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Resumo

M edidas de fotoluminescéncia (PL) em funcdo datemperatura e da poténciade excitacdo foram realizadas
em uma amostra contendo uma camada de In,.,Ga, ,,As crescida pela técnica de epitaxia por feixe
molecular-MBE (Molecular Beam Epitaxy) sobre um substrato de InP. As origens dos varios processos
de luminescéncia observados a baixa temperatura foram determinados estudando seus diferentes
comportamentos com o aumento da temperatura e da poténcia de excitacéo e comparando os resultados
com os dados encontrados na literatura. Foram identificadas: uma transicdo envolvendo éxcitons
localizados e duas transi ¢des envolvendo impurezas aceitadoras. Uma revisao dos principais trabalhos
publicados na literatura rel acionados as transi¢des Opticas observadas a baixa temperatura no InGaAs/
InP também ¢é apresentada.
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Abstract

Photoluminescence (PL) measurements due to temperature and excitation power were carried out in as
function of sample containing aln0,53Ga0,47. Aslayer, grown by Molecular Beam Epitaxy on an InP
substrate. Theorigins of the several luminescence processes observed at |ow temperature were determined
by studying their different behaviorswithincreasing temperature and excitation power and by comparing
the results with the data found in the literature. The following transitions have been identified: one
transition involving localized excitons and two transitions involving acceptor impurities. A review of
the main works published in the literature related to the optical transitions observed at low temperature
in InGaAs/InP is also presented.

Key words: InGaAs/InP. Photoluminescence.

! Departamento de Fisica— CCE — UEL — Londrina/PR.
2 Departamento de Fisica— ICEx — UFMG, Belo Horizonte/MG.
3 Laboratoire de Photonique et de Nanostructures, CNRS, Marcoussis, France.

Semina: Ciéncias Exatas e Tecnolégicas, Londrina, v. 25, n. 2, p. 183-196, jul./dez. 2004 183



Introducéo

Sistemas InGaAs/InP sdo particularmente
atrativos, devido a sua aplicacéo em optoeletronica
e em dispositivos eletronicos de alta velocidade
(PEARSALL, 1993), sendo materiais basicos em
varios dispositivos tais como: fotodetetores
(SENGUPTA et d., 1997, WEISS et al., 2000), guia
de ondas (WEISSet al., 2000; LEWEN et al., 2002;
DORREN et a., 2000), moduladores (WEISS et d.,
2000; DORREN et al., 2000; GEDDO; BELLANI;
GUIZZETTI, 1994), conversorestermofotovoltéicos
(TPV) (GINIGE et al., 2004), “lasers’ de grande
comprimento de onda (WEISS et al., 2000;
BASSIGNANA; MINER; PUETZ, 1989; LOUATI
et a., 1987) e “lasers’ de cascata quantica (QCL)
(TROCCOLI et al., 2003). Em particular, a energia
de “bandgap” em torno de 0,75 eV, a temperatura
ambiente, torna o InGaAs/InP estratégico em
sistemas de comunicacdo operando entre 1,1 e 1,7
pum (CHEN; KIM, 1981), regido que abrangeajanela
debaixadispersdo (1,3 um) e ade minimaatenuacdo
(1, 5 um) dasfibras opticas (MORRAL et al., 2003).

O conhecimento preciso de parametros
importantesdo sistemaln, Ga As/InP, especiad mente
a energia de “bandgap” para a composi¢do de rede
casada (x = 0,468), é fundamental para o
aprimoramento de sua aplicacdo em dispositivos.
Apesar disso, existe na literatura uma grande
dispersdo com relacdo aos valores atribuidos a
energia de “bandgap” do InGaAs crescido em rede
casada com o InP (de 801 a 822 meV em baixas
temperaturas e de 725 a 749 meV em T = 300 K).
Uma explicacéo para tal dispersdo deve-se ao fato
gue, em grande parte destes estudos, a presenca de
tensBes devidas as diferencas na composicéo daliga
com relacdo a composicéo de rede casada é ou
desprezada ou ndo explorada (GASKILL et al.,
1990), e agrande maioria dos trabalhos considera x
= 0,47 como aconcentracao de rede casada, a0 invés
de x = 0,468. Sabe-se que, no caso do In,_ Ga As/
InP, pequenos desvios daconcentracdo de rede casada
é suficiente para provocar mudancas significativas
na sua estrutura de bandas o que, por suavez, induz
aumavariacdo naenergia de “bandgap” em relacéo
ao sistema sem tensdo (GEDDO; BELLANI,
GUIZZETTI, 1994). Dessa forma, a condicéo de

casamento de rede é um importante parametro a ser
cuidadosamente controlado durante o crescimento
do semicondutor, para que se obtenham estruturas
de boa qualidade.

Nestetrabal ho, ndsinvestigamos as propriedades
Opticas do sistema InGaA/InP utilizando a técnica
defotoluminescéncia(PL). Noésrealizamos medidas
de PL em funcéo datemperatura e daintensidade de
excitacdo, com objetivo de determinar a energia de
“bandgap” parao InGaA</InP. Nos identificamos os
diversos processos de luminescéncia observados a
baixatemperatura (8 K), por meio daandlise de seus
comportamentos, com aumento da temperatura e da
intensidade de excitacdo e pela comparacéo com 0s
dados encontrados na literatura.

Propriedades Opticas do InGaAs/InP —
revisdo da literatura

Existe na literatura uma grande dispersdo com
relacdo aos valores atribuidos ao “bandgap” ou para
aenergiadatransicdo exciténicano InGaAscrescido
em rede casada com o InP, dos quais apresentamos
osresultados que consideramos mai s representativos:

- Gaskill et al. (1990) citam a dispersdo naliteratura
(0,801 a 0,822 eV), e obtém o vaor de Eg = 0,803
eV parao In,.,Gg ,As a0 K, extrapolando dados
obtidos de medidas de fotorefletancia.

- Radhakrishnam et al. (2000) utilizam E_ = 0,801
eV paraoln,,Gg ,,As.

- Bassignana, Miner e Puetz (1989) obtém para a
transicéo excitonicadoIn, .,Gg, ,,Asovaor de0,801
eV, deduzido de medidasde PL a7 K.

- Goetz et al. (1983) obtiveram o valor de Eg =0,811
eV para o In;.,Ga .,/As a2 K e determinaram a
energiadeligacdo do éxcitonem 2,1+0,1 meV. Esses
valores foram deduzidos de medidas de raio-X, PL
e absorcéo.

- Hybertsen (1991) utilizam o valor de E, = 0810
eV paraoln, Gy, As.

- Bohrer, Krost e Bimberg (1993) observaram E, =
0,811 eV paraoIn, Gg Asatemperaturade 2 K
pelatécnicade PL.
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- Towe (1982), por meio de medidasde PL em funcéo
datemperatura, extrapolam o valor de E,=0821eV
paraoln, Ga,  AsaOK.

- Lugand et al.(1997), utilizando a técnica de PL,
observaram atransicéo exciténicaem 0,790 eV para
oIn,Gg, ,Asatemperaturade 4 K.

- Pearsall; Eaves e Portal (1983), utilizando atécnica
dePL, observaram umatransi ¢&o exciténicaem torno
de 0,810 eV atemperatura de 2 K em uma amostra
relativamente purade In . ,Ga, /As.

-Louati et al. (1987) e Yu e Kuphal (1984), usando a
dependéncia tedrica de Varshni, obtiveram para a
posicdo do pico de PL do In,.Ga,,AsS,
respectivamente: Ego =0,810eV e Ego =0,814 eV.

- Fry et al.(1985) observaram o pico de éxciton ligado
em 0,810 eV parao InGaAs (rede casadacom o InP)
em medidas de PL redlizadas a 4,2 K.

Acreditamos que os val ores mais precisos sgjam os
obtidospor Bassignana, Miner e Puetz (1989) (transicéo
excitbnicaem 0,801 eV ) e Gaskill et al. (1990), (Eg =
0,803 eV a0 K), pois esses dois trabalhos levam em
consideracdo os efeitos da variagdo na composicdo e a
tensdo associada sobre a energia de “bandgap”. Além
disso, no ultimo trabaho, o valor de E, foi obtido de
medidas de fotorefletancia e, embora a energia de
“bandgap” possa ser estimada através de espectros de
PL, émais gpropriado 0 uso de uma técnica associada
a0 processo de absorcéo dptica, queéintrinseco atécnica
de fotorefletancia. No entanto, valores de E_em torno
de 0,810-0,813 eV para o In,..Gg,,,As tém sido
recentemente utilizados (DAI; FAN; CHEN, 1998) e
citados na literatura cientifica como sendo os valores
comumente aceitos (YANG; CHEN; LI, 2000).

Dependendo de caracteristicas especificas da
amostra como concentracdo de impurezas e das
condi¢Bes experimentais como temperatura e
intensidade de excitacdo, s0 varios 0s mecanismos de
recombinacdo envolvendo o éxciton que podem ser
observados em umamedidade PL, como por exemplo:
excitonslivres(X), éxcitonsligadosaimpurezadoadora
(D°,X) e éxciton ligado aimpureza aceitadora (A° X).
Esses mecanismos se caracterizam por linhas de
emissdo cujasenergiassdo locaizadas um pouco abaixo
daenergiade “bandgap” do semicondutor.

Goetz et al. (1983) usaram o model o hidrogénico
para determinar as energias de ligagdo do éxciton e
do doador, E_e E respectivamente, e utilizaram para
oscoeficientesa e 3 (definidosna22colunadaTabela
1) ovaor de~ 0,1 determinado pela regrade Haynes,
e, assim, calcularam a separacdo em energia de
algumas linhas excitdnicas em relacéo ao “ bandgap”
fundamental do In . ,Ga,,,As. Alguns destes
resultados séo apresentados na Tabelall.

Tabelal. Posicéo espectral dasdiversaslinhasexcitonicas
calculadas por Goetz et al. (1983). E, € a energia do
“bandgap” fundamental, E_¢€ a energia de ligagéo do
éxciton livre e E, e E, representam, respectivamente, as
energias deligacdo dasimpurezas doadoras e aceitadoras.

Processo de Energia de emissdo tedricaem Separagéo de“Ey”
recombinacéo termos dos coeficientesa e 3 utilizando a e 3 00,1
(meV)
(X) Eg- E 20
(Dovx) EQ_ (Ex+a ED) 23
(A°X) Eg— (E,*BE,) 33..45
Na Tabela IlI, mostramos os valores

correspondentes a separacdo em energia entre 0s
picos de emisséo envolvendo impurezas e o pico de
emissdo excitdnica encontrados na literatura, e na
tabela 111, as energias de ionizagdo das impurezas
em relacdo ao “bandgap” do InGaAs.

Tabelall. Separacdo em energia (AE) entreo pico de PL
de impurezas aceitadoras e o pico de PL excitbnico no
In, ,Ga, ,As (BIMBERG; SROCKA, 1993).

Impureza AE emrelacdo a T (K) Ref.
aceitadora transicao excitbnica
(meV)

C 8+1 24 1,23
Mg 13 4 4
Zn 17+1 2 1

19 4 2

26+1 4 3

S 20+1 2 1
30+1 4 3

Hg 62+5 4 4
Be 22 4 5

1 (GOETZ et al., 1983); 2 (FRY et al., 1985); °
(BHATTACHARYA;RAO; TSAI, 1983); 4 (LOUATI et
a., 1987); 5 (FENG et d., 1979).
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Tabelalll. Energiadeionizacdo deimpurezas aceitadoras
em relagdo ao “bandgap” do In, .G, ,,As (BIMBERG;
SROCKA, 1993).

Impureza | Energiade ionizagdo em Ref.
aceitadora | relacdo ao “bandgap”.
(meV)

C 13+1 1,23
Mg 16+£2 4
Cd 19 6

234..6,1 7
Zn 22+1 1,2
28+ 1 3

Be ~27 5

S 25+1 1
33+2 3
Hg 68 4

1 (GOETZ et al., 1983);'2 (FRY et al., 1985); 2
(BHATTACHARYA; RAO; TSAI, 1983); “ (LOUATI et
al., 1987); °* (FENG et al., 1979); ¢ (CHEN et a., 1989); 7
(WEHMANN; FIELDLER; SCHLACHETZKI, 1986).

De acordo com a literatura (BIMBERG;
SROCKA, 1993), as transi¢cdes envolvendo
impurezas mais comumente observadas por PL no
InGaAs (além da emissdo excitdnica a que ja nos
referimos) sao as emissdes da banda de conducgao
para impureza aceitadora (e-A) e a recombinagdo
envolvendo o par doador-aceitador (D-A) (GOETZ
et a., 1983; BOHRER; KROST; KIMBERG, 1993;
PEARSALL, 1983; CHARREAUX;GUILLOT;
NOUAILHAT, 1986; BHATTACHARYA; RAO;
TSAI, 1983; YU; PENG; MORKOC, 1989;
SWAMINATHAN et al., 1985).

Pearsall, Eaves e Portal (1983) observaram para
0 Gg, ,In,,As umatransicdo D-A posicionada em

Eg — 0,019 eV, com a participacdo do Zn como
impureza aceitadora.

Dhar et al. (1997) investigaram amostras de
Ga, ,,IN, ;ASEr e observaram picos de emissao que
foram atribuidos ao Zn aceitador com energia de
ionizagdo de~21 meV eao Si aceitador com energia
de ionizacdo de ~ 35 meV.

Charreaux, Guillot e Nouailhat (1986)
identificaram por meio de gjustestedricosdasbandas
D-A observadas em amostras Ga, ,,In, ;As a
presencadasimpurezasaceitadorasZn, C, e Si, cujas
energias de ionizagdo sdo, respectivamente, 22 +1,
15+1e25+1.

Yu, Peng e Morkoc (1989), usando medidas de
PL, investigaram camadas de Ga In, As(0,44< x <
0,48) crescidas por MBE sobre substratos de InP e
observaram transi¢cGes D-A, com a participacdo do
C como impureza aceitadora. Eles relataram uma
dispersdo na literatura para a energia de ionizacéo
atribuidaao C entre 13 e 19 meV e obtiveram, para
suasamostras, umaenergiadeionizacdo de~17 meV.

Detalhes Experimentais

Na Figura 1, apresentamos um esguema com a
sequiéncia de crescimento das camadas da amostra
SR295. Essa amostra contém duas super-redes néo
dopadas crescidas umalogo acima da outra: a mais
interna (SR1) é constituida de 20 pocos quanticos
deInGaAsde 100 A e barreiras de InAlAsde 50 A,
e a mais externa (SR2), de 20 pocos guanticos de
InGaAsde80 A ebarreirasde InAlAsde 100 A. As
camadasforam crescidas pel atécnicade epitaxia por
feixe molecular (MBE) sobre um substrato de InP.
Entre o substrato e a SR1 foi crescida uma camada
“buffer” de InGaAs com 0,25 um de espessura, que
tem como objetivo acomodar as camadas
subsequientes e impedir a difusdo de impurezas do
substrato para dentro dos pocos quanticos.

—>
g 5,Alg 415AS

pogos Ings3Gag47As (80 A)
}SRZ 20

barreiras Ings,Alp 4sAs (100 A)

pogos INg53Gag47As (100 A)
} SR1 20

barreiras Ings,Alp4sAs (50 A)

INg 53Gag 47AS —»

“Buffer” de InGaAs

Substrato de InP

Figura 1. Esquemade crescimento epitaxial dascamadas
da amostra SR295.
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Asmedidas de PL foram realizadas usando como
fonte de excitagio, alinha 5145 A de um “laser” de
Ar* com didmetro de “spot” de 300 um. A andlise
espectral da luminescéncia foi realizada utilizando
um monocromador com distanciafoca de 0,50 m e
adeteccéo foi feitapor meio de um fotodiodo pin de
InGaAs refrigerado termoel etricamente, utilizando
0 procedimento padréo de amplificaggo “lock-in”.

Resultados Experimentais

Na Figura 2, apresentamos um espectro de PL
obtido atemperatura de 8 K para a amostra SR295.
Neste espectro € possivel observar em uma regido
demaior energia, dois picos, posicionados em 0,865
e 0,890 eV, que tém sua origem em recombinacdes
devidas as duas super-redes existentes na amostra
(SR1 e SR2). Nainsercéo, salientamos uma banda
relativamente larga entre 0,756 € 0,800 eV que pela
posicdo em energia deve ter sua origem na camada
“buffer” de InGaAs existente na amostra. E
importante notar que a emissdo na regido espectral
das super-redes é extremamente maisintensado que
a emissdo da camada “buffer” de InGaAs. Vale
lembrar que aintensidade de excitacdo que atinge as
super-redes (especialmente a mais externa SR2)
certamente é muito maior do que a intensidade de
excitacdo que chega até a camada “ buffer”.

Energia (eV)

Super-redes

J\ SR2

Intensidade PL (u.a)

Intensidade PL (u.a)

InGaAs ‘

T T T T T
0,70 0,75 0,80 0,85 0,90
Energia(eV)

Figura 2. Espectro de fotoluminescéncia da amostra
SR295 obtido a 8 K.

Na segiiéncia deste trabalho, analisaremos as
mudangas provocadas nos espectros de PL obtidos

naregiao de emissdo dacamada“ buffer” de InGaAs
(que passaremos a nos referir como regido do
InGaAs), quando submetidas a variacao de
temperatura e poténcia. Buscamos, dessa forma,
identificar os processos envolvidos nesta banda de
emiss3o.

Na Figura 3, mostramos um gjuste da forma
de linha, onde utilizamos o programa Origin 5.0
professional, em um espectro obtido a temperatura
de 8K na regido do InGaAs, onde verificamos a
existénciade pelo menostrés canai s de recombinacéo
presentes em nossa amostra a baixas temperaturas.

Pc, o Experim.
Ajuste Gauss.
--- Gauss

Intensidade PL (u.a)

T T T T T T T T T
0.73 0.74 0.75 0.76 0.77 0.78 0.79 0.80 0.81 0.82
Energia (eV)

Figura 3. Ajuste por trés gaussianas para 0 espectro da
amostra SR295 obtido a temperatura de 8K.

Passaremos a nos referir aos trés canais de
recombinacdo presentes nos espectros da amostra
SR295, de acordo com suaposi ¢ao em energia, como:
Pc, - o pico de menor energia, Pc,- o pico deenergia
intermediaria e Pc, - o pico de maior energia. Os
valores obtidos por meio do gjuste para a energia,
largura de linha e a area dos picos da Fig. 3, so
mostrados na Tabela | V.

TabelalV. Valoresobtidos pelo gjuste por trés gaussianas
mostradas na Fig. 3, parao espectro de PL atemperatura
de 8K.
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Transicdo | Energia | Larguradelinhaameia | Areasobacurva
(eV) dtura (meV) (meV)
Pc, 17,7 3,17
0,772
Pc, 9,3 21
0,782
Pcs 81 0,24
0,797
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Nas proximas sub-seccles, tentaremos determinar
a origem desses trés canais de recombinagéo,
primeiramente analisando as posi¢des dos picos de
emissao, a baixatemperatura, e depois, pelaandlise
do comportamento desses picos com a variacdo de
temperatura e da poténcia de excitacéo.

Andlise Pela Posicdo em Energia
Pico de maior energia Pc,

Da Tabela 1V, verificamos que o pico de maior
energia Pc, obtido por meio do gjuste esta posicionado
em 0,797 eV, a temperatura de 8K. De acordo com
Bimberg e Srocka (1993), aanalise dadependénciados
espectros de PL do InGaAs, em fungdo daintensidade
de excitagdo e da temperatura, revela que os picos
proximos do “bandgap” sdo dominados por éxcitons
ligados, 0 quetem sido verificado em diversostraba hos
publicados (BASSIGNANA; MINER; PUETZ, 1989,
GOETZ et d., 1983; BOHRER; KROST; BIMBERG,
1993; CHARREAUX; GUILLOT; NOUAILHAT,
1986; BHATTACHARYA; RAO; TSAI, 1983).Assm,
pelasuaposi¢do em energia, atribuimostentativamente
aorigem do pico Pc, posicionado em 0,797 eV a
uma transi¢do envolvendo éxcitons. A largura de
linha relativamente grande para uma transicao
exciténica esta associada a flutuagbes de potencial
causadas pelas variacBes a eatdrias na composicéo
das ligas ternarias (SCHUBERT; TSANG, 1986;
BIMBERG; SROCKA, 1993; CHARREAUX;
GUILLOT; NOUAILHAT, 1986).

O pico em nossa amostra esta ~ 4 meV abaixo
da transicdo excitdnica observada por Bassignana,
Miner e Puetz (1989). De acordo com Bimberg e
Srocka (1993), uma pequenavariacdo na composi cao
menor que 0.1% é suficiente para que ocorra uma
mudanca no “bandgap” de 1 meV. Além disso, a
presenca de flutuacGes de potencial implica na
existénciade estados de energiaabaixo do “ bandgap”
gque contribuem para a reducdo da energia de
recombinacao datransi ¢ao excitbnica, especiamente
guando os espectros sdo obtidos em condi¢des de
baixa temperatura e baixa intensidade de excitacéo.

Portanto, esses dois ef eitos podem estar contribuindo
paraestadiferenca observada na energia de emisséo
da transicdo excitbnica em nosso trabalho quando
comparada a energia observada por Bassignana,
Miner e Puetz (1989).

Picos de Menor Energia Pc e Pc,

Da Tabela 1V, verificamos que as energias dos
outros dois picos existentes em nossa amostra, a
temperaturade 8K, correspondem a: Pc, = 0,772 eV
ePc,=0,782¢eV.

O pico Pc, observado em 0,782 eV, corresponde a
uma diferenca de energia em relacéo a transicao
excitbnicade 15meV, enquanto o pico deenergiamenor
Pc, =0,772eV, corresponde aumadiferencade energia,
em relacdo a transicao excitbnica de 25 meV. Assm,
pelaposicao em energia dos picos existentes em nossa
amostra e pela comparagdo com os resultados
apresentados na sessao de revisdo dalliteratura (seccéo
2), épossivel, aprincipio, imaginar tratar-sedeemissies
com participacéo de impurezas, provavelmente
transicbes D-A com dois aceitadores diferentes.

Para o pico Pc,, algumas impurezas aceitadoras
possiveis seriam 0 Mg (LOUATI « al., 1987), o Cd
(CHEN et d., 1989), 0 C (CHARREAUX;GUILLOT;
NOUAILHAT, 1986; YU; PENG; MORKOC, 1989)
ou ainda o Zn (GOETZ et d., 1983, PEARSALL,
EAVES; PORTAL, 1983; CHARREAUX; GUILLOT;
NOUILHAT, 1986; DHAR et d., 1997). Estes dois
Ultimos sio osmaisprovavels, jaqueo C étido como a
impureza dominante em camadas de GalnAs crescidas
por MBE (YU; PENG; MORKOC, 1989) e 0 Zn é
relatado como uma impureza residual significante no
Inrefinado (PEARSALL, EAVES; PORTAL, 1983).

Quanto ao pico de energia menor, Pc , as
principais impurezas aceitadoras possiveis seriam o
Be(FENGeta., 1979) eo S (GOETZ et al., 1983;
BHATTACHARYA et al., 1983).

Paraconfirmar quais os processos envolvidos nos
picos de menor energianos espectrosde PL em nossa
amostra, faremos umaanalise dasmedidas de PL em
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funcdo da temperatura e poténcia do laser de
excitagéo.

Fotoluminescéncia com Variacdo de
Temperatura

NaFigura4, apresentamos os espectros de PL da
amostra SR295 na regido de emisséo do InGaAs,
onde variamos a temperatura entre 8 e 45K.

|Amostra: sR295

Pat -+ & mW
8K
12K
15 K
18 K
21K

Intensidade de PL (u.a)

T T T T T T T T T T
0,74 0,75 0,76 077 0,78 0,79 0,80 0,81 0,82 0,83

Energia (eV)

Figura 4. Espectro de fotoluminescéncia com variacdo
de temperatura entre 8 e 45 K na regido de emisséo da
camada “buffer” de InGaAs. A disposicao dos espectros
na figura obedece a ordem decrescente em relacéo a
temperatura (seguindo a legenda apresentada no lado
esguerdo dafigura). A insercéo apresenta umaampliacéo
dos espectros obtidos no intervalo de temperatura entre
30K e4d5K.

Os espectros da Fig. 4 foram obtidos com baixas
intensidades de excitacdo, condicdo que favorece a
andlise do comportamento dastransi ¢des envolvendo
impurezas. Por exempl o, aluminescénciadaemissao
da banda de conduc&o para o nivel aceitador (e-A)
deve ser realizada com intensidades de excitacéo
especiais e em temperaturas apropriadas, de maneira
gue favoreca esta emissao em relacdo a emisséo do
par doador-aceitador (D-A). Geralmente, em
amostras com dopagens baixas ou moderadas e em
baixas temperaturas, a banda (D-A) domina o
espectro quando tomadas em baixas intensidades de
excitagéo.

Podemos observar claramente, na Fig. 4, a
existénciade pelo menostrés canais de recombinacéo
a baixas temperaturas. Também observamos que
ocorrem algumas mudangas significativas nos picos
a medida que a temperatura aumenta, como, por

exemplo, o aparente deslocamento dos picos de
energias mais baixas (Pc, e Pc,) para menores
energias com a temperatura, comportamento
caracteristico do “bandgap” dos materiais I11-V.
Podemos notar que todas as transi ¢des praticamente
se extinguem para temperaturas em torno ou acima
de 45K. Outra importante caracteristica é que,
guando a temperatura aumenta, o pico de energia
intermediaria (Pc,) torna-se menos intenso mais
rapidamente que o pico de energia menor (Pc), que
passa a dominar 0 espectro para temperaturas em
torno de ~ 25 K. Este comportamento € um sina
caracteristico de que existem diferentes canais de
recombinacéo (devido a impurezas ou defeitos)
competindo em nossa amostra. Além disso, o pico
deenergiamenor (Pc), persiste até umatemperatura
um pouco maior do que Pc,.

O pico de energiamaior Pc,, embora seja menos
intenso do que 0s outros, permanece até a
temperaturade ~ 45 K e diminui de intensidade com
a temperatura muito menos acentuadamente do que
0s outros picos. Este comportamento reforga a
identificac8o deste pico, como sendo devido a
transi¢do excitdnica, considerando-se que, para esta
transicdo, a densidade de estados é relativamente
grande quando comparada a densidade de estados
finita de transi¢bes envolvendo impurezas.

Outro fato interessante € que, com 0 aumento da
temperatura, ocorre um alargamento do espectro e
um ligeiro deslocamento para valores maiores
(“blueshift”) na energia da emissao excitonica. 1sso
pode ser observado nainser¢do da Fig. 4, naqua é
apresentadaumaampliacdo dos espectrosde PL para
astemperaturasentre 30 e 45 K. Estes efeitos podem
ser explicados pela presenca de flutuacées no
potencial de confinamento dos éxcitons. Como
mencionamos anteriormente, em ligasternériascomo
0 InGaAs, a distribuicdo aleatdria na composi¢ao
provoca flutuactes estatisticas de potencial que
afetam as propriedades Opticas destas ligas. A
interacdo dos éxcitons com estas flutuacbes de
potencial provoca aformagdo de um “band-tail” na
densidade de estados excitdnica. Quando uma liga
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gue ndo apresenta um nivel muito grande de
flutuacdes é excitada em condigBes de baixa
temperatura e baixa intensidade de excitacéo, os
éxcitons podem relaxar através da interagdo com
fénons para o minimo de potencial antes de a
recombinacdo radiativa ocorrer. Quando a
temperatura aumenta, 0s éxcitons passam a popular
estados de energias mais altas do “band tail”,
resultando em um deslocamento do pico de PL para
energias maiores (‘ blueshift”) e um alargamento da
linha da emiss&o.

Para complementar a analise do comportamento

das transicBes em funcdo da temperatura, fizemos
uma série de g ustes da forma de linha dos espectros
para cada temperatura. Porém, como sera descrito a
seguir, estes agjustes devem apresentar um erro
relativamente grande por dois principais motivos:

— Como as transicles estdo superpostas, 0s gjustes
podem apresentar erros muito grandes.

— Quando a temperatura aumenta, ocorre uma
inclinacdo da linha de base do espectro.

Parailustrar isto, nés mostramos naFig. 5 alguns
espectros com 0s respectivos agjustes em algumas
temperaturas diferentes.

Figura 5. Espectros de PL para varias temperaturas, mostrando o0s gjustes por gaussianas.
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Podemos observar naFig. 5, ainclinacdo dalinha
de base dos espectros aumenta no lado de maior
energia, a medida que a temperatura sobe. Esta
inclinag&o é provocada por influéncia dastransi¢oes
relacionadas as duas super-redes existentes na
amostra, que sdo extremamente mais intensas que a
emissdo da camada “buffer”, como podemos
observar naFig. 2.

Energia (eV)

Um dos objetivos de realizarmos os gjustes foi a
obtencdo das intensidades integradas (&rea do pico)
de cada emissdo separadamente e, por meio de um
gréfico do tipo “Arrenhius’, estimar as energias de
ativacéo dos diferentes processos envolvidos.
Obtivemos, porém, energias de ativagdo muito
baixas - especialmente para as transi¢des de menor
energiaPc, ePc,- daordem de5-8 meV eatribuimos
este fato as seguintes hipoteses:
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a) ocorre a imprecisao dos ajustes devido as
dificuldades as quais ja nos referimos,

b) considerando as transicdes observadas como
recombinagdes entre pares D-A, as energias obtidas
S30 iguaisaenergianecessariaparapopular osniveis
doadores; assim, quando todos os niveis doadores
estéo ionizados, ter-se ia uma recombinagdo do tipo
(e-A). Porém, o elétron foto-excitado para a banda
de conducdo é capturado pelos defeitos existentes
na amostra e recombina ndo radiativamente,
provocando o desaparecimento da emissao.

¢) no caso de transicBes envolvendo elétrons
localizados nas regides de flutuagbes de potencial
da banda de conducdo e impurezas aceitadoras, o
processo seria semelhante ao descrito em b) com a
diferenca de que, nesse caso, a energia obtida seria
igual amagnitude dasflutuactesde potencial criadas
pelas flutuagdes al eatdrias da composicdo daliga. A
medidaque atemperaturaaumenta, o el étron adquire
energia térmica suficiente para escapar da flutuacéo
de potencial em que esta localizado e torna-se livre
nabanda de conducdo. Quando isto ocorre, o elétron
pode ser capturado por defeitos e recombinar ndo
radiativamente, provocando assim o
desaparecimento da emisséo.

Fotoluminescéncia Com Variagdo da Poténcia
de Excitacdo

Na seqiéncia, vamos analisar as mudancas
provocadas nos espectros de PL quando variamos a
poténcia do laser de excitacdo. Na Fig. 6,
apresentamos 0s espectros de PL obtidos a
temperaturade 8K, onde variamosapoténciado laser
entre 0,25 e 100mW.

Amostra: SR295
7 eomw T=8K

Intensidade PL (u.a)
1
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Figura 6. Espectros de fotoluminescéncia com variagdo
de poténcia do laser de excitacdo entre 0,25 mwW e 100
mW paraaamostra SR295. A disposicéo dos espectros
na figura obedece a ordem decrescente em relacéo a
poténcia (seguindo a legenda apresentada no lado
esquerdo da figura)

Analisando a Fig. 6, podemos observar um
aumento na intensidade dos picos a medida que
aumentamos a poténcia do laser de excitacéo e
também um ligeiro deslocamento paraenergiamaior
do méximo do pico localizado em torno de 0.78 eV.
Realizamos alguns gjustes da forma de linha para
cada pico individualmente, afim de paraobtermosa
intensidade integrada da luminescéncia em fungédo
dapoténciado laser deexcitacdo (vejaaFig. 7). Esses
gjustes também sdo feitos para tentar identificar a
origem deste deslocamento paraenergiamaior - que
poderia caracterizar a existéncia de transi¢les entre
pares D-A, uma vez que este é um comportamento
caracteristico deste processo. Porém, devido ao fato
de que as transi¢Oes Pc, e Pc, estéo superpostas, 0s
gjustes ndo apresentaram dados suficientemente
satisfatérios para que pudéssemos mensurar qual a
contribuig&o individual de cada pico a este
deslocamento.
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Figura 7. Intensidade RuteddreW)funcdo da poténcia
do laser de excitacéo obtida dos gjustes dos espectros da
Fig. 6.

Na literatura, temos gue a intensidade integrada
daluminescéncia varia com a poténcia de excitacéo
de acordo com arelacéo: | oC P¢ (FERGUSSON et
a., 1994; ZHONGYING et d., 1987; SCHMIDT,;
LISCHKA; ZULEHNER, 1992; ZHOU; TORRES,
1994; PAVESI; GUZZI, 1994; MOZUME et al.;
2000; FENG; MASCARENHAS; CHOYKE, 1986);
onde| éaintensidade integrada daluminescénciae
P é apoténcia do laser de excitacdo. Assim, em um
gréficodotipolog| xlog P, k representaainclinacéo
dacurvados pontos experimentais. Valoresdek <1
(comportamento sublinear) representam transicoes
envolvendo impurezas e valores de 2 > k >1
(comportamento superlinear) sdo obtidos quando se
tratadetransicbes envolvendo éxcitons (éxciton livre
e ligado) (SCHMIDT; LISCHKA; ZULEHNER,
1992; PAVESI; GUzzI, 1994; FENG;
MASCARENHAS; CHOYKE, 1986).

Na Figura 8, apresentamos os graficos da
intensidade integrada em funcdo da poténcia em
escala logaritmica para os espectros mostrados na
Fig. 6. Os valores obtidos para as inclinacbes das
curvas sdo mostrados nafigurae serdo transportados
paraaTabelaV. Paraatransicdo Pc, foram obtidos
dois valores de k quando as curvas sdo gustadas
considerando duas regifes de poténcias diferentes e
um valor de k, quando foi considerada a inclinagéo
para uma curva unica.

)
)

k=0.966

ensidade integrada PL (u.a)
Intensidade integrada PL (u.a)

Intg

10
Poténcia (mW) Poténcia (mW)

tensidade integrada PL (u.a)

Intensidade integrada PL (u.a)

Poténcia (mW) Poténcia (mW)

Figura 8. Intensidade integrada da luminescéncia em
funcdo poténcia de excitacéo.

Na Figura 9, apresentamos uma sequiéncia de
medidas, naqual variamos a poténcia de excitagdo
entre 0,08 a 150 mW. Deve ser notado, porém, que
devido as condicdes de alinhamento do sistema
optico, nessas medidas a intensidade de excitagéo
muito maior do que aquelas utilizadas na obtencdo
dos espectros da Fig. 6

Amostra: SR295

T=8K
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Figura9. Espectrosde PL com variacdo de poténciaentre
0,08 e 150 mW para a amostra SR295.

Analisando aFig. 9, podemos observar que todas
astransi¢des aumentam de intensidade amedidaque
aumentamosapoténciado laser de excitagdo. Porém,
notamos claramente que a intensidade do pico de
energia menor Pc, aumenta muito mais do que a
intensi dade do pico de energiaintermediariaPc,, que
apresentaum comportamento de saturagéo, enquanto
0 pico Pc, dominao espectro para poténcias maiores.
Para as intensidades de excitacdo que utilizamos, o
pico Pc, ndo apresenta sinais de saturagéo, porém,
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acreditamos que isto deve ocorrer para intensidades
de excitacdo maiores.

Realizamos para esta sequiéncia de medidas uma
série de gjustes com gaussianas, da mesma forma
como foi feito anteriormente, e apresentamosnakig.
10 os gréficos da intensidade integrada em fungéo
da poténcia de excitagdo em escalalogaritmicapara
os espectros mostrados naFig. 9. Osvalores obtidos
para as inclinagdes k das curvas sdo mostrados na
Fig. 10 e seréo transportados paraa Tabela V.

Poténcia (mW)

Figura 10. Gréfico da intensidade integrada da
luminescéncia em fungdo da poténcia de excitacéo.

Osvaloresobtidos paraainclinacéo k das curvas
de intensidade integrada em func&o da poténcia de
excitagdo para as duas sequéncias de medidas de
variacdo de poténcia (Figs. 6 e 9) sdo apresentados
na Tabela V. Os valores de k obtidos da Fig. 8,
considerando os espectros mostrados naFig. 6, estéo
relacionados na tabela como “Medidas de PL baixa
intensidade” enquanto que os valores obtidos paraa
inclinagéo retirados da Fig. 10, considerando os
espectros da Fig. 9, estéo relacionados na tabela na
coluna“Medidas de PL dtaintensidade’.

Tabela V. Valores obtidos para a inclinagéo k da curva

log | x log P.
Medidas de PL baixa k Medidas de PL K
intensidade dtaintensidade
Pc, 0,96 Pc, 1,01
Pc, 0,67 Pc, 0,37
Pcs 2,1 Pc; 1,06
Pcs 1,14e2,24 - -

Para analisarmos os dados da Tabela V, é preciso
termos em mente que a obtencdo dos valores para a
intensidade integrada em cada poténcia para cada
pico éfeitaatravés dos gjustes dos espectros e, como
ja citamos anteriormente, devido ao fato que as
transi¢des estdo superpostas e que ocorre uma
inclinacdo da linha de base do espectro (da mesma
forma que ocorre com o aumento da temperatura —
ver, por exemplo, a Fig. 9), isso faz com que os
gjustes dos picos fiquem assim pouco precisos, ou
sgja, pode haver um erro relativamente grande.

Como jé& citamos anteriormente, valores de k
menores gue a unidade correspondem a transicdes
envolvendo impurezas. Este é, sem divida, o caso
do pico de energia intermediaria Pc,, que nas duas
sequiéncias de medidas apresenta valores de k bem
menores que a unidade, 0 que assegura que esta
emisséo envolve impurezas. No caso do pico de
energia menor Pc,, obtivemos para as medidas com
intensidade baixas um valor ligeiramente abaixo da
unidade, que apontaa presencadeimpurezas, porém,
para a sequéncia de medidas com intensidade de
excitacdo maior, o valor de k obtido € ligeiramente
maior do que aunidade. Levando em contao fato de
gue deve haver um erro consideravel na obtencdo da
intensidade integrada extraida dos ajustes, é bem
provavel que este pico também envolva impurezas,
embora ndo possamos afirmar isso baseado apenas
nesta analise. Quanto ao pico de energia maior Pc,,
nos espectros obtidos com poténcia mais baixa, este
pico apresenta uma intensidade muito baixa, o que
dificulta ainda mais a obtencdo da intensidade
integrada deste pico. NOs obtivemos valores de k >
2 quandofoi consideradaainclinacéo paraumacurva
Unica e valores diferentes de k quando foi
considerada a inclinacdo em duas regides de
poténcias diferentes. k = 1,14 para poténcias mais
baixas e k = 2,24 para poténcias mais altas. Na
sequiéncia de medidas com poténcia mais alta, que
acreditamos apresentar uma melhor condicdo para
obter a intensidade integrada deste pico devido ao
fato que nestas medidas este apresenta uma
intensidade maior sendo asssim mais féacil de gjustar,
nés encontramos um valor de k = 1,06, ou sgja, um
comportamento superlinear, 0 que comprova o
carater excitbnico desta transicao.
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Discusséo dos Resultados Experimentais

Da andlise das medidas de fotoluminescéncia
obtidas com variacdo de temperatura e poténcia e
pela comparacdo com os resultados publicados na
literatura, nds atribuimos as origens dos picos de
emissdo observados, como segue:

O pico Pc, observado em nossa amostra a
temperatura de 8K em 0,797 eV tem sua origem em
transicdes envolvendo éxcitons localizados que
ocorrem na camada “buffer” de InGaAs. Esta
conclusdo € baseada nos seguintes argumentos:

— Desaparecimento desta emissdo com aumento da
temperatura, mas com diminuic¢éo menos acentuada
do gue as demais emissoes.

— Comportamento superlinear da intensidade
integrada em fungdo da poténcia de excitagéo.

—Posi¢éo espectral comparavel aosvaloresatribuidos
para estatransi¢céo naliteratura.

A larguradelinharelativamente grande parauma
transi¢ao exciténica e o deslocamento do pico de PL
para energia maior (“blueshift”), observado com
aumento da temperatura, estdo associados as
flutuacBes de potencial causadas pela variacdo
aleatdria na composicdo das ligas ternarias
(SCHUBERT; TSANG, 1986; BIMBERG;
SROCKA, 1993; CHARREAUX; GUILLOT;
NOUAILHAT, 1986).

O pico em nossa amostra estd 4 meV abaixo do
observado por Bassighana, Miner e Puetz (1989) para
a transicéo envolvendo éxciton ligado, fato devido a
duas contribuigdes. a) as flutuagdes de potencid aque
ja nos referimos acima e que fazem com que hgjam
estados com energia abaixo da energiado éxciton livre
(criando assim os éxcitons localizados) e b) uma
pequenadiferenca nacompos ¢céo daliga, com relacéo
acomposi¢ao de rede casada.

Pelacomparacdo com osresultados experimentais
publicados na literatura (seccdo 2) e pelo
comportamento da intensidade integrada da
luminescéncia em funcdo da poténcia de excitagdo
(comportamento sublinear mostrado na Tabela V),
atribuimos o pico de energia intermediaria Pc, a
transi¢oes envolvendo impurezas aceitadoras.

Quanto ao pico de energiamenor Pc, verifica-se
gue o0 comportamento quase linear da intensidade
integrada da luminescéncia em funcéo da poténcia de
excitacdo (TabelaV), pode representar um processo no
qual ndo hgja a participacdo de impurezas. Devido a
sua posicao espectral e comportamento com a
temperatura, também atribuimos esse pico atransi¢oes
envolvendo impurezas aceitadoras, porém com energia
de ligacdo maior do que a energia de ligacdo das
impurezas envolvidas em Pc,.

Devido ao fato de que as transi¢fes estéo
superpostas, aandise das medidasde PL com variagéo
de temperatura e poténcia ndo forneceram dados
suficientemente conclusivos que permitissem
determinar inequivocamente se osprocessosenvolvidos
em Pc, e Pc,, estéo relacionados atransi¢oes da banda
de conducgo para nivel aceitador (e-A) ou transicBes
entre o par doador-aceitador (D-A). No entanto, o fato
das emissdes se extinguirem com o0 aumento da
temperatura, atemperaturas baixas, faz-nos crer, como
discutido anteriormente, que 0 processo envolvido nos
dois casos sgja a transicdo D-A e/ou uma transicéo
envolvendo e étrons | ocalizados naregido de flutuacéo
de potencial da banda de conducéo e impurezas
aceitadoras (g -A).

Goetz et al. (1983) observaram que as energias
deligacdo dos aceitadores no InGaAs eram em torno
de 5 meV maiores do que a separacdo em energia
entre o pico do éxciton e a transicdo D-A. O pico
Pc, esta posicionado 15 meV abaixo da transicéo
excitnica; isto corresponderia, no caso de uma
transicdo D-A, a uma impureza aceitadora com
energia de ionizacdo de ~ 20 meV. As principais
impurezas candidatas seriam Mg, Cd, C ou Zn.

O pico Pc, esta posicionado 25 meV abaixo da
transicdo excitdnica, 0 que corresponderia, no caso de
uma transicdo D-A, a uma impureza aceitadora com
uma energiade ionizagdo maior, em torno de 30 meV.
Neste caso, os principais candidato serian o Beeo S.

Conclusdes

Analisando os resultados das medidas de
fotoluminescéncia em fungdo da temperatura e da
poténcia de excitacdo e comparando as energias das
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emissdes observadas a baixas temperaturas com 0s
resultados publicados na literatura, atribuimos as
origens dos trés picos de emissdo observados na
camada " buffer” de InGaAs como segue:

a) 0 pico de emissdo observado em 0,797 eV a8 K
foi atribuido a transi¢Ges envolvendo éxcitons
localizados em regides de flutuag&o de potencial;

b) os outros dois picos de emissdo, localizados em
0,772 eV € 0,782 eV, foram atribuidos a transi¢des
envolvendo impurezas aceitadoras.

Devido a superposi¢ao das transi¢cdes de energia
mais baixa, a andlise dos espectros de PL n&o
forneceu dados suficientemente conclusivos que
permitissem determinar ineguivocamente se 0S
processos envolvidos nestas transi¢oes estdo
relacionados atransi ¢des dabanda de conducéo para
o nivel aceitador (e-A) ou transi¢les entre o par
doador-aceitador (D-A). No entanto, devido ao
comportamento dessas transi ¢cbes com 0 aumento da
temperatura, acreditamos que o processo envolvido
nos dois casos seja a transicdo D-A e/ou uma
transi¢do envolvendo elétrons localizados na regido
de flutuacdo de potencial da banda de condugéo e
impurezas aceitadoras (g _-A).
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