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Apresentacao e Analise dos Resultados

4.1 Analise da estrutura InAs/InP

Esta sec¢do tem como objetivo analisar os parametros de crescimento de
PQs de InAs sobre InP, sdo eles: 1- substrato, 2- tempo de crescimento, 3-
temperatura, 4- fluxo de In. Descreveremos as caracteristicas de pontos quanticos
auto-organizados de InAs sobre InP nucleados pela técnica Stranski-Krastanov.
As amostras crescidas foram obtidas por metalorganic vapor phase epitaxy e

caracterizadas por microscopia de for¢ca atdmica.

1- Substrato

Diferentes substratos foram utilizados a fim de se compreender os
mecanismos de formacdo dos pontos quanticos e escolher um substrato que
melhor se adeque para a obtencdo de uma elevada densidade dessas
nanoestruturas.

Dentro do reator de crescimento epitaxial foram colocados quatro tipos
diferentes de substratos de InP, arranjados conforme a figura 4.1. Os quatros
pedacos de substrato utilizados foram: 1- Sumitomo InP:Fe 2° off (2° off significa
que o substrato recebeu um corte de dois graus em relacdo a dire¢do (100)), 2-
Inpact InP:Fe (100), 3- Inpact InP:Fe (100) 20 off, 4- Inpact:S (100). Desta forma
foi possivel estudar o papel do substrato na formacdo dos PQs utilizando
exatamente as mesmas condi¢des de crescimento. O crescimento foi feito a uma
pressdo de 50 mbar com um fluxo de In de 60 sccm. Primeiramente uma camada
tampdo de InP de 200 nm foi depositada a 630°C. A fonte de In foi fechada, e em
seguida, houve troca dos fluxos de fosfina e arsina enquanto a temperatura
baixava até 500°C. Neste instante, a fonte de In foi novamente acionada de forma
a nuclear os PQs de InAs. Trés segundos apds, a fonte de In foi desligada a fim de
interromper o crescimento.

Utilizando a técnica de microscopia de for¢a atomica (AFM) verificou-se a
homogeneidade na densidade planar de PQs por toda a amostra, depois para
quadrados de 5 x 5 um e finalmente para quadrados de 2 x 2 um. A contagem

desses PQs foi feita manualmente em quadrados de 2 x 2 wm. Para se estudar as


DBD
PUC-Rio - Certificação Digital Nº 0310509/CA


PUC-Rio - Certificacéo Digital N° 0310509/CA

50

alturas dos PQs foram feitos vérios histogramas de altura através de um programa

chamado Image Tool.

fluxo

Figura 4.1 — Desenho esquematico da posi¢do dos substratos abaixo discriminados
com relacdo ao susceptor e ao fluxo do reator: 1- Sumitomo InP:Fe 2° off, 2-

Inpact InP:Fe (100), 3- Inpact InP:Fe (100) 20 off, 4- Inpact InP:S (100).

A figura 4.2 mostra as micrografias de AFM obtidas dos PQs crescidos
sobre os quatro substratos. A partir dos histogramas feitos nessas imagens o
grafico da figura 4.3 foi elaborado. Nele tem-se a densidade planar versus a altura
para os quatro diferentes substratos. A maior densidade planar foi alcancada para
o substrato 1 dire¢do (100) da empresa Sumitomo. A densidade planar para os
substratos 2, 3 e 4 da Inpact estd muito abaixo da densidade do substrato 1
indicando que a densidade varia nao devido a posi¢do do substrato no susceptor
mas sim ao tipo de substrato. Analisando as barras de erro (gerada pelo desvio
padrdo da altura), tem-se que as alturas s3o extremamente proximas
independentes do fabricante e da direcao cristalina do substrato. Observa-se que a
variancia na altura, por outro lado, € bastante sensivel a mudanca de dopante no
substrato, caso do substrato 4 (Inpact InP:S), para o 2 (Inpact InP:Fe) ambos na
mesma direcdo cristalografica (100). A presenca de dopantes no substrato ndo
influenciou os resultados de densidade.

Os substratos, crescidos pela técnica Liquid Encapsulated Czochralski
possuem uma elevada densidade de discordancias. Este € o motivo para
primeiramente se crescer epitaxialmente uma camada dita tampdo, do mesmo

material do substrato, de forma a melhorar a qualidade cristalina, evitando a


DBD
PUC-Rio - Certificação Digital Nº 0310509/CA


PUC-Rio - Certificacéo Digital N° 0310509/CA

51

propagacao de grande parte das discordancias. Com isso obtém-se um material de
melhor qualidade cristalina. A fim de avaliar o papel da presenca das
discordancias na nucleaciao dos PQs, foram crescidas duas amostras de PQs: uma
diretamente sobre o substrato de InP e outra sobre uma camada tampao, ambas
com o substrato da Sumitomo InP:Fe (100). Os resultados obtidos se encontram

na figura 4.4.

Figura 4.2 Imagens de AFM referentes as amostras crescidas sobre os 4 diferentes

substratos mostrados na figura 4.1.
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Figura 4.3 — Densidade planar versus a altura dos PQs, para efeito de comparacao

de substratos nas seguintes condi¢des: fluxo de In = 60 sccm e t,q= 3,0s.

Observa-se na figura 4.4b e d que a densidade de PQs € quase duas ordens
de grandeza maior para a amostra na qual os PQs foram depositados diretamente
sobre o substrato. Isto nos leva a concluir que a presenga de defeitos [49] como
discordancias favorece a nucleacao de PQs. Esses defeitos cristalinos agem como
sitios de nucleacdo dos PQs. Com este resultado podemos voltar a andlise dos
resultados obtidos sobre diferentes substratos. O fato da amostra crescida sobre
substrato da Sumitomo apresentar uma maior densidade de PQs pode indicar que
este substrato possui uma maior densidade de discordancias. Os fabricantes
forneceram os seguintes dados em relacdo a densidade de discordancias:
Sumitomo superior (< 5x10*. cm™) a empresa Inpact (< 3x10%.cm™). Apesar das
informagdes fornecidas pelos fabricantes ndo serem conclusivas, pode-se afirmar
que elas ndo invalidam a conclusio de que o substrato da Sumitomo deve
apresentar uma maior densidade de discordancias.

Concluindo, os resultados apresentados indicam que a presenca de defeitos
cristalinos no substrato, como discordancias, favorecem a nucleacdo de PQs.

Comparando os fabricantes Inpact € Sumitomo, o segundo gerou amostras com
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uma maior densidade de PQs. A presenca de dopantes no substrato ndo

influenciou os resultados de densidade.
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Figura 4.4 — Micrografia de AFM e histograma de altura para as amostras 723
(com camada tampao) e 720 (sem camada tampdo) onde: (a) micrografia de AFM
da amostra 723; (b) histograma de altura da amostra 723; (c) micrografia de AFM

da amostra 720; (d) histograma de altura da amostra 720.
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2- Tempo de crescimento

Na figura 4.5, tem-se um grafico da densidade planar versus a altura dos
PQs para as amostras crescidas de InAs/InP utilizando diferentes condi¢des de
crescimento, tais como: fluxo de In, temperatura de deposi¢ao dos PQs e tempo de
crescimento. Observa-se nesta figura que a maior densidade de PQs € obtida para

um fluxo de In de 60 sccm, uma temperatura de deposi¢ido de 520°C e tempo de
crescimento de 4.2 s, dados marcados com A azul. No caso de amostras crescidas

com o mesmo fluxo de In, mas a uma temperatura de 500°C, dados marcados com
V azul , também se observa um maximo na densidade de PQs para um tempo de
4.2s.

A fim de facilitar a analise dos resultados, deve-se analisar a densidade de
PQs e sua altura em fung¢do de cada parametro de crescimento individualmente.
Na figura 4.6 tem-se o grafico da densidade planar de PQs versus o tempo de

crescimento. Primeiro € possivel observar que para um fluxo de 60 sccm e
temperatura de 520°C (dados marcados com A azul) a densidade de PQs é muito

sensivel ao tempo de crescimento. Em outras palavras, observa-se uma variagao
grande na densidade para uma pequena mudanca no tempo. Isto indica que apesar
dessas condi¢des de crescimento fornecerem PQs com caracteristicas mais
adequadas ao objetivo do trabalho, o controle do crescimento € sutil. Para um
fluxo de In de 30 sccm (dados marcados com A e V vermelhos) observa-se que ha
necessidade de se utilizar tempos superiores a 5 s para que uma densidade
adequada de PQs seja atingida. Um melhor controle sobre a densidade em fungao
do tempo se obtém para um fluxo de 60 sccm e uma temperatura de crescimento
de 500°C (dados marcados com V azul). Porém nesta temperatura ndo se
consegue atingir uma densidade adequada de PQs. Pode-se ainda no mesmo
gréfico observar que mesmo para um fluxo de 72 sccm a temperatura de 500°C é

um fator limitante, uma vez que a densidade obtida ndo atinge 6 x 10"cm™.


DBD
PUC-Rio - Certificação Digital Nº 0310509/CA


PUC-Rio - Certificacéo Digital N° 0310509/CA

55

100
L R21
Q0 4,2
80 | 438
| 4 225
— 70} 38
g L
s~ 60 A751
o | 14
=
x 50 ¥752
747
3 " a7s4 PO |
o 40 " 9
R L
2 30k v fluxode In=30scem; T, . =500"C
8 | A fluxode In=30sccm; T, =520°C
o 20} v fluxode In=60scem; T, =500"C §26
o | A fluxodeIn=60sccm; T, =520°C 35
10k 42 v fluxodeIn=72scem; T, =500"C
a8 7727Aé3;’946 24
[ w725V720 V724726718
0 Eﬁ ¥718-3 42 A744
i P TP TP PR TP P PSP P PR B PR P P

12 13 14 15 16 17 18 19 20 21 22 23 24 25 26 27
altura (nm)

Figura 4.5 — Densidade planar versus a altura dos PQs, para efeito de comparagao

das diferentes condi¢des de fluxo, temperatura e tempo de crescimento.
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Figura 4.6 — Densidade planar versus o tempo de crescimento dos PQs para as
seguintes condi¢des:fluxo de In = 30, 60, 66, 72 e 78 sccm € Tgypstrato =500 €
520 °C.
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A figura 4.7 mostra como varia a altura dos PQs em funcido do tempo de
crescimento. De forma geral, por conservacdo de massa, para uma mesma
quantidade de material, 2 medida que aumenta a densidade de PQs, o seu volume
deve diminuir. Considerando-se a hipétese de que se o volume do PQ diminui
todas as suas dimensdes também diminuem, entdo sua a altura deve diminuir.
Comparando-se o grafico da figura 4.7 com o anterior, observa-se que para todas
as condi¢des de crescimento, t€m-se uma diminui¢do na altura dos PQs
concomitante com um aumento na densidade de PQs, conforme esperado pela

conservagao da massa.
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Figura 4.7 — Grafico de altura versus o tempo de crescimento dos PQs nas

seguintes condicdes: fluxo de In = 30, 60 sccm € Typstrato = 500 OC, 520 °C.

3- Temperatura

Na figura 4.8 tem-se um grafico da densidade de pontos quinticos versus
temperatura de deposi¢do dos PQs para amostras crescidas com um fluxo de 60
sccm e durante um tempo de deposicdo de 4.2 s. Estes dois dltimos parametros

foram escolhidos porque de acordo com a andlise feita no item anterior e
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conforme a figura 4.5 fornecem a maior densidade de PQs. A densidade planar de
PQs méxima alcancada foi de 9,2 x 10° PQs/cm’ para a temperatura de
crescimento de 520°C. Observa-se que para temperaturas superiores a 520°C a
densidade diminuiu. Este fendmeno estd possivelmente ligado ao fato da
velocidade dos 4tomos na superficie de crescimento ser mais elevada a
temperaturas superiores, permitindo que os dtomos atinjam sitios de nucleagdo de
PQs ja existentes, ao invés de nuclearem novos PQs. Isto indica que os PQs
devem ser maiores a temperaturas mais elevadas. De fato, observa-se um ligeiro
aumento na altura dos pontos quanticos com o aumento da temperatura de
crescimento. Para temperaturas inferiores a 520°C ha uma reducdo na densidade
de pontos quanticos. Isto mostra que a nucleacdo de pontos quanticos para este
intervalo de temperatura € termicamente ativado. Os resultados aqui apresentados
indicam que para temperaturas inferiores a 520°C o processo de nucleagio de PQs
¢ limitado por temperatura, ao passo que para temperaturas superiores ele €

limitado pela cinética dos elementos.
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Figura 4.8 — Gréfico de densidade planar de PQs versus a temperatura para as

seguintes condicdes: t,q=4,2s e fluxo de In = 60 sccm.
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4- Fluxo de In

O fluxo de In durante a deposi¢cdo dos PQs é que determina a taxa de
crescimento dos PQs. A figura 4.9 mostra como varia a densidade de PQs em
funcdo do fluxo de In. As outras condi¢des de crescimento foram escolhidas em
funcdo dos melhores resultados obtidos, conforme discutido nos itens anteriores.
Observa-se que a densidade de PQs méxima € atingida para um fluxo de 60 sccm.
Para um fluxo de 30 sccm a densidade de PQs € cerca de duas ordens de grandeza
inferior. Aqui o nimero de sitios de nucleacdo estd limitado pela quantidade de
material fornecida. Para um fluxo de 66 sccm a densidade de PQs
inesperadamente diminui. Porém, notamos que a altura dos PQs aumenta,
conforme ilustra a figura 4.10. De qualquer maneira, ndo haveria, em principio,
motivo para uma reducgdo dos sitios de nucleacdo. De fato, poderia haver tanto um
aumento na densidade quanto na altura dos PQs. A queda na densidade
possivelmente ocorre em funcdo do inicio do fendmeno de coalescéncia, ou seja,
PQs adjacentes se juntam para formar PQs maiores. Este fluxo entre 60 e 66 sccm
deve ser o limiar para a coalescéncia. Esta coalescéncia leva, sobretudo a
formacao de PQs com érea de base bem maior.

Para fluxos ainda superiores este fendmeno de coalescéncia prevalece. Isto é
observado nos dados das figuras 4.9 e 4.10 para um fluxo de 76 sccm. Para este
fluxo, além de um declinio ainda maior na densidade dos PQs em funcdo da
coalescéncia, a altura dos PQs também diminui. Espera-se que para uma taxa de
crescimento tdo elevada e com a predomindncia da coalescéncia, os PQs ao se
juntarem passem a ter uma forma mais achatada e menos piramidal, ou seja, uma
forma com uma razao de aspecto (altura por raio da base) mais longe de um. Isto
implica num aumento substancial da 4rea da base desses PQs. Foi feita uma
tentativa de se verificar esta conclusdo. Para isso seria necessdrio determinar a
area da base utilizando imagens de AFM. Porém, em funciao do tamanho dos PQs
ser da mesma ordem de grandeza que a ponta do AFM ocorre uma convolugao da
ponta com o PQ, levando a uma imprecis@o na medida do diametro da base. Por
outro lado, comparando visualmente as micrografias de AFM das amostras 821
(60 sccm) e 753 (76 sccm) que estdo na figura 4.11, observa-se um aumento no

tamanho da base.
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Figura 4.9 — Gréfico de densidade planar de PQs versus o fluxo de In para as

seguintes condigdes: tpq=4,2s € Tsupstraro = 520 °c
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Figura 4.10 — Grifico de altura de PQs versus o fluxo de In para as seguintes

condi¢oes: tyq=4,2s € Tsupstrato = 520 oc.
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Figura 4.11 — Micrografia de AFM das amostras 821 (60 sccm) e 753 (76 sccm).

De acordo com o estudo realizado de pontos quanticos de InAs nucleados
sobre InP para a obtencdo de uma densidade de PQs elevada e de PQs de pequena
altura deve-se utilizar um tempo de deposi¢do de 4.2 s, uma temperatura do
substrato de 520 OC, um recozimento de cerca de 12 s e um fluxo de In de 60

sccm.
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4.2 Analise da estrutura InAs / InGaAs.

Este secdo tem dois objetivos, sdo eles: analisar os parametros de
crescimento de PQs de InAs sobre InGaAs a fim de otimizar tais estruturas para a
fabricacdo de fotodetectores para o infravermelho médio e avaliar o desempenho
dos dispositivos confeccionados com estruturas otimizadas.

Primeiramente, camadas de pontos quanticos de InAs crescidos sobre
InGaAs casado com InP serdo avaliadas em relacdo as condi¢des de crescimento.
Em seguida, o papel da composi¢ao da liga do material terndrio na nucleagiao dos
pontos quanticos serd avaliado. Finalmente, o desempenho de dispositivos

fabricados com as melhores estruturas serd apresentado.

1 — Pontos quénticos de InAs sobre InGaAs casado com InP .

Na seccdo anterior vimos que para PQs de InAs nucleados sobre InP um
fluxo de 60 sccm, uma temperatura de 520°C e um tempo de crescimento de 4.2 s
fornecia valores otimizados da densidade de PQs e de sua altura. Assim, partindo
destes parametros de crescimento fizemos um ajuste fino do tempo de
crescimento para este novo sistema InAs sobre InGaAs. A figura 4.12 mostra que
a densidade de pontos quanticos ¢ méaxima para tempos em torno de 5.5 s,
portanto, este tempo foi escolhido para o crescimento de uma série de amostras de
pontos quanticos de InAs sobre InGaAs. Uma outra série foi crescida com um
tempo de 3.5 s porque, conforme a figura 4.13, os pontos quanticos obtidos sdo
menores. As energias eletrOnicas para pontos quanticos menores se aproximam
mais do continuo, favorecendo o aproveitamento dos elétrons para a corrente

elétrica em fotodetectores.
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Na figura 4.14 observam-se os histogramas para duas amostras crescidas
durante um tempo de 5.5 s e com um fluxo de TMIn de 60 sccm a duas
temperaturas diferentes: 500°C e 520°C. A amostra crescida a temperatura mais
elevada apresenta uma maior densidade e uma distribuicdo mais homogénea dos
pontos quanticos. Nota-se no histograma que em temperaturas mais altas os
pontos quénticos pequenos ndo sdo nucleados. Isto ocorre porque a temperatura
sendo mais elevada a velocidade dos dtomos na superficie € maior e assim o0s
atomos conseguem alcangar sitios de nucleagdo j4 existentes ao invés de formar

novos pontos quanticos.
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Figura 4.14 - Micrografias AFM e seus histogramas de altura para amostras
crescidas sob diferentes temperaturas, a;) 500 e a;) 520°C. As densidades dos PQ

estdo indicadas acima dos histogramas de altura representados nas figuras b;) 500

e by) 520°C. [50]
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Evidéncia da maior uniformidade na distribui¢do dos tamanhos de pontos
quanticos e da auséncia de pontos quanticos menores pode ser observada nos
espectros de fotoluminescéncia da figura 4.15. A largura a meia altura do pico de
luminescéncia para a amostra crescida a 520°C é menor, confirmando uma maior
homogeneidade no tamanho dos pontos quanticos. A reducdo na largura a meia
altura comparada com a da amostra crescida a 500°C se da no lado de energias
maiores da curva. Justamente a emissdo em energias maiores corresponde a
pontos quanticos de menor tamanho. Assim, este resultado confirma a auséncia de

pontos quanticos menores para amostras crescidas a 520°C.

2,0
1,8
1,6
1,4
1,2
1,0
0,8
0,6
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0,0

— T =500 °C, FWHM = 63 meV
= =T =520 °C, FWHM = 42 meV

Fotoluminescéncia normalizada (u.a.)

060 063 066 069 072 075 078
Energia (eV)

Figura 4.15 — Espectro de fotoluminescéncia medido a 60 K para amostras
crescidas sob diferentes temperaturas, 500 e 520°C. A poténcia do laser utilizada

foi de 10 mW.[50]

Outro parametro importante € o tempo de recozimento efetuado apds a
nucleacdo dos pontos quanticos. Este tempo € aquele entre o fechamento da fonte
de In e antes da troca de As por P para o crescimento da camada que recobre 0s
pontos quanticos. A figura 4.16 mostra os espetros de fotoluminescéncia de trés
amostras para as quais trés tempos diferentes de recozimento foram utilizados: 12,
24 e 48 segundos. Conforme demonstrada anteriormente a largura a meia altura
do pico de luminescéncia referente aos pontos quanticos aumenta quando ha uma

distribuicao de tamanhos de pontos quanticos menos homogénea. Na figura 4.16
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nota-se que para um tempo de recozimento de 48 segundos hd um aumento
substancial da largura a meia altura do pico de luminescéncia. Entre 12 e 24
segundos de recozimento ndo houve praticamente alteracdo neste parametro. A

partir desses resultados optou-se por usar um tempo de 12s.

0,36 |-
12s 12K
0,24 }
0,12} 70 meV
< 0,00f
3 036} A
/ \
3 ' 24s | |
c 0,24 | r/\/MW [ \
8 J [
/ \
3 0,12} e / \
£ / 71 mev S
= \\
3 0,00 |-
S 008}
48 s
109 meV

0 " " 1 " " 1 " " 1 s " " 1 "
060 065 0,70 0,75 0,80 0,85

Energia (eV)

Figura 4.16 — Espectro de fotoluminescéncia de InAs/InGaAs para as amostras

com tempos de recozimento iguais a 12, 24 e 48s .[50]

Quando o fluxo de In aumenta na nucleacdo dos pontos quanticos tanto a
densidade como a altura deles aumenta monotonicamente, como se pode observar
nas figuras 4.17 e 4.18. Estes efeitos sdo esperados dado o aumento de material

disponivel para a formag¢do de pontos quanticos.
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Figura 4.17 — Densidade de pontos quanticos versus o fluxo de In utilizado no

crescimento seu crescimento.
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Figura 4.18 — Altura dos pontos quanticos versus o fluxo de In utilizado no seu

crescimento.
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O ndmero de camadas também produz uma mudanca significativa no
tamanho do PQ, na sua densidade e, conseqiientemente no espectro de
luminescéncia. Medidas de AFM mostram que a altura média do PQ aumenta e a
densidade diminui com o nimero de camadas como pode ser observado nos
graficos inseridos na figura 4.19. O aumento no tamanho dos pontos quanticos
implica num menor confinamento, e portanto, numa diminui¢do na energia de
emissao de radiacdo. Este desvio do espectro de luminescéncia com 0 aumento no
nimero de camadas pode ser observado na figura 4.19. Também o acoplamento
na vertical dos PQs contribui para o desvio para o vermelho do pico de
fotoluminescéncia. O espectro de fotoluminescéncia também indica que a
homogeneidade dos PQs nao é afetada pelo niimero de camadas, ja que a largura a

meia altura permanece inalterada.
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Figura 4.19 — Fotoluminescéncia normalizada a 12,5K das amostras crescidas com

1 e 10 camadas de PQs.[50]

Quando multiplas camadas de pontos quanticos sdo crescidas com uma
barreira entre elas suficientemente estreita, € previsto que os PQs sejam nucleados
de forma alinhada em func¢do da perturbacdo imposta pela presenca do PQ na
camada inferior. A fim de verificar se este efeito ocorre com as amostras

investigadas neste trabalho, foram feitas imagens de microscopia eletronica de
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transmissdo em uma amostra crescida em condi¢des essencialmente equivalentes

as avaliadas aqui. As imagens obtidas estdo na figura 4.20.

(c) densidade=145x 10° (cm ™)

(17.9+£23) nm

g § 10 15 20 25
altura (nm)

Figura 4.20 — Imagens obtidas por Microscopia Eletronica de Transmissdao
(MET): (a) imagem da estrutura do PQ mais o po¢o quantico (escala de 20 nm),
(b) imagem das vdrias camadas do PQ mais o po¢o quantico (escala de 200 nm),
(c) histograma de altura para a dltima camada de PQ, (d) imagem do PQ (escala
de 50 nm). Imagens feitas pelos professores Sandra Marcela Landi e Ivan

Guilhermo Solérzano Naranjo.

As imagens confirmam que nas amostras investigadas os PQs se encontram

alinhados. Além disso, essas imagens tanto permitiram que as espessuras das
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camadas fossem determinadas com maior precisdo, servindo de calibragdo para as
medidas efetuadas com difratometria de raios-X, confirmando os valores da altura

dos pontos quanticos medidos por microscopia de forca atdmica.

2 — Pontos quinticos de InAs sobre InGaAs com diferentes composicoes

da liga.

Amostras de pontos quanticos de InAs sobre InGaAs foram crescidas
variando a composic¢ao da liga do material terndrio, com o intuito de se conhecer o
papel do descasamento do parametro de rede na nucleacao de pontos quanticos. A
imagem de AFM, com o respectivo histograma para a amostra com camada
terndria casada com o substrato de InP estdo na figura 4.21. O mesmo foi feito
para as amostras crescidas com material ternario com diferentes descasamentos. A
partir desses dados o grafico da figura 4.22 foi construido. O descasamento no
parametro de rede foi obtido através de medidas de difragdo de raios-X.

Conforme mostrado na figura 4.22, observa-se que a medida que a
composi¢do da liga se afasta da condi¢do de casamento de parametro de rede
(descasamento = (), a altura dos pontos quanticos diminui até atingir um
descasamento da ordem de 2500 ppm nos dois sentidos (tensdo e compressao). A
partir deste descasamento a altura dos pontos quénticos essencialmente volta ao
valor obtido para o terndrio casado com InP. Note que de acordo com a figura
4.22 este fendmeno ocorre para condi¢des de crescimento diferentes.

Este fendmeno pode ser explicado da seguinte maneira. Variando o fluxo
de Ga a partir do valor correspondente a composicao da liga para a qual ndo existe
descasamento do parametro de rede, a camada terndria passa a estar tensionada.
Esta tensdo faz com que a altura dos pontos quanticos fique reduzida, conforme
observado na figura 4.22. A partir de um certo descasamento no parametro de
rede, a tensdo na camada terndria € tal que ela relaxa e readquire seu parametro de
rede original. Assim, neste ponto a camada de InGaAs ndo estd mais tensionada,
e, 0s pontos quanticos passam a ter a altura correspondente aos crescidos sobre
uma camada de InGaAs casada com o InP. Este resultado indica que a altura dos
pontos quanticos depende mais da tensdo do material sobre o qual ele € nucleado
do que da razdo entre os elementos quimicos In e Ga. A fim de confirmar esta

hipétese é preciso verificar se de fato o descasamento em torno de 2500 ppm,
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observado experimentalmente, corresponde ao valor critico para relaxamento da
camada de InGaAs. O descasamento critico tedrico calculado a partir da férmula
de Matthews € de 2700 ppm para uma camada de InGaAs com espessura de 500

nm, indicada por flechas na figura 4.22.

densidade = 1,42 ¥ 10" PQ/em®

1.2 1.5 1nm

Contagem

0

4 5 L] T ] L] W 1 12 13 4

altura (nm)

Figura 4.21 — Micrografia de AFM de PQs de InAs sobre InGaAs casado com InP

com seu respectivo histograma de altura.
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v fluxo de In= 60 sccm, T=500°C, t= 5,0s
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Figura 4.22 — Altura média do PQ versus o descasamento da liga de InGaAs para

duas diferentes temperaturas. [51]
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Em relacdo a densidade de pontos quanticos em fun¢do do descasamento
de parametro de rede, conforme a figura 4.23, observa-se um aumento a medida
que passamos de uma situacdo de compressdo (parametro de rede maior que de
InP) para tensdo (parametro de rede menor que de InP). Para amostras crescidas
em 520°C, a densidade vai de 1.3 x 10" PQ/cm™ a 1.75 x 10'° PQ/cm™. Note que
o PQ ¢ de InAs que possui um parametro de rede maior que o terndrio. A
diferenca de parametro de rede entre o ternario, sobre o qual o PQ € nucleado, € o
material do PQ aumenta a medida que passamos de um material comprimido, rico
em Ga em relacdo ao material casado, para um material tensionado, rico em In. E
portanto natural que haja mais sitios de nucleagdo para a camada tensionada,

explicando o aumento na densidade de pontos quanticos.

200
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fluxo de In= 66 sccm, T= 520°C, t= 5,5s
180 |-
| 858
160 |- 857
« i 830
e
o 140
2o}
o i 855 854
x 120
q'> 3
©
I 100 |
2 [
[
] 8o
¢ i v735
o B 736
60 w3 Y
- v737
4OF w34
[] i- [] " [] " [] " [] " [] -' [] " []

-3000 -2000 -1000 0 1000 2000 3000 4000
descasamento (ppm)

Figura 4.23 — Densidade dos PQs versus o descasamento da liga de InGaAs para

duas diferentes temperaturas. [51]

Amostras equivalentes as apresentadas nas figuras 4.22 e 4.23 crescidas a
520°C, foram fabricadas porém com os pontos quénticos enterrados. Os PQs
foram cobertos com uma camada de InP para permitir medidas de
fotoluminescéncia. Os espectros obtidos estdo na figura 4.24 onde a concentragdo
de In na liga vai de 48.4% até 58%, passando pela condi¢do de casamento de

parametro de rede com InP em 53%. Observa-se que os picos sao bastante largos
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e assimétricos, indicando que a banda contém mais de uma emissao. Além disso,
uma clara variagdo na energia de pico € detectada. Fazendo um ajuste desses
espectros com duas gaussianas, € possivel observar como varia o pico de

luminescéncia em fun¢do da composicao da liga terndria.

FQs IntsInGat s
T=14K ;F = 10mW

FotoluminescéEncia normalizada

054 056 058 080 052 064 066 068 070 072 074

Energia (e

Figura 4.24 — Fotoluminescéncia versus energia para concentracdes de In na liga

de InGaAs que variam de 48.4% até 58%.[51]

Um exemplo do ajuste realizado estd na figura 4.25. A partir dos ajustes
feitos obtém-se os resultados mostrados na figura 4.26. Nota-se que o pico de
luminescéncia se desloca para mais baixas energias a medida que a composi¢ao da

liga se afasta da condicdo de casamento de parametro de rede.
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Figura 4.25 — Fotoluminescéncia versus energia para amostra 840. [51]
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Figura 4.26 — Picos de energia versus a concentracio de In na barreira de InGaAs.

[51]
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A fim de entender o comportamento apresentado no grafico da figura 4.26,
célculos unidimensionais da energia de transi¢do para estas estruturas foram
feitos. No modelo tedrico a tensdo oriunda das diferencas de parametros de rede
entre o InAs, o InGaAs e o InP foram levadas em consideracdo. De acordo com os
resultados, espera-se uma diminui¢do monotdnica da energia de transicdo a
medida que a concentracdo de In na liga aumenta. Esta reducdo na energia é
conseqiiéncia da diminui¢ao do gap do InGaAs com o aumento na concentra¢ao
de In na liga. Entdo, em principio deveriamos esperar uma diminui¢do constante
na energia dos picos de fotoluminescéncia com o aumento de In na liga.

O efeito da composicdo da barreira na energia de PL estd ilustrado
qualitativamente pela linha vermelha na figura 4.27. Outro efeito que deve
influenciar a energia de transicao Optica é o tamanho do ponto quantico, dado que
quanto menor ele for, maior serd o confinamento, e portanto, maior serd a energia
de transi¢do. Neste caso, como o tamanho dos PQs diminui a medida que nos
afastamos da condicio de casamento de parametro de rede, ou seja, da
concentracdo de In na liga de 53%, esperariamos que o pico de luminescéncia
desloca-se para o azul. O efeito do tamanho do PQ na energia de PL est4 ilustrado
qualitativamente pela linha amarela na figura 4.27. Porém isto é exatamente o
oposto do observado. Observa-se que os picos de PL se deslocam para o vermelho
a medida que nos afastamos da concentragdo de In de 53%.

A energia de transi¢io também pode ser influenciada pelo efeito
denominado de intermixing. Este fenomeno nada mais é que a troca de sitios de
elementos diferentes da mesma sub-rede entre camadas adjacentes. Em funcao do
movimento de d&tomos de Ga e In entre o PQ e a camada terndria, espera-se que
quanto maior for a concentracio de Ga na liga terndria, maior serd sua
concentracdo no PQ, nominalmente constituida apenas de InAs [52]. Assim,
quanto menor for a concentracio de In na liga, mais Ga ird para o PQ e portanto,
maior serd o seu gap de energia. Isto significa que quanto maior a concentracao de
In na liga, menor deve ser a energia do pico de luminescéncia. O efeito de
intermixing na energia de PL estd ilustrado qualitativamente pela linha verde na
figura 4.27. O conjunto desses efeitos explica, pelo menos qualitativamente, a
diminui¢do na energia dos picos de PL para concentra¢des de In na liga acima de
53%, ou seja, para ligas ricas em In em relacdo a condicdo de casamento de

parametro de rede. A diminuicdo na energia de transicdo Optica para amostras
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com concentrac¢ao de In inferior a 53% nao pode ser explicada por nenhum desses
fendmenos.

Um quarto efeito, porém, pode influenciar a energia de emissdo de
luminescéncia. Deve-se avaliar a variagdo dos campos de tensdo em torno dos
PQs de InAs quando a estequiometria da liga varia a partir da camada ternéria
casada. Para concentracdes de In inferiores a 53%, a camada terndria estd
comprimida em relagdo ao InP, material sobre o qual ela é depositada. O PQ de
InAs, crescido sobre o InGaAs comprimido estd tensionado. Entdo se tem
alternadamente uma compressao e uma tensdo, aliviando de uma forma geral a
tensdo. No caso, de concentracdes de In superiores a 53%, a camada de InGaAs
também estd tensionada. Neste caso ha um acimulo de tensdo no mesmo sentido.
Concluimos entdo que aumentando a concentragdo de In na liga ha um acumulo
de tensdo. Um aumento na tensdo leva a um deslocamento nas energias de
transicdo para o azul, ou seja, para energias maiores. Este comportamento &
exatamente o oposto ao observado para os efeitos de composi¢dao da liga e de
intermixing, € estd ilustrado qualitativamente pela linha azul na figura 4.27.
Incluindo este fendmeno torna-se entdo possivel explicar qualitativamente os

resultados apresentados na figura 4. 26.

A

Fotolunmescéncia
dos picos de energia

Concentracio de In na liTa de InGaAs

Figura 4.27 — Modelagem da fotoluminescéncia versus a composi¢do de In da

barreira de InGaAs.
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3 - Fotodetectores de infravermelho

Estruturas de QDIPs foram fabricadas utilizando as condi¢des de
crescimento otimizadas, descritas nos itens anteriores. Um esquema das estruturas
estd mostrado na figura 4.28. As estruturas sdo do tipo nin. Amostras dopadas e
nao dopadas foram crescidas. Na fabricacdo de estruturas para operarem baseadas
em transi¢des intrabanda, o ideal é que o nivel eletronico inicial da transi¢do
esteja totalmente ocupado e que o nivel final da transicdo esteja desocupado.
Caso, o nivel fundamental seja o estado inicial da transicdo, entdo € necessario
dopar o material de forma que cada ponto quintico contenha dois elétrons. E claro
que este nivel de dopagem serd uma média. No caso da densidade de dopantes ser
o dobro da densidade de pontos quanticos, haverd uma certa parcela dos PQs com
dopagem superior e também inferior ao valor nominal.

O dopante n escolhido foi o Si cuja fonte utilizada foi o silano, SiHs. A
dopagem das camadas n de contacto ndo apresentam nenhuma dificuldade tanto
no caso de InP como de InGaAs. Porém, a calibracdo da dopagem dos pontos
quanticos € feita de forma indireta. Calibra-se a dopagem no material bulk e
assume-se que a mesma quantidade de dopantes serd incorporada para o material
na forma de pontos quanticos. Como os pontos quanticos sdo de InAs, existe uma
dificuldade adicional porque ndo se pode crescer InAs bulk sem a introducdo de
muitos defeitos em func¢do da grande diferenca de pardmetro de rede com o
substrato. Assim, estima-se o nivel de dopagem para o InAs a partir dos resultados
obtidos para material terndrio (InGaAs). No material bulk a dopagem ¢é calibrada
usando medidas de efeito Hall.

Os resultados de fotocorrente serdo apresentados para duas amostras de
QDIPs: uma nao dopada, 780 e outra dopada, 782. A estrutura da banda de
conducdo para as amostras estd ilustrada na figura 4.29. Existe uma diferenca
adicional entre as duas amostras. A 780 possui 10 periodos enquanto que 782

possui 20.
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Figura 4.28 — Estrutura crescida para QDIP para as amostras: 780 (10 periodos) e
782 (20 periodos, com PQ dopado).

B1 B1

Ly

PQ

Figura 4.29 — Desenho esquematico da estrutura da banda de conducado para as

amostras.

Primeiramente foram realizadas medidas de fotoluminescéncia em 77K
nas amostras investigadas em funcdo da poténcia de excitagdo. Estes espectros
estdo mostrados nas figuras 4.30 e 4.31 para as amostras ndo dopada e dopada,
respectivamente. A figura 4.30 apresenta uma banda de luminescéncia referente a
emissdo de radiacdo pelos pontos quanticos em torno de 0.65 eV. A banda na
realidade, como mostram os espectros, possui uma emissao predominante e um

ombro em altas energias que cresce em intensidade com o aumento na poténcia de
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excitacdo. Este ombro € atribuido a emissao de fétons a partir do estado excitado
que passa a emitir com o excesso de elétron de condugdo criados pela poténcia de

excitacdo elevada.

Fotoluminescéncia (u.a.)

0,60 0,65 0,70 0,75
Energia (eV)

Figura 4.30 — Espectros de fotoluminescéncia a: amostra 780 com 10 camadas de

PQ (ndo dopado) em funcdo da poténcia de excitacao.
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Figura 4.31 — Fotoluminescéncia versus energia para: amostra 782 com 20

camadas de PQ (dopado).
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A fim de avaliar o desempenho dos fotodetectores, medidas de
fotocorrente foram feitas por meio de um espectrometro de Transformada de
Fourier (FTIR) com incidéncia normal e a 45° com temperatura variando entre 6 e
120K. O espectro de fotocorrente foi corrigido pela resposta espectral do sistema.
Dois tipos de medidas foram feitos. Uma avalia¢do em relaciao a dependéncia com
a polariza¢do e uma em funcdo da temperatura de operagdo. Na dependéncia com
a polarizagdo tenta-se observar se de fato as amostras se comportam como QDIPs,
ou seja, se absorvem luz com incidéncia normal. Para pocos quanticos somente a
luz incidente com campo elétrico perpendicular as camadas pode ser absorvida
numa transi¢ao intrabanda, enquanto que para PQs esta regra de selecdo € abolida.
A variacdo com a temperatura € importante para saber qual pode ser a temperatura
atingida pelo dispositivo. Em principio, os QDIPs devem funcionar a temperaturas
mais elevadas que os QWIPs.

A figura 4.32 mostra espectros de fotocorrente a 6 K para a amostra 780
para diferentes configuragdes experimentais: incidéncia normal, incidéncia a 45°
com polarizag¢do TE, incidéncia a 45° com polarizacdo TM e luz ndo polarizada.
As polarizacdes TE (polarizacdo s) e TM (polarizacdo p) referem-se a luz
incidente com campo elétrico paralelo e perpendicular as camadas,
respectivamente. A figura 4.33 mostra um esquema da geometria de medida. O
mesmo pico em 5.3 um € observado para todas as configuragdes, como esperado.
Para a polarizacdo TE o sinal de fotocorrente estd estimado em vinte vezes mais
intenso do que para a polarizagdo TM. Os coeficientes de transmissao de Fresnel
para ambas as polarizagdes e o fato que 50% da luz incidente com polarizacdo TM
terd polarizagdo TE foram levados em consideracdo a fim de se estimar a razdo dos
sinais de fotocorrente para ambas as polarizagcdes.

Para a amostra dopada outros picos de absor¢cdo sdo observados. As
transi¢des mais evidentes nos espectros da figura 4.34 estdo em 3.8, 5.3 € 6.3 um.
Um comportamento equivalente quanto a polarizacdo, apesar dos sinais mais
ruidosos, foi observado para a amostra dopada 782 como mostrados na figura
4.34. A amostra 782 contém o dobro de camadas do que da amostra 780. Embora
fosse esperado um sinal mais intenso, a tensdo propagada foi mais intensa em uma

estrutura de maior espessura acarretando mais ruido detectado na fotocorrente.
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incidéncia normal

45° nao-polarizado

45° polarizagéo s

Fotocorrente (u.a)

45° polarizagao p
i '} i

3 4 5 6 7 8
comprimento de onda (um)

Figura 4.32 — Espectro de fotocorrente para a amostra 780 a 6K versus o

comprimento de onda para diferentes estados de polarizagao.

Figura 4.33 — Diagrama esquematico da geometria de medida.
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incidéncia normal

45° nao-polarizado

45° polarizacdo s

Fotocorrente (u.a)

45° polarizacao p
i 1 i 1

3 4 5 6 7 8
comprimento de onda (um)

Figura 4.34 — Espectro de fotocorrente para a amostra 782 (dopada) a 6 K versus o

comprimento de onda para diferentes estados de polarizacdo.

As figuras 4.35 e 4.36 mostram uma dependéncia com a temperatura para
a luz incidente perpendicular a superficie para as amostras 780 e 782. O sinal
pode ser detectado para temperaturas de até 100 e 60 K, respectivamente. Nao foi
observada uma mudan¢a no comportamento da polarizacdo quando se variou a

temperatura.

incidéncia normal
BK 20K

Fotocorrente {u. a)

comprimento de onda (um)

Figura 4.35 — Espectro de fotocorrente para a amostra 780 versus o comprimento

de onda para diferentes temperaturas.
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incidéncia normal 20K

Fotocorrente (u.a)

1 PR NP RPUR T TR | PR TP |
2 3 4 5 6 7 8 9

comprimento de onda (um)

Figura 4.36 — Espectro de fotocorrente para a amostra 782 (dopada) versus o

comprimento de onda para diferentes temperaturas.

Assim, conforme desejado e esperado, as amostras fabricadas forneceram
QDIPs com deteccio na faixa do infravermelho médio. Para melhorar o
desempenho dos dispositivos € necessario aumentar ainda mais a densidade de
pontos quanticos e a fim de variar o comprimento de onda de detec¢do, estruturas
mais versateis devem ser propostas e investigadas. Este é o assunto da proxima
seccdo. Porém, antes de encerrar este capitulo, apesar de ndo ter sido meu
trabalho, por completeza serdo mencionados alguns resultados tedricos obtidos
pelo grupo e uma tentativa de identificar essas transicoes.

Um modelo unidimensional de massa efetiva para elétrons foi utilizado para
calcular os niveis eletronicos da estrutura, efeitos de tensido foram incluidos, os
band-offsets foram utilizados a partir de dados da literatura e os pardmetros para o
material terndrio foram interpolados a partir de dados disponiveis para os
materiais bindrios. Os resultados dos calculos estdo mostrados na figura 4.37. A
partir das fungdes de onda a forca de oscilador para as diferentes transi¢oes
também foi calculada e ela é bem mais elevada para transi¢cdes entre estados
ligados do que entre estados ligados e o continuo. Portanto, as transi¢des

observadas devem ser entre estados ligados.
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Figura 4.37 — Simulagdo dos niveis eletronicos da estrutura.

No caso da amostra ndo-dopada alguns pontos quanticos devem ter o nivel
fundamental ocupado em funcdo da dopagem residual. Assim, as transi¢Oes
devem ter inicio no nivel, Ey, na figura 4.37. Ja para a amostra dopada, niveis
excitados, tais como E; e E; podem ser os estados iniciais das transi¢cdes. Dentre
as transi¢des que tém inicio em Eg a para E; é a que possui a maior forca de
oscilador. Desta forma a transicdo em 5.3 wm para ambas as amostras € atribuida
a esta transicdo. No caso dos picos em 4.0 e 6.3 wm para a amostra dopada, eles
sdo atribuidos as transi¢oes E; - Es e E; - E3 em funcdo do valor das energias e da
forca de oscilador calculada. A partir de E; e E; os elétrons podem tunelar em
direcdo aos contactos para contribuir para a fotocorrente como ja foi observado
para essas amostras.

Comparando as energias observadas experimentalmente e as calculadas

temos:
Calculos tedricos Energias medidas Comprimento de onda
E|—-Eo= 184 meV Ei-Eo =234 meV 5.3 um
E;—E; =212 meV E;-E; =326 meV 3.8 um

E;—E; = 138 meV E;—-E; =197 meV 6.3 Hm


DBD
PUC-Rio - Certificação Digital Nº 0310509/CA


PUC-RIo - Certificagdo Digital N° 0310509/CA

84

Observa-se que as energias calculadas estdo subestimadas e as razdes
possiveis para esta discrepancia sdo os valores dos band-offsets, o tamanho do
ponto quantico e sobretudo a simplicidade do modelo. As energias medidas sdo
muito superiores a energia térmica de 25 meV indicando que o fotodetector pode
funcionar a temperatura ambiente.

De acordo com o estudo realizado de pontos quanticos de InAs nucleados
sobre InGaAs para a obtencdo de uma densidade de PQs da ordem de 10"
PQs/cm2 e de altura 8,2 = 1,5 nm deve-se utilizar um tempo de deposicao de 5.2 s,
uma temperatura do substrato de 520 OC, um recozimento de cerca de 12s. O
InGaAs casado com o InP ocorre para um percentual de In de 53,3% de In.
Otimizadas as condicdes de crescimento foram processados dois dispositivos: a
780 com dez periodos e a 782 com 20 periodos e o PQ dopado. Dessas amostras a
780 mostrou uma fotodeteccdo em 5.3 wm sob temperatura de 100K e a 782 uma
fotodeteccao em 3.8, 5.3 e 6.3 um sob temperatura de 60 K. Mostrando que essas

amostras t€ém excelentes estruturas para fotodetectores no infravermelho médio.
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4.3 Analise da estrutura InAs/InGaAlAs

Esta secdo tem dois objetivos, s@o eles: analisar os parametros de crescimento de
PQs de InAs sobre InGaAlAs a fim de otimizar tais estruturas para a fabricacdo de
fotodetectores para o infravermelho médio e avaliar o desempenho dos dispositivos
confeccionados com estruturas otimizadas.

Primeiramente, camadas de pontos quanticos de InAs crescidos sobre InGaAlAs
casado com InP serdo avaliadas em relacdo as condi¢des de crescimento. Em seguida, o
papel da composi¢ao da liga do material quaternério na nucleagdo dos pontos quanticos
serd avaliado.

Finalmente, o desempenho de dispositivos fabricados com as melhores estruturas

serd apresentado.

1 — Pontos quéanticos de InAs sobre InGaAlAs fino e bulk casado com InP .

Inicialmente foi crescida uma camada de 150 nm de InP a 630°C sobre o substrato
de InP, seguida de uma camada de 500 nm de uma liga quaterndria de InGaAlAs casada
com o InP sobre a qual foi depositada uma camada de PQs de InAs. Por meio da
difracdo de raios-X, as taxas de crescimento foram calibradas em 8,6 A/s de forma se
medir um filme de InGaAlAs com espessura de 500 nm. A partir desse material bulk de
InGaAlAs, o mesmo € caracterizado por meio da fotoluminescéncia e da difracdo de
raios-X determinando-se a composicao de In, Ga e Al. Nesses crescimentos procurou-se
sempre fixar o valor do fluxo de In, apenas variando o Ga e o Al. Os crescimentos
foram casados com o InP e o percentual de Al foi determinado em 18,5% a fim de se
maximizar a densidade de PQs.

Para se determinar a possibilidade de diminuir a espessura do InGaAlAs, de 5000
A para 15 A e manter a densidade de PQs, foram crescidas duas amostras e verificou-se
pela micrografia de AFM que a densidade permaneceu praticamente a mesma. Na
amostra mais espessa, de 5000 10%, o resultado foi de 1,0 x 10'° PQs/cm2 , € na amostra
de menor espessura, a densidade foi de 1,2 x 10'° PQs/cm®. Na figura 4.38 pode-se

observar o aspecto das micrografias.
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Nos graficos das figuras 4.39 e 4.40 tem-se um estudo realizado por Magnus et al
[53] com valor otimizado 23 % de Al na liga de InGaAlAs. A altura do PQ foi abaixo
de 5 nm para temperatura do substrato em 500°C e tempo de crescimento dos PQs em
5,0 s. Apesar da alta densidade alcancada na amostra 590 por Magnus et al, a mesma
apresentou uma péssima qualidade morfoldgica com grande dispersdo de tamanho.
Iniciou-se entdo um estudo novo de calibragdo a partir dos dados de Magnus et al em

torno dos 23% de Al.

' .
400nm
Pl

VANIAN

InGaAlAs InGaAs
InGaAlAs

Figura 4.38 — Micrografia de AFM nos seguintes casos: (a) PQs de InAs sobre 0 5000 A
de InGaAlAs ; (b) sobre 15 A de InGaAlAs.
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Figura 4.39 — Gréfico da densidade planar de PQs versus o percentual de Al na liga

InGaAlAs.[53]
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Figura 4.40 — Grafico da altura do PQs versus o percentual de Al na liga InGaAlAs.[53]
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A figura 4.41 mostra o grafico de densidade versus o tempo, a densidade record
foi alcancada para a amostra 963 com uma densidade planar de 2,35 x10" PQs/cm?.
Porém apGs uma substituigdo do cilindro da fonte de Indio, néo se conseguiu reproduzir
essa elevada densidade conforme se observa para amostra 976. Analisando a figura
4.42 tem-se que a menor altura ndo correspondeu a maior densidade, a menor altura

ocorreu para um tempo de 5,5 s. Observa-se que a medida que o tempo aumenta,

aumenta a quantidade de material, porém ndo aumentou a densidade e sim a altura.

240 -
1 antes da substituicdo da fonte de In "963
220 -

200 - m T=500°C
| =966

180
160 -
140 <
120 = |

100 -

PQ Densidade x10%(cm?

80 1 apds substituicdo da fonte de In

01 o061

40 -

v T v T v T v T v T v T
54 5,6 58 6,0 6,2 6,4 6,6

tempo (s)

Figura 4.41 — Gréfico da densidade planar de PQs versus o tempo de crescimento dos

PQs de InAs sobre o InGaAlAs.
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Figura 4.42 — Gréfico da altura dos PQs de InAs versus o tempo de crescimento dos

PQs de InAs sobre a liga InGaAlAs.

Nos graficos das figuras 4.43 e 4.44 a densidade planar foi otimizada para 18 %
de Al na liga de InGaAlAs e altura para um valor inferior a 10 nm, temperatura do
substrato em 520°C e tempo de crescimento dos pontos quanticos em 5,5 s. O aumento
na densidade com relacdo a concentragdo deve-se provavelmente a reatividade do

mesmo observado em experiéncias do laboratdrio no crescimento seletivo.


DBD
PUC-Rio - Certificação Digital Nº 0310509/CA


PUC-RIo - Certificagdo Digital N° 0310509/CA

90

140 b A974 A fluxodeln =0 180 sccm
5,57 TS berato = 920 C,t =55s
3 ) ubstr Pq
600°C
130 | sub-indice: fluxo de Ga
— I 4980
E 5,67
8 120 = 600 C
o
— i A986
5,67
;j 110 600°C
©
o] L
S
92 100 |- A946
GC) 5,29
[a) b 600°C
S_’ 90 | A944
4,75
A951 600°C
80 b 5,29
650°C
s 4 2 0 2 0 o 1 2 0 o 0 o 0 o 1 . 0 2 02 . 91 .

14 16 18 20 22 24 26 28 30 32 34 36 38
Concentracéo de Al (%)

Figura 4.43 — Gréfico da densidade planar de PQs versus o percentual de Al na liga

InGaAlAs.
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Figura 4.44 — Grafico da altura do PQs versus o percentual de Al na liga InGaAlAs.
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No gréfico da figura 4.45 podem-se observar trés pontos: o primeiro ponto com
descasamento negativo, ou seja o InGaAlAs tem o parametro de rede levemente
superior ao InP (conseqiientemente mais proximo do parametro de rede do InAs que é
fixo) portanto a compressao do parametro de rede do InAs é menor ndo sendo favoravel
a formacao dos PQs (densidade menor a medida que o descasamento é mais negativo,
caso da amostra 980); no segundo ponto o InGaAlAs tém o parimetro de rede
levemente inferior ao InP (conseqiientemente mais distante do pardmetro de rede do
InAs que é fixo) portanto a compressao do parametro de rede do InAs € maior sendo
favoravel a formagdo dos PQs (densidade maior a medida que o descasamento € mais
positivo, caso da amostra 974); no terceiro ponto o descasamento positivo favorece a
formacgdo dos PQs até um certo limiar onde comega ocorrer a coalescéncia entre os PQs,
diminuindo a densidade caso da amostra 973. No gréfico da figura 4.46 observa-se que
ndo ocorreu uma variacdo aprecidvel na altura entre as amostras 980 e 974 apenas na
973, onde a formagdo da coalescéncia diminuiu a altura dos PQs e provavelmente
aumentou o tamanho da base. Nao foi possivel mostrar esse aumento do tamanho da
base devido a limitacdo do AFM para esse tipo de medida.

O descasamento foi determinado de duas formas:

I) Para amostras espessas da ordem de 500 nm utilizou-se a difracdo de Raios—X;

II) Para amostras finas (da ordem de 1,5 nm) pela consulta a um gréifico do

descasamento versus o fluxo de In (visto que do grupo III somente variou-se o In).
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Figura 4.45 — Grafico da densidade do PQs versus o descasamento.
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Figura 4.46 — Grafico da altura do PQs versus o descasamento.
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Nos gréficos da figura 4.47 e 4.48 a maior densidade ocorreu para um tempo de
6,6 s e a menor altura para 5,5 s.

Para se fazer um QDIP € necessdrio maximizar a densidade de PQs na regido
ativa, de forma a se obter uma maior absorcao do infravermelho incidente. Para isso
ap6s a maximizacdo da densidade de PQs numa primeira camada, proximo passo é
manter a mesma densidade nas camadas posteriores, visto que um QDIP compreende
algo de 10 a 50 periodos. Conforme foi observado anteriormente para o sistema InAs /
InGaAs a densidade planar de PQs comeca a diminuir conforme se aumenta o nimero
de camadas para evitar esse problema aumentou-se a  espessura da camada

intermedidria entre cada camada de PQs para o sistema InAs/InGaAlAs.
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Figura 4.47 — Grafico da densidade dos PQs de InAs versus o tempo de crescimento dos

PQs de InAs sobre a liga InGaAlAs.
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Figura 4.48 — Gréfico da altura dos PQs de InAs versus o tempo de crescimento dos

PQs de InAs sobre a liga InGaAlAs.

Observa-se na figura 4.49 que aumentando a espessura da camada intermedidria
[54], a densidade planar de 1,0 x 10'° PQs /cm? para a 5* camada da amostra 978 se
aproximou da densidade planar da 1* camada da amostra 974 que é de 1,4 x 10" PQs
fem?.

A proposta do aumento da camada intermedidria contribui também para reducdo
do tamanho dos PQs conforme mostra a figura 4.50. Resolvido este problema o préximo
passo foi crescer duas amostras com diferentes estruturas para QDIP. Para ambas as
amostras foram crescidas uma camada tampao com 150 nm de espessura sob
temperatura de 630°C seguida de uma camada dopada n de InGaAs casada com InP.
Para a amostra 996, sobre a camada de InGaAs foi crescida uma camada de InGaAlAs
com espessura de 109 nm com 16 % de Al na liga e casada com o substrato. Os PQs
foram depositados por 5,5 s a 520 °C. Os PQs foram recozidos sob atmosfera de arsina
por 12 s. Eles foram cobertos por uma camada de 13 nm de InP enquanto a temperatura
se elevava até 600°C. Estas trés diferentes camadas foram repetidas por 10 vezes. Uma

camada de 60 nm de quaterndrio € crescida e finalmente uma camada de contacto

dopada n de InGaAs é depositada. No caso da amostra 992 no topo do material casado
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com o substrato com espessura de 99 nm e 16 % de Al na liga, o periodo da estrutura
consistindo de 10 nm de InGaAs casado seguido de 3 nm do mesmo quaternério, no
topo sdo nucleados PQs de InAs e cobertos por uma camada de InP, é depositado sob as
mesmas condi¢des da amostra 996. Para esta estrutura o nimero de periodos também ¢é
dez. Uma camada de 60 nm de quaterndrio € crescida e finalmente uma camada de

contacto dopada n de InGaAs é depositada. Todas as camadas de terndrios e

quaternérios foram crescidas a 600°C.
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Figura 4.49 — Gréfico da densidade planar dos PQs de InAs versus a espessura da

camada intermedidria entre cada camada de PQs de InAs sobre a liga InGaAlAs.
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Figura 4.50 — Gréfico da altura dos PQs de InAs versus o a espessura da camada

intermedidria entre cada camada de PQs de InAs sobre a liga InGaAlAs.

A figura 4.51 mostra o diagrama da banda de conducao das amostras investigadas.
As camadas de contacto foram dopadas em 1,0 x 10" cm™. De acordo com as
micrografias de microscopia de for¢a atdmica das amostras de controle onde os PQs
foram deixadas descobertas, as densidades planar dos PQs foi de 1,5 x 10' PQs / cm’e
a altura média foi de 9 nm para ambas as amostras. As micrografias de microscopia de
transmissao eletrénica mostraram uma simetria cilindrica nos PQs, formato de lente,
com uma base de aproximadamente 50 nm e confirmando a altura média de 9 nm. A
composi¢ao do quaternério foi escolhida de forma a maximizar a densidade planar de
PQs. De forma a manter a densidade planar e a altura inalterada apds o crescimento de

10 camadas, uma espessa camada de InGaAlAs foi escolhida.


DBD
PUC-Rio - Certificação Digital Nº 0310509/CA


PUC-RIo - Certificagdo Digital N° 0310509/CA

97

Amostra 996 . x 10 R
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InGaAlAs 60 nm |
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InAs (PQ) x 10 InGaAlAs InP
InGaAlAs 109 nm
InGaAs:n 500nm InAs
InP 150nm
Substrato InP

Amostra 992 x 10
InGaAs:n 250nm < >
InGaAlAs 60 nm InGaAlAs ——
InP 13 nm ]

InAs PQ) x 10 InGaAlAs InP
InGaAlAs 3 nm

T CaAs 0 a0 [ InGaAs

InGaAlAs 99 nm InAs
InGaAs:n 500nm

InP 150nm

Substrato InP

Figura 4.51 — Estruturas das amostras 996 e 992 com seus respectivos diagramas de

conducio.

As amostras foram caracterizadas pelas medidas de fotocorrente usando a
espectroscopia de infravermelho por transformada de Fourier como funcdo da
temperatura e da polarizacdo da luz incidente. Os espectros de Fourier mostrados foram
todos obtidos com mesmo ganho sem voltagem externa. A fotocorrente ¢ da ordem de

dezenas de pico Ampére.[55]

A figura 4.52a mostra o espectro de fotocorrente como funcdo da temperatura
para a amostra 996 mostrando um forte pico em 6,6 Um e um pico mais fraco alargado
centrado por volta de 4,3 um. Estes espectros foram obtidos por incidéncia normal,
demonstrando a possibilidade do uso de tais estruturas para deteccdo por incidéncia
normal de radia¢io e foram corrigidas pela resposta espectral do sistema. O valor de AA
/ A para o pico de 6,6 um é somente 11%, indicando uma transi¢do entre niveis ligados.

Observa-se um sinal presente a 120 K. A intensidade do pico aumenta com a
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temperatura até 60 K e entdo decresce com a temperatura, conforme o grafico interno a
figura 4.52a. O méximo no pico de intensidade € atribuido ao crescimento na populacdo
do estado inicial da transi¢do Otica envolvida. A amostra ¢ nominalmente ndo dopada,
entdo se espera que somente o estado fundamental esteja populado por portadores
provenientes das camadas de contacto e algumas impurezas residuais. Apesar de que
transi¢des Oticas do estado fundamental para estados imediatamente excitados levariam
os portadores para um estado profundo. Considerando que as barreiras de InGaAlAs
tétm 100 nm de espessura, isto tornaria impossivel o tunelamento dos portadores de
forma a contribuir para a corrente detectada. Transicdes do estado fundamental para
niveis no continuum serdo detectadas para comprimentos de onda abaixo de 3,5 wm.

[55]

o -
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Figura 4.52 — a) Fotocorrente versus o comprimento de onda para a amostra 996 e um
grafico interno do pico de intensidade versus a temperatura. b) Fotocorrente versus o

comprimento de onda para a amostra 992.

A dependéncia com a temperatura do espectro de fotocorrente da amostra 992 é
mostrada na figura 4.52b. Um intenso e estreito pico € observado em 12,1 um e um
outro pico mais fraco é detectado em 5,9 um. Um resultado importante é que a razdo AA

/ A para o pico de baixa energia é de somente 5,3 %, o menor valor ja reportado. A


DBD
PUC-Rio - Certificação Digital Nº 0310509/CA


PUC-RIo - Certificagdo Digital N° 0310509/CA

99

fotocorrente da amostra 992 tem o mesmo comportamento quanto a temperatura que a
da amostra 996. Para confirmar a afirmacdo que a intensidade maxima é devida a um
aumento na populacdo do estado inicial da transicdo Otica, foi medida a fotocorrente
como fun¢do da temperatura para uma amostra equivalente a amostra 992, exceto por
estar intencionalmente dopada com mais de dois elétrons por PQ. Neste caso a
intensidade da fotocorrente permaneceu inalterada para temperaturas superiores a 60 K
devido o estado inicial estar ja populado e entdo decresce monotdonicamente.[S5]

O interessante das estruturas tais como a amostra 992 é que pela simples
mudanca na espessura do poco quantico de InGaAs e da barreira de InGaAlAs do topo,
os picos de fotocorrente para diferentes comprimentos de onda entre 4 e 12,5 wum podem
ser detectados. Além disso, os picos observados para diferentes estruturas que foram
estudadas sdo extremamente finos, com AA / A equivalente aos das outras amostras aqui
mostradas. Tais estruturas s@o interessantes para deteccdo seletiva de comprimento de
onda. [55]

Medidas dependentes da polarizagdo foram realizadas a 5 K usando uma
geometria de guia de onda. Nesta configuracao, observa-se que quando a polarizag¢ao p
¢ incidente na borda da amostra, o campo elétrico estd parcialmente no plano da amostra
e parcialmente perpendicular as camadas. Escolhendo a polarizagdo s acarreta que o
campo elétrico estd totalmente no plano das camadas.

A dependéncia com a polarizag¢do da fotocorrente para a amostra 992 é mostrada
na figura 4.53, onde, tal e qual a amostra 996, um intenso sinal é observado para a
polarizacdo p da luz incidente. Foi observada a mesma dependéncia com a polarizacdo
para amostra equivalente a amostra 992, porém dopada. Também foi observado um
forte sinal de fotocorrente para a polarizac¢do s, demonstrando um grande potencial para

deteccao de radiagdo normal incidente para comprimentos de onda superiores a 10 pm.
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amostra 997

Fotocorrente (u.a.)
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Figura 4.53 — a) Fotocorrente versus o comprimento de onda para a amostra 996.

b) Fotocorrente versus o comprimento de onda para a amostra 992.

De acordo com o estudo realizado de pontos quanticos de InAs nucleados sobre
InGaAlAs para a obtencdo de uma densidade planar de PQs 1,5 x 10'° PQs /cm® e a
altura média foi de 9 nm e uma base de aproximadamente 50 nm, deve-se utilizar um
tempo de deposicao de 5,5s, uma temperatura do substrato de 520 °C, um recozimento
de cerca de 12 s. Para se avaliar a contribui¢do da inclusdo do poco quantico e da fina
barreira de InGaAlAs foram crescidas estruturas de PQs de InAs sobre diferentes
configuragdes: InGaAlAs bulk (amostra 996) e sobre uma barreira de 1,5 nm de
InGaAlAs sob agdo de poco quantico de InGaAs (amostra 992). Dessas estruturas foram
crescidos e processados dois dispositivos, onde na amostra 992 medindo-se a
fotocorrente foi detectado um pico de 12,1 um, com razdao AL / A de somente 5,3 %, e
um outro pico mais fraco em 5,9 um. Ja para a amostra 996 medindo-se a fotocorrente
foi detectado um forte pico em 6,6 um, com razio AL/ A de 11%, e um pico mais fraco
alargado centrado por volta de 4,3 wm. Estes espectros foram obtidos por incidéncia
normal, demonstrando a possibilidade do uso de tais estruturas para detec¢do por

incidéncia normal de radiacdo.
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