo do éxciton, e o “red-shift” causado pela va-
riacdo tradicional da energia de gap dos materiais semicon-
dutores com a temperatura (interagdo elétron-fonon (IEF) e
a expansao térmica da rede (ETR)). No caso do GaAs
“bulk”, observa-se que a variacdo da Ep; é causada somente
pela IEF e pela ETR. Este resultado mostra claramente que a
analise da dependéncia da energia de “gap” com a tempera-
tura em ligas ou da energia fundamental com T em heteroes-
truturas, que possuem uma liga seja na regido do pogo ou na
regido da barreira, deve ser realizada com potencia de exci-
tagdo adequada para inibir os efeitos da localizagdo excit6-
nica quando se usa a técnica de PL. Amostras que apresen-
tam flutuagdes do potencial com magnitudes ainda maiores
que as apresentadas aqui devem mostrar uma estabilidade da
energia do pico de PL ainda mais expressivo.
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Figura 6 — Dependéncia da energia Ey; com a composicio de
aluminio na barreira.

4. CONCLUSAO

A variagdo da energia do pico de PL (Ep.) com a temperatu-
ra apresenta um “blue-shift” na regido de baixas temperatu-
ras (9 — 30 K) e um “red-shift” para temperaturas superio-
res. Neste ultimo intervalo de temperatura, o comportamen-
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to da Ep. com T acompanha o comportamento tradicional da
dependéncia do “gap” de energia com T dos materiais semi-
condutores I1I-V. O valor maximo do “blue-shift” é sistema-
ticamente refor¢ado e deslocado para maiores temperaturas
a medida que se aumenta a concentragdo de aluminio na bar-
reira, indicando um forte efeito do Al no grau de desordem
do material constituinte da barreira e/ou da interface, prova-
velmente devido a uma maior interdifusdo nas regides das
interfaces. Adicionalmente, observa-se que todos estes
comportamentos sdo reforca dos com a reducdo da intensi-
dade de excitagdo.
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tencial. Os éxcitons estdo localizados quando a energia térmica

KT é menor que as barreiras de potencial geradas pelas flutu-

acoes. Neste caso os éxcitons estdo presos em um minimo local.
B) A densidade de estados bidimensional com um rabo expo-

nencial que reflete as flutuacdes do potencial ao longo do plano
(x,y) do poco e das flutuacdes da composi¢io quimica da liga,

onde Eg ¢ a energia (n1-hh1) no poco, E, é a energia de ligacdo
do éxciton e € é a energia de localiza¢do. C) Forma de linha

caracteristica dos espectros de PL.

A assimetria observada nos espectros de PL, para baixas
temperaturas e baixas intensidades de excita¢do, o “blue-
shift” e o deslocamento do maximo do
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“blue-shift” para maiores temperaturas, observado em amos-
tras com maior concentragdo de Al, sdo explicados pela
competicdo entre recombinagdes radiativas envolvendo ex-
citons localizados no “band-tail” da DOS e excitons deloca-
lizados no estado fundamental do pogo quantico. O aumento
da concentragdo de aluminio na barreira aumenta a flutua-
¢do da composi¢do quimica da liga. Assim, a penetragdo da
funcdo de onda excitonica na regido da barreira faz com que
os portadores se tornem mais susceptiveis a tais imperfei-
¢des, o que reforca os efeitos destas imperfeicdes sobre os
espectros opticos.
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Figura 8 — Variacdo da posi¢cido do maximo da PL em
fun¢io da temperatura relacionada com os estados fun-
damentais (n1-hh1) dos dois pocos da amostra 2448 para
duas diferentes poténcias de excitagio 0,4 W/cm* (Fig.
A) e 2,0 W/em? (Fig. B). Esta amostra consiste de dois
pocos de mesma largura, 60 A, com diferentes concen-
tracoes de aluminio na barreira, x = 14% e 35%.
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Como a largura nominal dos pogos, analisados aqui, sdo i-
guais, acreditamos que o aumento no valor da FWHM e no
valor do “blue-shift” sdo principalmente devido as flutua-
¢oes da composi¢do da liga da barreira e ndo das flutuacdes
da largura do pogo. Estes resultados mostram que a compo-
sicdo do material da barreira, AlGaAs, atua de forma siste-
matica sobre os espectros de PL dos QWs de AlGaAs/GaAs
reforcando os comportamentos previstos teoricamente por
Zimmerman e em concordancia com resultados teéricos a-
presentados recentemente por Ponomarev e colaboradores
[22].
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