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Resumo:

Os pontos quanticos sdo nanoestruturas nanocristalinas, que possuem
propriedades opto-eletronicas diferentes das apresentadas por semicondutores bulk.
Devido ao seu forte potencial para aplicagées em dispositivos eletrénicos, tém sido
intensamente pesquisados. Porém, o mais importante ingrediente para um estudo
sistematico das propriedades Opticas e de transporte em pontos quanticos
semicondutores & a determinagao rigorosa da sua estrutura eletronica e densidade
de probabilidade. Deste modo, diferentes métodos e modelos teéricos tem sido
usado para estudar o problema. Muitos deles, tém as seguintes limitagfes : nado
possuem flexibilidade quanto condi¢des de contorno impostas; requerem um esforgo
computacional muito alto; possuem limitagcdes quanto a tamanho do nanocristal ; e
principalmente a resolugdo para sistemas quanticos de baixa simetria & muito
complexa ou ndo e possivel ; Entretanto, o método dos elementos finitos (MEF) & um
poderoso e flexivel modelo tedrico, que pode ser aplicado sem as limitagées ou
dificuldades de implementagdo que existem em outros métodos. Deste modo,
desenvolveu-se, pelo MEF, o tratamento da estrutura eletrénica de pontos quéanticos
de diferentes formas geomeétricas (esféricos, elipsoidais, tipo-lente, conicos e discos
quanticos), na presenca ou auséncia de um campo magnético externo. A equacgéo de
Schrédinger foi discretizada por meio do método dos residuos ponderados de
Galerkin com uma malha néo uniforme de elementos triangulares. Aplicou-se esse
método e calculou-se as taxas de espalhamento dos portadores devido ao
r%\coplamento com fonons acusticos em pontos quéanticos. Tém-se considerado dois
fhecanismos de interagcéo entre os portadores e os modos acusticos: acoplamento
piezelétrico e por deformagao de potencial. Encontrou-se que a forma geométrica do
nanocristal tem forte influéncia na estrutura eletrénica e taxas de espathamento
eletrénico, via interagdo elétron-fonon por fénons acusticos. Encontrou-se que as
propriedades fisicas de pontos quanticos de semicondutores podem ser manipuladas
por meio de mudancas no seu tamanho efou sua forma. Para um dado volume de

ponto quantico, a energia do elétron aumenta com uma redug¢ao da sua simetria. Os




efeitos do campo magnético sdo também fortemente modificados pelo tamanho e
forma do nanocristal. Isto é atribuido aos efeitos, da competi¢cdo de confinamento

quantico, introduzidos pela barreira de potencial e campo magnetico aplicado.




Abstract:

The quantum dots are nanocrystals structures, which allows differents
optoeletronics properties from its bulk structure. These properties bring potential uses
for applications in electronic devices, they have been intensely researched
nowadays. However, the most important ingredient for a systematic study of the
optical and transport properties in semiconductors quantum dots is the rigorous
determination of its electronic structure and density of probability. In this way,
different methods and theoretical models have been used to study its problem. Many
of them, have the following limitations: no flexibility in the treatment of boundary
conditions; high computational effort; limitations due to the nanocrystal size, and
mainly, the resolution for low symmetry quantum systems is very complex or not
possible. However, the finite elements method (FEM) is a powerful and fiexible
theorical tool, which can be applied without the limitations or implementation
difficulties that exist in other methods. In this way, it was developed, by means of
FEM, a theoretical treatment of the electronic structure several quantum dot
geometries (spherical, ellipsoidal, lens, conical and cylindrical), in presence or
absence of an external magnetic field. The Schrédinger equation was driscreticized
by means of the Galerkin’s weighted residue method with a non-uniform mesh of
triangular elements.

In this context the FEM was applied to calculate the electron scattering caused
by its interaction with acoustic phonons. It is considered two mechanism of
interaction: piezoelectric and the deformation potential coupling. It was found that
the nanocrystal geometry shape has a strong influence in the electronic structure and
electron-phonon scattering rates. Results show that the physical properties of
semiconductor quantum dots can be easily controlled by manipulation of size or
geometrical shape. For a specific volume of a quantum dot, the electron energy
increases with a symmetry reduction. The magnetic field effects are also strongly
modified by the size and shape of the nanocrystal. This is atiributed to the interplay of
magnetic and spatial confinement effects.
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Capitulo 1 1

Capitulo 1:

Introdugao

Desde 1947, ap6s a demonstragdo nos EUA do efeito transistor por
J. Bardeen e W. Brattain em um cristal de germanio [CHIQUITO et al.,1998], os
materiais semicondutores tém sido 0s responsaveis por inimeros avangos, seja no
desenvolvimento de novas tecnologias ou na area de pesquisa cientifica basica. No
final da década de 40, as dimensdes dos transistores eram de alguns centimetros.
Com a evolugédo tecnoldgica nos anos 50 e 60 ja se fabricavam dispositivos
semicondutores com dimensdes de milimetros e de alguns micrometros. Foi a era de
ouro para a corrida a miniaturizag&o dos dispositivos semicondutores e que levou ao
desenvolvimento de aparelhos elétricos e eletrénicos cada vez mais compactos, 0s
quais sO vieram a tornar-se comerciais a partir das décadas de 70 e 80. Muitos
destes avangos ocorreram com o desenvolvimento e aprimoramento das técnicas de
fabricagdo, como a epitaxia por feixe molecular ou MBE (molecular beam epitaxy).
Tomou-se possivel, entéo, o crescimento de camadas monoatomicas individuais
uma apos outra, produzindo redes cristalinas artificiais e interfaces quase perfeitas.
Ainda nas décadas de 70 e 80 se iniciou a fabricagéo de dispositivos e circuitos
integrados digitais contendo componentes com dimensdes sub-micrométricas. A
partir da segunda metade dos anos 80, comegam a surgir pesquisas para 0
desenvolvimento de dispositivos semicondutores na escala nanométrica. Muitas
novas estruturas foram produzidas nas quais os efeitos de quantizagdo sé&o
fundamentais.

Atualmente o mercado mundial de eletronica € da ordem de um trilh&o de
délares. A capacidade de competir neste mercado caracteriza a economia das
nacdes desenvolvidas € provavelmente continuara sendo esta a tendéncia para o

futuro.




Capitulo 1 2

No Brasil a industria de eletrénica € ainda incipiente e esta muito longe de
dominar todas as etapas necessarias a fabricagdo de um dispositivo eletronico. Em
2001, o governo brasileiro langou o Programa Brasileiro de Nanociéncia e
Nanotecnologia, que se iniciou com a formacdo de quatro redes nacionais para
pesquisa cooperativa cujos focos iniciais foram: nanodispositivos semicondutores,
materiais nanoestruturados, nanobiotecnologia e nanotecnologia molecular/
interfaces. Além da formag&o dessas redes de pesquisa, o Ministério de Ciéncia e
Tecnologia criou o Instituto do Milénio para Nanociéncias (2002). As atividades de
pesquisa da Rede Cooperativa para Pesquisa em Nanodispositivos Semicondutores
e Materiais Nanoestruturados (NanoSemiMat) s&o focadas em quatro linhas de

atividades principais, mas que eventualmente se superpdem, a saber:

i. materiais semicondutores nanoestruturados 1-V e 11-VI;
ii. propriedades Opticas e de transporte em nanodispositivos e
semicondutores nanoestruturados;
ii. nanodispositivos a base de silicio e carbeto de silicio, semicondutores de
banda larga, ceramicas e polimeros;

iv.  aplicagdes de nanodispositivos: sensores 6pticos e fisico-quimicos.

Entre os varios estudos em andamento no contexto da NanoSemiMat, esta a
compreens&o dos fendmenos fisicos e quimicos que estdo associados a moléculas,
atomos individuais, ou elétrons desses atomos e moléculas que constituem os
materiais semicondutores. Esses materiais, quando produzidos em estruturas de
multicamadas, muitas dessas com espessuras de apenas algumas dezenas de
nandmetros, permitem que eles déem origem a novas propriedades Opticas e
eletronicas que s&o Uteis na produgéo de novos dispositivos que podem vir a ter um
grande impacto social e econdmico. Deste modo, pesquisas em desenvolvimento no
Instituto de Fisica da USP-SP, por exemplo, concentram esforgos na producéo de
materiais nanoestruturados e dispositivos optoeletrénicos & base de nitreto de galio
(GaN) e que poderéo levar ao desenvolvimento da tecnologia nacional para a
producéo de nanodispositivos emissores de luz (LED's e Lasers) na regido do visivel
(verde e azul). Tais nanodispositivos tém aplicacdes importantes no armazenamento

de dados (gravacéo e leitura de DVD's), painéis eletronicos, iluminacdo de transito

etc. fwww.comciencia.br, 2004].
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E importante salientar que no Laboratério de Novos Materiais Isolantes e
Semicondutores (LNMIS) da Faculdade de Fisica (FAFIS) da Universidade Federal
de Uberlandia (UFU), no qual este trabalho foi realizado, vem desenvolvendo-se
técnicas de crescimento de pontos quanticos semicondutores de PbS, PbSe, PbSSe,
PbTe (SILVA et al., 2003; DANTAS et al., 2002a; DANTAS ef al., 2002b; QU et al,
2002), e CdS, CdTe, CdSSe (JUNIOR et al., 2002) em matrizes vitreas a base de
Oxidos. Este tipo de material é caracterizado também no proprio LNMIS, via analise
dos espectros de absorgéo Optica (AO) e de fotoluminescéncia (PL). O LNMIS
também vem sintetizando vidros dopados com elementos de terras raras, visando
aplicagbes optoeletronicas. Atualmente, o LNMIS desenvolve cinco projetos de
pesquisa relacionados com nanocristais semicondutores (pontos quénticos) em
matrizes vitreas, visando otimizag&o dos mecanismos e procedimentos de sintese.

As caracteristicas, aplicagdes, propriedades e alguns aspectos fisicos das
nanoestruturas semicondutoras serdo discutidas a seguir, centradas na discussio
principalmente dos chamados pontos quanticos.

1.1 Confinamento Quantico

A teoria do elétron livre pode explicar algumas propriedades dos sdlidos
cristalinos, mas falha na hora de distinguir seus diferentes tipos, os quais serzo
mostrados adiante. Para diferencia-los, é necessario levar em conta a interag&o
entre os fons periddicos desses sdlidos e os elétrons mais externos que os cercam,

Um elfétron em um atomo isolado tem estados quanticos estacionarios
caracterizados por niveis discretos e quantizados. Em um atomo com muitos
elétrons, o estado fundamental € obtido distribuindo-se os varios elétrons nos niveis
de menor energia possivel, obedecendo ao Principio de Excussao de Pauli. Como o
elétron é dotado de spin semi-inteiro, cada estado orbital comporta dois elétrons com
spins opostos. No entanto, quando um grande nimero de atomos (cerca de
10%2/cm?®) € colocado junto de forma organizada para formar um cristal, os elétrons
de cada atomo ficam sujeitos a interaces com os atomos vizinhos e seus niveis de
energia se somam para formar bandas de energia, as quais sdo separadas por
regides proibidas de energias, denominadas de gap. Deste modo, o gap é a energia
necessaria para propulsionar um elétron da camada de valéncia para a de condugéo
que é simplesmente a diferenga entre os estados de maior energia ocupados e os
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estados de menor energia da banda vazia, tipicamente medida em elétron-volts. Por
exemplo, os nitretos do grupo lll, GaN, AIN e InN, tém gap de 34, 6,2 e 1,9 eV,
respectivamente [STRITE; MORKOC, 1992 apud IN, 2001]. Os diferentes tipos de
solidos cristalinos podem ser distinguidos de acordo com a ocupacédo dos elétrons
nessas bandas. Em ordem crescente de condutividade elétrica, esses sélidos podem
ser classificados em isolantes, semicondutores, semimetais ou metais.

Através da engenharia de gap € possivel modificar o gap do material bulk por
meio de heteroestruturas, tais como pogos quanticos e super-redes, fios quanticos e
pontos quanticos. Uma heteroestrutura semicondutora é uma estrutura constituida
por dois ou mais semicondutores diferentes ou ligas de composigées diferentes. As
diversas camadas dos materiais geram uma variagdo do potencial, que consiste de
barreiras e pogos ao longo da diregéo perpendicular aos planos das camadas. Se a
largura caracteristica do pogo € comparavel com o comprimento de onda dos
elétrons, cria-se uma série de estados quanticos nas camadas onde os elétrons
estdo confinados. Este confinamento restringe parciaimente o movimento dos
elétrons perpendicular aos planos das camadas que constituem o pogo; o sistema,
portanto se comporta como um sistema eletrénico de quase duas dimensdes, uma
vez que fica livre nas diregGes paralelas aos planos.

Na figura 1.1 se mostram as trés configuragdes basicas chamadas
coletivamente de heteroestruturas: a heteroestrutura simples, o poco quantico com
duas interfaces e 0 pogo quantico multiplo ou super-rede se a estrutura for
parcialmente  periodica. As heterointerfaces semicondutoras apresentam
descontinuidades abruptas no perfil das bandas de valéncia e condugao devido a
diferenga dos gaps de energia entre os materiais constituintes da heteroestrutura.
Altas mobilidades obtidas em amostras dopadas por modulagio assim como altas
eficiéncias em transi¢des radiativas de importancia em tecnologia de dispositivos s@o
algumas das novas propriedades que apresentam esses sistemas, devido ao
confinamento quantico caracteristico. A figura 1.2 mostra um caso particular de uma
super-rede, onde La (largura do pogo quantico) ¢ igual a Lg (largura da barreira), a
menor distancia entre os pogos quanticos. Note que, a medida que a distancia entre
os pocos quéanticos diminui, ha um maior acoplamento entre eles e,

conseqiientemente, os niveis eletronicos de energia se abrem formando bandas de

energias.
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Em pontos quanticos, onde o confinamento esta presente nas trés direcoes
espaciais, o confinamento quéntico torna possivel mudar as propriedades dpticas do
material bulk, modificando completamente o seu gap o6ptico. Com o efeito de
confinamento quantico pode-se trazer o gap dptico de uma grande variedade de
semicondutores para a regido de comunicagdo optica no infravermelho proximo
conforme mostra o grafico da figura 1.3.

404 v r=3nmm g
-1 o r=10nm
354 © Bulk
. T
3.0~ \ l
. 7 l Semicondutor ( l
T l \ \
o 2.0+
=
g ] l
o 154
= i
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Figura 1.3: Efeito do confinamento quantico no gap éptico de varios semicondutores: o gap
do bulk; 0 gap optico de pontos quénticos com raio = 10 nm e ¥ pontos
quanticos com raio = 3 nm. As retas tracejadas horizontais definem a regido de
comunicagio Gptica [NEVES, 2002].

Uma propriedade interessante a ser considerada é a densidade de estados
eletrénicos. Esta fungdo descreve o numero de estados possiveis na banda de
conducdo (ou valéncia) por unidades de energia e volume que podem ser
preenchidos com elétrons. A densidade de estados eletrénicos pode ser expressa na

forma:

(1.1)

N(E)dE = 2( nimero de estados entre E € E + dE )

0
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onde Q representa o volume total do sistema. Usando uma dispersdo parabdlica de

h2k2
energia (E=
gia ( om

), as densidades de estados para os casos tridimensional,

bidimensional, unidimensional (fio quantico) e zero- dimensional podem ser escritas

como:
3
1 (2m\”2
Nso(E)z’—an(;z” VE, (1.2)
m
N.,(E)=
2o (E) E;m‘z?’ (1.3)
1 m
N.,(E)= _—
10(E) EZZECTTMB(E—EC)’ (1.4)
NOD(E)=2;5(E-EC), (1.5)

onde E¢ representa um nivel permitido.

Note principalmente a dependéncia em energia para cada um dos casos
acima. No caso do semicondutor bulk (3-D), a densidade de estados p(E) varia de
um modo continuo [CHIQUITO et al, 1999]. Quando se colocam barreiras de
potencial limitando 0 seu movimento em uma das diregées da ordem de raios de
Bohr dos portadores no material, verifica-se que ocorre uma mudanca na densidade
de estados de energia permitidos [EISBERG ef al., 1979]. Limitando um dos lados
deste cubo tridimensional, os elétrons ficam aprisionados em duas dimensées e a
densidade de estados eletronicos se torna quantizada, conforme apresenta a figura
1.4. Estes sdo os chamados pogos quanticos.

Se continuarmos limitando as dimensdes, teremos entdo os chamados fios
quanticos (1-D) e os pontos quanticos (0-D). Neste ultimo, o confinamento &
presente nas trés diregoes espaciais e cada estado quantico desse sistema pode ser
ocupado somente por dois elétrons, conforme ocorre com os atomos, e a densidade
de estados é descrita por uma funcao delta de Dirac [Equag@o 1.5]. No caso de um
sistema real, no qual nem todos 0s pontos quénticos sdo idénticos, temos uma
distribuicgo aleatdria de energias possiveis. Entdo € razoavel substituir a funcéo
delta de Dirac por uma distribui¢ao, por exemplo, Gaussiana [Figura 1.4].
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Figura 1.4: Descrigéo esquematica das mudangas de densidade de energia em fungéo do
confinamento quéntico [REDIGOLO, 2002]

1.2 Modelos Tedricos

Existem diversas aproximagbes e modelos tedricos que descrevem
eficientemente o comportamento dos portadores dentro de nanoestruturas
semicondutoras, sendo que a aproximacdo da massa efetiva € a mais usada na
descricdo de portadores em semicondutores. Neste modelo, o problema do elétron
em movimento sob a influéncia simultianea de forcas externas e potenciais
eletrostaticos pode ser simplificado a um problema equivalente onde os quasi-
elétrons, distinguiveis dos elétrons livres apenas por sua massa diferente, se movem
apenas sob a influéncia de forcas externas. Esta massa diferente € a chamada
massa efetiva do elétron e é entdo menor do que a sua massa real. Esta
aproximacao & valida para muitos semicondutores. No caso do Arseneto de Galio,
por exemplo, a massa efetiva do elétron no centro da zona de Birilloin é cerca de 7 %
do que seria no vacuo. As massas efetivas do GaN e AIN s&o em torno de 0,063 my
e 0,083 my, respectivamente. Este modelo somente € vélido nas proximidades do
centro da zona de Brillouin em torno da qual a dispersdo de energia pode ser
aproximada por uma funcao parabdlica e a massa efetiva é constante, independente
da diregéo.

No capitulo 2, apresentaremos o MEF e suas vantagens frente a varios outros
métodos numéricos vastamente utilizados para descrever a estrutura eletronica e

funcées de onda de pontos quénticos semicondutores. E importante notar que esses
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métodos tém fornecido excelentes resultados na descricéo de estados eletronicos e
propriedades Opticas em sistemas de alta simetria, porém podem tornar-se
extremamente complicados se considerarmos alteragdes da geometria da
nanoestrutura ou a aplicagdo de campos externos. Entretanto, com as aplicacdes
recentes e as modernas técnicas de crescimento que permitem elevado controle da
forma geométrica das nanoestruturas semicondutoras, especialmente dos pontos
quanticos, ha um aumento da necessidade de desenvolver métodos que permitam
determinar a estrutura eletrénica em sistemas de diversas geometrias e
considerando a presenga de campos externos.

Todavia, considerando os aspectos anteriormente mencionados, o método
dos elementos finitos (MEF), tem se mostrado promissor para a andlise de
propriedades eletronicas e dpticas em diversas nanoestruturas [PASK, 2000, 1999;
CADILHE, 2000; INOSHITA, 1990; KNIPP; REINECKE, 1996; CARLSSON et al,
1098;: JOHNSON, 1998; TSUCHIDA, 1996,1995; CHANG; DAGLI, 1995;
SHERTZER; BOTERO, 1994; OGAWA et al., 1996; KOJIMA, et al., 1989; WHITE, et
al., 1989: WANG et al., 1994]. Através do MEF pode-se considerar os efeitos da
forma geométrica da nanoparticula e de perturbagGes externas, por exemplo, a
aplicagao de um campo magnetico. Apesar disso, MEF é largamente usado na
engenharia, mas ainda n&o & muito popular na fisica. Entretanto, seu uso aumentou
desde que Askar e colaboradores [ASKAR, 1975; ASKAR; CAKMAK, 1978; ASKAR
et al., 1978] introduziram uma versao unidimensional em calculos de estados ligados
e espalhamento de sistemas de trés atomos colineares. Shertzer [SHERTZER,
1989a, 1989b] estudou o atomo do hidrogénio em campos magnéticos; ha algumas
aplicacGes a estrutura eletronica dos atomos [LEVIN, 1985; FLORES et al., 1989]. A
respeito dos problemas bidimensionais, pode-se mencionar, por exemplo, Sato e
lwata [SATO; IWATA,1988], que aplicaram o0 metodo a analise dos estados ligados e
Jaquet [JAQUET, 1987a, 1987b], que estudou sistemas reativos A + BC. Mais
recentemente apareceu, junto com o uso de coordenadas hiperesféricas, aplicactes
aos problemas tridimensionais, como os trabalhos de Kuppermann e Hipes
[KUPPERMANN, 1986], na coliséo reativa, o Soares Neto e o Linderberg, que
estavam interessados nos estados ligados e também na molécula de agua [NETO
SOARES: LINDERBERG, 1991a, 1991b].

O método consiste na divisédo do continuo em um numero finito de elementos,
onde primeiramente deve-se obter as equacdes que governam fisicamente um
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elemento genérico por meio do método dos residuos ponderados de Galerkin
[BEDIVAN, 1995]. Posteriormente, deve-se agrupar todos os elementos da regi&o
solugéo e, finalmente, resolver o sistema de equagbes resultante [SADIKU, 1989,
1991].

Dentro da aproximacdo da massa efetiva juntamente com o MEF, este
trabatho tem por objetivo a determinagdo, discussdo, e anadlise da estrutura
eletrénica de pontos quéanticos considerando os efeitos da forma geométrica e a
presenca de campos magneticos externos. Posteriormente, os resultados obtidos
sergo aplicados na determinacéo das taxas de relaxagéo de portadores via interagéo
elétron-fdnon em pontos quantico de ligas AiGaN/GaN.

A interagao elétron-fonon tem sido estudada por varios autores devido a sua
importancia em temas de interesse socio-econdmicos, tal como o computador
quéantico. Sherwin, por exemplo, tem estudado o efeito da decoeréncia do estado
eletrénico em pontos quanticos devida a interagbes com fénons aclsticos
[SHERWIN, 1999], a qual é a mais problematica quest&o que pertence a maioria dos
computadores quénticos, e leva a um efeito indesejavel: a perda da informacao

quantica antes que possa ser interpretada.
1.3  Aspectos Basicos dos Semicondutores

Um aspecto interessante € que quando o GaN & ligado com AIN e InN, que
s&o nitretos do grupo lll, formam uma série de ligas ternarias com gaps na faixa de
vermelho até o ultravioleta (UV). Devido a natureza do gap direto dos nitretos do
grupo l1I-V, eles podem também gerar eficiente luminescéncia em contraste com o
carbeto de silicio (SiC) que e outro semicondutor com gap largo, porém indireto.
Para semicondutores de gap direto, o minimo da banda de condugdo ocorre no
centro da zona de Brillouin (k=0). Desta forma, a transicio de um elétron do
minimo da banda de condugdo para o maximo da banda de valéncia &
acompanhada da emissao de um foton, conforme figura 1.5. Ja para semicondutores
de gap indireto a mesma fransicdo nao € possivel apenas com a emisséo ou
absorcao de fotons. Sendo assim, € possivel ter uma transicdo através do gap com a
emissdo, ou absorcdo, de um féton, desde que acompanhada da emissdo ou
absorcdo de um fonon. Esta transicao, ilustrada na figura 1.5, & chamada de
processo indireto. Como a transicdo em semicondutores de gap indireto envolve
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fonons, a probabilidade de emiss&o ou absorg&o de fétons € muito menor que no
caso de gap direto. Por esta raz&o € preciso utilizar semicondutores de gap direto

para fabricar lasers e diodos emissores de luz.

3

AN
Emisséo de um Fénon

Emisséo de um Féton Emisséo de um Féton

Semicondutor de gap direto R -k Semicondutor de gap indireto .k K
a) b)

Figura 1.5: a) Bandas de valéncia e de condugé.no em semicondutor de gap direto. Neste
caso, a transi¢gdo ocorre com a emissdo de um foton e com vetor de onda
desprezivel na figura. b) No semicondutor de gap indireto, a transicsio através
do gap envolve um fonon e um féton, de modo que haja a conservacio de
momento e de energia [REZENDE, 1996].

Os semicondutores s&o classificados pela sua composicéo quimica. Existem
semicondutores, tais como o Si e 0 Ge, que estéo localizados no grupo IV da tabela
periddica, sendo por isso, referidos como semicondutores do grupo 1V. Pode-se
combinar dois diferentes semicondutores do grupo IV para obter materiais, tal como
o SiC, que é investigado para aplicagoes eletronicas em alta temperatura.

Analogamente, elementos do grupo Il (i) podem ser combinados com
elementos do grupo V(VI). Elementos do grupo | em jung&o com elementos do grupo
VIl conduz a altas energias de gap, desde que esses materiais sejam formados por
ligages idnicas e ndo covalentes como nos semicondutores [lI-V e principalmente II-
VI. Semicondutores Il-VI existem na chamada estrutura zincblende que é uma rede
clbica. Alguns existem na estrutura wurtzita que corresponde a uma rede
hexagonal. O GaAs é o mais conhecido semicondutor lll-V, enguanto o GaN,
conhecido h& muito tempo, tem se tornado em um area de pesquisa muito
importante. Os semicondutores 1I-Vl formam uma classe de semicondutores que
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exibem um grau de ligagdes idnicas maior que os compostos lI-V. Compostos [-Vii
podem formar semicondutores que exibem uma alta ionicidade. O gap de energia é
geralmente maior que em muitos semicondutores HI-V. Os compostos AgCl e AgBy
cristalizam na estrutura do NaCl, que também é ctbica, mas diferente da estrutura
zincblende.

A figura 1.6 mostra energias do gap de semicondutores dos grupos IV, lll-V,
1-VI, e I-Vil versus a constante de rede dos respectivos materiais. Existe uma clara
tendéncia para um aumento do gap de energia com o aumento da ligagéo idnica,

isto &, de semicondutores do grupo IV — HlI-V— |-V —I-VII.,

400 T — T
i oZnS mvi
CuClm lAgCl =] H-VI 1
= ZnSen wAgBr eV
& AlPy “cds ]
Ej GaP® oAlAs aZnTe ]
g 2001 CdSe 1
5 - AlSb ]
o |} GaAse  TnPe * aCdTe ]
~ L
s 100} Sio ]
' InA
b T Ingbe
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Constante de rede (nm)

Figura 1.6: Gap de energia em funcdo da constante de rede para alguns semicondutores
1-VII, 1LV, 1=V e IV [GRAHN, 199].

Existem também, outros elementos semicondutores tais como o selénio e o
telurio do grupo VI e os calcogénios. Outros semicondutores IV-VI sdo o PbS, PbSe
e PbTe. Uma combinagéo do grupo V e VI € também possivel.

Nesta dissertagao, existe um interesse particular em nitretos do grupo 111-V os
quais sdo materiais piezoelétricos [GUALTIERI et al. 1994). A ligacio quimica entre
o nitrogénio e os atomos do grupo-iil realga a natureza idnica, pois o nitrogénio é
eletronegativamente mais forte se comparado com os atomos do grupo-V. Os
nitretos tém uma estrutura cristalina n@o centrossimétrica com um eixo polar ao
longo de uma das direcoes cristalinas. Essa propriedade material conduz ao forte
efeito piezoelétrico nos nitretos. Conseqiientemente, os pontos quanticos
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tencionados homogeneamente s&o sujeitos a um campo piezoelétrico interno
grande, que tém um forte impacto nas propriedades Opticas [TAKEUCHI et al. 1997].

As constantes de rede apropriadas para estas estruturas de nitretos s#&o
dadas na tabela 1.1. Ao contrario dos arsenetos, as constantes de rede variam
fortemente com as composigdes quimicas, conduzindo a uma méa combinagao para
heterojuncdes e pontos quanticos, em torno de 2,5% para GaN/AIN e 11% para

InN/GaN.

Tabela 1.1

AIN GaN InN
a(A) 3,110+0,002 3,1892+0,0009 3,540+0,008
c(A) 4,978+0,002 51850+0,0005 5,8+0,10

Constantes de rede de nitretos wurtzita & temperatura ambiente [ORTON; FOXON, 1998].

As energias dos gaps dos nitretos a 5 K e a temperatura ambiente séo dados

na tabela 1.2.

Tabela 1.2

AIN GaN InN
Eq(5K) (V) 6,28 350 1,91
E/{300K) (eV) 6,20 3,44 1,89

Energia do gap da banda para nitretos wurtzita nitretos a 5 K e a temperatura ambiente
[TANSLEY;FOLEY, 1986; GUO; YOSHIDA, 1994].

Uma boa aproximagdo para as constantes de rede de ligas ternarias é a
dependéncia linear com a composi¢éo a qual € conhecida como a Lei de Vegard.
Deste modo, as constantes de rede de ligas terarias Al.Gai..N s&o dadas por

ApGa N = (T-X)aga + X @y - (1.8)
A banda de energia de uma liga ternaria tal como Al,Ga;.N é dada pela
média da composi¢do e peso do GaN e gap da banda do AIN, incluindo um termo

né&o linear descrito pelo parametro bowing b:
E N)=(1-x)Eg(GaN)+xE

9 (AlLGay.x g{am

,~bx(1-x). (1.7)
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Recentes estudos em camadas epilayers de InGaN tencionadas tém
considerado o efeito da tenséo e revelado que o parametro bowing estd em um
intervalo de 3,2 eV [TAKEUCHI et al., 1997] e 3,8 eV [MCCLUSKEY et al., 1998],
que é muito maior que os valores de 1,0 eV medidos anteriormente [OSAMURA et
al., 1972, 1975; NAKAMURA, 1995]. No caso de ligas de AlGaN, a dependéncia da
composicéo no gap da banda & controverso. While Koide ef al. [KOIDE et al. 1987]
encontrou b = 1,0 eV, enquanto Yoshida et al. [YOSHIDA, et al., 1982] observou
b = -0,8 eV. Entretanto, recentes estudos [WICKENDEN ef al., 1994] sugere uma
relacao linear indicando b = 0.

Um aspecto também interessante € que as heterojungbes de dois
semicondutores diferentes envolvem a mudanga abrupta da banda de energia da
estrutura através da jungdo, resultando em uma descontinuidade ou offsets nas
bandas de condugdo e de valéncia. As caracteristicas eletrénicas e dpticas de
dispositivos de heterojungdes, por exemplo, transporte de cargas pela interface e
confinamento de portadores ou confinamento 6ptico em pontos e pogos quanticos,
sao significativamente influenciadas pelo desalinhamento da estrutura das bandas
entre os dois semicondutores. As informagdes das offsets s&o cruciais para o
desenvolvimento dos dispositivos.

A tabela 1.3 resume os valores tedricos e experimentais conferidos para taxas

de offsets da banda de condugéo ( AE,) para os offsets da banda de valéncia (4E,)

em heterointerfaces de nitretos. As medidas foram feitas por Martin et al., usando
espectroscopia de foto emisséo de raios X (XPS). As investigaces tedricas por Van
de Walle et al. e Wei et al. séo baseadas no método de funcional de densidade de
pseudopotencial (pseudopotential density functional method) e o método linearized
augmented plane wave (LAPW), respectivamente. Enquanto a estimativa
experimental da taxa 4E,/ AE, para interfaces de GaN/AIN & consistente com os

valores tedricos de Van de Wall et al. e Wei et al., as investigagtes de heterojungdes
de InN/GaN mostram discordancias significantes.

Nos capitulos 2 e 4 serdo fomecidas as expressdes matematicas para a
solucdo da equagéo de Schrodinger e calculo das taxas de espalhamento via
interagdo elétron-fénon pela aplicagdo do MEF no contexto da aproximacdo da
massa efetiva, onde os parametros fisicos, dos nitretos, necessarios sdo dados na
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tabela 1.4. Para ligas ternarias de AlyGaxN 0s parametros estso relacionados com b
pela expressao
Yiaca ny = (1 - X)V(Ga/v) +X Viamy - D X (1 'X), (1.8)

onde y representa o parametro a ser obtido.

Tabela 1.3
AEJ/AE,
InN/GaN GaN/AIN INN/AIN
Martin ef al. [MARTIN et al., 1994] 30:70 75:25 60:40
Van de Walle ef al. [WALLE, 1997] 80:20 76:25
Wei et al. [WEI; ZUNGER, 1996] 83:17 70:30 75.25

Célculos e medidas das taxas de descontinuidade da banda de condugdo pela
descontinuidade da banda de valéncia para heteroestruturas InN, GaN e AIN.

Tabela 1.4

GaN AIN b

Gap de energia (eV) 3,42 1,89 1,3
Constante de rede (A) 56533 0,0078 0,0000
Massa efetiva do elétron me (my) 0,063 0,083 0000
Constante dielétrica estatica 12,9 2,84 0,0
Constante dielétrica de alta frequiéncia 10,89 2,73 0,00
Densidade (g/cm®) 5,32 1,56 0,00
Velocidade das ondas acusticas (10° cm/s)
Diregao [100] Vi 4,73 5,6 0,24
Vr 3,34 9,61 0,16
Direcéo [110] Vi 524 6,26 0,24
Vr 3,34 3,96 0,16
Direcéo [111] Vi 5,40 6.45 0.26
Vr 2,7 3,29 0,12
Constantes elasticas (10'" dyn/cm?)
CcN 11,88 0,14 '0,00
C12 5,38 0,32 0,00
C44 5,94 -0,05 0,00
Constante piezoelétrica (Cm?)
€14 -0,16 0,065 0

Parametros de nitretos semicondutores a 300K onde b é o parametro bowing.
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1.4 Pontos Quinticos

O confinamento espacial nas trés diregdes, caracteristica dos pontos
quanticos, produz uma modificagdo da estrutura eletrénica e densidade de estados
em relacéo ao material bulk, como foi visto na secso 1.1. Como conseqliéncia da
redugédo da dimensionalidade, o gap aumenta com o decréscimo do tamanho da
particula. Devido a estes efeitos, ambos os espectros de absorgio e
fotoluminescéncia dos semicondutores se deslocam para energias mais altas
conforme a diminuicdo do tamanho das particulas. Um dos principais motivos de se
estudar pontos quanticos &€ a procura de picos de absorgdo/emissio Optica em
regido de interesse para aplicagdo em optoeletronica. Esses picos s&o provenientes
da absorgdo/emissdo de fotons para transicbes de energia possiveis em
determinadas bandas. A estrutura discreta de estados da energia & caracteristica em
pontos quénticos e conduz a um espectro de absorgdo 6ptica discreto, sendo que
este comportamento & marcadamente distinto da estrutura continua dos espectros
de absorgéo oOpticos caracteristicos dos materiais bulk, conforme ilustra Figura 1.7,

/

1D

Absorgéo

} } Energia do faton
E(buk)  E,{QD)

Fi 1.7: Diagrama esquematico representando o espectro de absorgdo de um
e serr?icondutor bulk (linha) e de um ponto quantico (barras).

Resultados experimentais revelam que o0s picos de absorgdo ou
fotoluminescéncia (PL) em pontos quanticos apresentam alargamento. Os
alargamentos envolvidos podem ser classificados de homogéneos e nao-
homogéneos. Os primeiros s&o devidos aos espalhamentos, tais como, os causados
pela interacao elétron-fonon, e os ndo-homogéneos, que sio conseqliéncia da
distribuicdo n&o uniforme de tamanhos de pontos quanticos.

Um tipo de estrutura de particular interesse s&o os pontos quanticos crescidos
pelo método de fusdo em matriz vitrea. Para analisar o confinamento de portadores
neste tipo de esfrutura, considera-se que os nanocristais (pontos quanticos)
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possuem forma esférica de raio R e ficam embutidos em um outro material, o
hospedeiro. Essa consideragéo é baseada nas imagens obtidas por microscopio
eletronico de transmisséo, onde a forma é aproximadamente esferica. Comparando-
Se 0 raio a do ponto quantico com os raios de Bohr dos elétrons e buracos, dados,

respectivamente, por

e’ en?
a,=——ea,= ,
°e'm, " e'm, (1.9)

onde ¢ é a constante dielétrica estatica. Distinguem-se, portanto, trés regimes de
confinamento que sé&o definidos pelas condicdes:
i. a<ap< a. confinamento forte, onde os dois tipos de portadores ficam

confinados;
ap < a < a.! confinamento intermediario, onde o elétron & fortemente

confinado;
iii. ap<ae<a: confinamento fraco.

Deste modo, em comparag@o com uma célula unitaria, um ponto quantico tem
um tamanho macroscopico, mas em qualquer outra escala macroscopica ele &
considerado pequeno [HAUG ef al; TSUDA, 1990]. Se um elétron & excitado da
banda de valéncia para a de condugéo de um semicondutor, deixando um buraco na
banda de valéncia, o elétron e 0 buraco podem criar um estado ligado por interacao
de Coulomb. Este estado ligado, conhecido como éxciton, tem uma energia de
recombinagéo bem menor do que a energia do gap entre as bandas. O raio de Bohr
do éxciton (ag) é dado pela seguinte equagéo [GAPONENKO, 1998]:

5 _ A, i? i+ 1
B m,e? \m. m, )’ (1.10)

onde ¢ & a constante dielétrica do meio para alta freqiéncia, e m; e m; sfo as

massas efetivas do elétron e do buraco, respectivamente (ambas em fungéo de my),
e my & a massa do elétron livre. O raio de Bohr resultante para os éxcitons em
semicondutores € muito maior do que o de um atomo de Hidrogénio, uma vez que as
massas efetivas dos portadores s&o consideravelmente menores que a massa de
um elétron em repouso, € €. & consideravelmente maior do que 1 para um
semicondutor. A dependéncia do raio de Bohr do éxiton com a energia do gap é
mostrada na figura 1.8 para semicondutores IlI-V, II-V] e |-VI| de gap direto [GRAHN,
1999]. O raio de Bohr diminui com o aumento do gap de energia.
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Gap de energia (meV)

Raio de Bohr do éxciton em fungdo do gap de energia em alguns

Figura 1.8:
semicondutores ii-V, I-VI e I-VIl [GRAHN, 1999

1.5 Aplicagdes dos Pontos Quanticos

O rapido sucesso atingido pela comunicagido Optica esta relacionado
fundamentalmente a sua excepcional capacidade de ftransportar uma grande
quantidade de informagdes entre dois pontos com extrema rapidez [BORRELL) et
al., 1987]. Um modo de manipular os sinais luminosos & converté-los em sinais
eletronicos, com os quais ja estamos habituados a trabalhar e que conta também
com um grande suporte em termos de tecnologia ja desenvolvida. Entretanto, existe
uma outra possibilidade que permite o direcionamento e a modulagdo de sinais
opticos de um modo analogo a aquele empregado com sinais elétricos. Este
processo se convencionou a chamar de chaveamento fotdnico.

A maior motivagdo para se estudar o chaveamento totalmente 6ptico é a
_velocidade com que eles, teoricamente, podem ser operados e isso representa ir
além dos limites fundamentais que os dispositivos acionados eletronicamente ja
estio encontrando. No campo de materiais, a obtengdo de novos compostos que
apresentem as caracteristicas desejadas tem constituido um desafio cada vez mais
interessante. Mas recentemente, avancos na tecnologia de nanofabricagdo tém
tornado possivel a fabricagdo de pontos quanticos semicondutores nos quais o
movimento de portadores pode ser confinado a uma regido muito pequena do
espaco. Além do mais, recentes avancos da técnica MBE tém oferecido a
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oportunidade de se fabricar estruturas semicondutoras com perfis de potencial que
possuem formas quase arbitrarias. Isto permite que manipulemos, através da forma
e/ou tamanho, os pontos quanticos semicondutores de modo a obtermos as
propriedades optica-eletronicas mais interessantes para aplicagdo em dispositivos

fotdnicos.
A area de pesquisa e desenvolvimento de nanoestruturas & muito extensa e

interdisciplinar. Esta atividade cresceu explosivamente nos ultimos anos e esta
principalmente focada em laser de pontos quénticos em cascata [WINGREEN,
1997]; nanocristais funcionais e seu uso em sistemas de detecg&o [CASTRO et al,
1999]; fibras Opticas com pontos quanticos [BURT, 1997]; fotodetectores de
infravermelho [LI et al., 2000; PAN et al., 2000]; diodos e lasers [KOVSH et al., 2000:
GRAY et al.; 1999}, células solares [AROUTIOUNIAN et al., 2001]; portas légicas
[GLANZ, 1997; AMLANI ef al., 1999;]; materiais bioldgicos fluorescentes [BRUCHEZ
et al., 1998]; e comunicacdo e computacdo quantica [SHERWIN et al., 1999,

A pesar de existir um grande controle sobre os processos de crescimento e
engenharia de gap existem ainda alguns problemas abertos, em especial, aqueles
referentes com a forma geométrica dos pontos quanticos. Atualmente tem se
mostrado que as propriedades dos nanocristais, associadas ao confinamento
quantico, séo fortemente dependentes do tamanho e forma dos pontos quénticos.
Isto abre novas perspectivas para criar materiais com propriedades projetadas, nao
apenas pela mudanga da compaosicdo quimica dos componentes, como feito no
passado, mas controlando o tamanho efou a forma [DANTAS et al.; 2002]. Deste
modo, pontos quénticos semicondutores s&o intensamente atraentes para as navas
aplicagbes nanotecnologicas que vém surgindo em areas tais como spintronica
[WOLF et al., 2001], optoeletronica [ANDO, 2000; SHIM ef af., 2001],

Ultimamente, muitos esforcos experimentais vém sendo dedicados para
entender os efeitos do tamanho e forma do nanocristal sobre ag propriedades fisicas
dos pontos quanticos [HENS et al., 2002; LEDENTDOV et al., 1998; BIMBERG ef af,
2000]. Por exemplo, medidas dpticas demonstraram que um pequeno desvio relativo
da simetria de pontos quanticos esféricos levou a um dramatico efeito scbre as
propriedades opticas do nanocristal semicondutor [HENS et al., 2002]. Muito
recentemente, varios interessantes resultados experimentais foram observados nas
medidas de propriedades optica-magneticas, tais como a estrutura fina do éxciton
[VOLM et al., 1996; EFANOV et al. 2004], Efeito Zeeman [EUNSOON ef al., 1998], e
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formacéo de niveis de Landau [NOMURA et al., 1997]. Contudo, somente modelos
tedricos simplificados podem ser encontrados na literatura. Para entender mais a
fundo essas observagdes experimentais e prever as novas propriedades dos pontos
quanticos é necessario o desenvolvimento de ferramentas tedricas mais sofisticados.

Atualmente, €& possivel obter mediante diversas técnicas de crescimento,
formas de pontos quanticos que incluem discos [LAMOUCHE et al., 1995; PEETERS
et al., 1996}, lentes [WOJS et al., 1996; RODRIGUEZ et al., 2001] e formas cdnicas
[LELONG et al., 1996; KUO et al., 2000]. Formas esféricas [SERCEL et al., 1990;
ROSEN et al., 1998; SINGH et al., 2000], piramidais [GRUDMAN et al., 1995
CUSAK et al., 1996; WILLIAMSON et al., 1999; PRIOR, 1999; CALIFANO et al.,
2000a; SHUMWAY ef al., 2000] e cibicas [LI et al., 1998; CALIFANO et al., 2000b]
também tém sido obtidas. O caélculo dos niveis de energia tem sido feito usando a
aproximagdo da massa efetiva [LAMOUCHE et al., 1995; PEETERS et al., 1996;
LELONG ef al., 1996; KUO et al., 2000; SINGH et al., 2000; GRUDMAN et af., 1995;
CALIFANO et al., 2000a, 2000b; WOJS et al., 1996; RODRIGUEZ ef al, 2001:
SHUMWAY et al., 2000; LI et al., 1998]. O meétodo multibandas k-p com potencial
de confinamento finito [GRUDMAN et a/., 1995; CUSAK et al., 1996; PRIOR, 1999] e
infinito [SERCEL et al., 1990; ROSEN et al., 1998], e método dos pseudopotenciais
[WILLIAMSON ef al., 1999] também foram usados. Neste cendrio, foi desenvolvido
pelo grupo de pesquisa do LNMIS estudos sistematicos sobre os efeitos do campo
magnético sobre as propriedades eletrbnicas de pontos quanticos de ligas AlGaN
através do método dos elementos finitos, levando em conta os efeitos das formas

geométricas dos nanocristais.

1.6  Objetivos

Os objetivos desta dissertagéo s&o os seguintes:

i Discutir a aplicagdo do método dos elementos finitos no calculo de
estrutura eletrdnica em pontos quanticos semicondutores, salientando
as vantagens em relacéo a outros meétodos vastamente aplicados na
fisica tedrica de semicondutores. Em especial, mostrar que este
método permite descrever com grande eficacia e precisdo pontos

quéanticos de diferentes formas geomeétricas;
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il. Desenvolver ferramentas de calculo flexiveis e robustas baseadas no
MEF que permitam o célculo da estrutura eletrnica de pontos
quénticos de diversas geometrias e em presenca de campos
magneticos externos;

iil. Estudar a estrutura eletronica e autovetores de pontos quanticos

semicondutores AlGaN/GaN de diferentes formas geométrica na

presenca e auséncia de um campo magnético externo. Analisar a

dependéncia da estrutura eletronica desses pontos quanticos em

relagéo as formas apresentadas.

Aplicar os resultados obtidos ao problema da dependéncia das taxas

de transicido elétron-fonon em pontos quanticos semicondutores

AlGaN/GaN de diferentes formas geométrica na presenca e auséncia

de campos magneticos externos. Analisar este processo considerando

0s mecanismos de acoplamento potencial de deformagdo e

piezoelétricos com emiss&o de fénons acusticos.

Deste modo, esta dissertacdo divide-se da seguinte forma. Uma introdugéo
geral sobre pontos quénticos foi apresentada neste capitulo. No capitulo 2 discutir-
Se-a os aspectos basicos da estrutura eletrénica de pontos quanticos, considerando
Os varios métodos e modelos tedricos utilizados. Descrever-se-3 0 método dos
elementos finitos, salientando as vantagens que este possui em relacéo aos outros
métodos citados.

No capitulo 3 apresentar-se-a os resultados obtidos pela aplicagéo do MEF no
contexto da aproximagéo da massa efetiva para pontos quanticos de AlGaN/GaN
com diferentes formas geometricas. Mostrar-se-a, entdo, a forte dependéncia da
energia dos elétrons com a forma geométrica do ponto quantico e analisar-se- a
dependéncia com o campo magnético externo. J& o capitulo 4 reservar-se-a a
interagao elétron-fonon com énfase nos principais tipos de espalhamento, o de
potencial de deformagéo e piezoelétrico. Apresentar-se-a uma breve introducéo
sobre fénons em pontos quanticos, destacando os fénons actsticos. Os resultados
obtidos das taxas de espalhamento via interacéo elétron-fonon, na presenca e
auséncia de um campo magnetico externo, apresentar-se-30 no capitulo 5,
antecedido por uma introdugdo sobre o assunto. Conclusées e perspectivas

apresentar-se-8o no capitulo 6.
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Capitulo 2:
Estrutura Eletrénica em Pontos

Quanticos

21  Apresentagdo, Nogdes Iniciais e Gerais

Pontos quénticos semicondutores s&o pequenas estruturas cristalinas do
material semicondutor bulk com dimensoes reduzidas. A estrutura de rede desses
materigis & muito similar @ do semicondutor bulk, porém possuem diferentes
propriedades opticas e eletronicas.

Para o estudo de pontos quanticos € necessario descrever o espectro de
niveis de energia dos portadores em presenca de um dado potencial de
confinamento espacial. Particularmente, para o caso de uma particula confinada
entre as “paredes’ de um potencial, a equacdo de Schradinger descreve o
comportamento dos portadores neste sistema, gerando um conjunto de autoestados
e autovalores permitidos. Portanto, para obter-se a estrutura eletronica dos
portadores, confinados, € necessaério resolver-se a equagao de Schrédinger neste
sistema. Logo, toma-se necessario a aplicacao de um modelo tedrico que se ajuste
ao sistema quantico em estudo.

O calculo das propriedades eletrénicas de pontos quanticos envolve muitas
dificuldades, devido ao fato de que nanocristais contém muitos atomos, dificultando
0 uso de métodos ab initio, a0 mesmo tempo, que poucos atomos para permitir o
uso total da periodicidade da rede, o que levaria a uma grande simplificacdo dos
célculos. Apesar disso, varios modelos tedricos, tal como o modelo da aproximacao
da massa efetiva em uma Unica banda parabdlica [EFROS et al., 1982] s&o usados
na determinagdo da estrutura eletronica de pontos quanticos. Este modelo é o
modelo de confinamento quantico mais usado na literatura em anélise de resultados
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experimentais obtidos em pontos quéanticos (WOGGON et al., 1995). Apesar de ndo
explicar completamente todas as transicbes opticas observadas, esse método
continua sendo usado por varios autores devido a simplicidade das expressdes para
as energias de confinamento, especialmente no caso do regime de confinamento
forte [EFROS ef al., 1982]. A aproximag&o da massa efetiva parabdlica [RAMANIAH,
1995] ndo leva em conta a mistura de bandas, que & muito importante quando
elétrons ou buracos pertencem a bandas degeneradas, ou tem gaps estreitos. Além
disso, este modelo ndo leva em considerag@o a nao-parabolicidade das bandas.

Além dele, outros modelos s&o largamente usados, tais como modelo Tight-
Binding [O'REILLY, 2002], método variacional [EFROS; RODINA, 1989; KAINZ,
2002; PFANNKUCHE; 1993, REUSCH, 2001}, diagonalizagdo completa
IMENENDEZ, 2004], método de multibandas k-p [LOPEZ, 2002; JOHNSON, 1998:
PLANELLES, 2001; PLANELLES, 2002; PRADO et al, 2003a, 2003b;
BITTENCOURT et al., 2004] e outros, permitem obter a estrutura de bandas do
cristal pulk com razoavel precisdo e podem ser usados e/ou adaptados em sistemas
de dimensao reduzida, particularmente em pontos quanticos. Em alguns €asos, o
emprego desses métodos em pontos quanticos pode ser extremamente complexo,
especialmente quando é aplicado um campo magnético externo ou a forma da
nanoestrutura deixa de possuir alta simetria. Deste modo, existe uma vasta
variedade de problemas, apenas resolvidos com precisdo insuficiente (ou que nao
podem ser resolvidos) por métodos convencionais. Diante disto, para o estudo do
espectro eletrénico em sisternas semicondutores de baixa dimensionalidade, tais
como, elétrons (buracos) em pontos quéanticos ou nas nanoparticulas
semicondutoras, um poderoso e flexivel método numérico é necessario. O meétado
dos elementos finitos (MEF) é um meétodo numeérico para resolver problemas de
condicbes de contomo, sendo uma técnica de andlise numérica destinada 3
obtencéo de solugdes aproximadas de problemas regidos por equages diferenciais,
como por exemplo, a de Schrédinger [LEVIN, 1985; SHERTZER,1994]. Aiém disso,
o MEF tem se mostrado uma ferramenta confiavel, flexivel e com alta precisao,
frente as restricoes apresentadas por outros metodos.

Neste trabalho, a utilizagdo do MEF, no contexto da aproximag&o da massa
efetiva, aplicado em pontos quanticos de diversas formas geométricas (esférico,
elipsoidal, tipo lente, disco e cone), forneceu resultados com boa precisgo. O estudo
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foca-se na discussdo detalhada do MEF, no contexto da equac&o de Schrédinger

aplicada ao calculo de niveis eletrénicos em pontos quanticos.

22 Método dos Elementos Finitos

O MEF é um procedimento numérico com aplicagdo em varias areas da

mecanica dos meios continuos, onde se trata a matéria como sendo um meio

continuo, sem vazios interiores, desconsiderando sua estrutura molecular.

A seguir, detalha-se O MEF descrevendo-0 e demonstrando a sua

aplicabilidade na resolu

estrutura eletronica dos pontos qu
e porque este método possui mais vantagens que 0s outros citados, assim como

r aplicado em sistemas de dimenséo reduzida, como por exemplo, os pontos

¢do da equagao de Schradinger utilizada para descrigdo da
Anticos estudados. Também sera mostrado como

pode se!
quanticos, de diversas formas geomeétricas.

2.2.1 Sintese historica

A discretizagéo de sistemas continuos consiste em separar os sistemas em
componentes basicos, onde
elementos, que € mais simples, e de

estudo do sistema global.
O MEF é seguramente O processo que mais tem sido usado para a

tem-se a oportunidade de estudar o comportamento dos
pois sintetizar as solugdes parciais para o

discretizagéo de sistemas continuos face a analogia fisica direta que se estabelece,

com o seu emprego, entre 0 sistema f
e o modelo (malha de elementos finitos).
estdo na andlise estrutural, a qual se iniciou logo apds o periodo

isico real (por exemplo, a forma do ponto

quantico)
Suas origens
compreendido entre 1850 e

outros. Progressos no desenvolvimento
truturas foram particularmente lentos entre 1875 e 1920. Isto foi devido

1875 com os trabalhos de Maxwell, Castigliano, Mohr e
de teorias e de técnicas analiticas para o

estudo de es
as limitagbes praticas

fungdo dos trabalhos de Maney
utilizar a idéia basica de andlise aproximada de trelicas e porticos baseada nos

s como incognitas. Estas idéias s&o as precursoras do conceito de

na solucdo das equagdes algebricas. Por volta de 1920, em
(EUA) e de Ostenfeld (Dinamarca), passou-se a

deslocamento

uturas, em uso hoje em dia.

analise matricial de estr
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Varias limitagbes no tamanho dos problemas a solucionar continuaram a
prevalecer até 1932, quando Hardy Cross introduziu o Método da Distribuigdo de
Momentos, sendo o principal método de andlise estrutural que foi praticado pelos
proximos 25 anos. No comego de 1940, McHenry, Hrenikoff e Newmark
demonstraram que podiam ser obtidas solugdes razoavelmente boas de um
problema continuo, substituindo-se pequenas porcoes do continuo por uma
distribuico de barras elasticas simples.

Mais tarde, Argyris, Turner, Clough, Martin & Topp demonstraram que era
possivel substituir as propriedades do continuo de um modo mais direto supondo
que as pequenas porgbes se comportavam de forma simplificada. Argyris e Patton,
entre outros, previram o impacto dos computadores digitais, surgidos por volta de
1950, e estabeleceram codificagoes para analise estrutural em forma matricial.

Duas publicagdes notaveis, que podem ser consideradas marcos no estudo
do MEF, foram os trabathos de Argyris & Kelsey e de Tumer, Clough, Martin & Topp.
Tais publicagbes uniram os conceitos de analise estrutural e analise do continuo, e
langaram os procedimentos resuitantes na forma matricial; elas representaram uma
influéncia preponderante no desenvolvimento do MEF nos anos subseqientes. A
publicacao classica de Turner et al. é de 1956. Com estas e com outras publicacdes
um desenvolvimento explosivo do MEF aconteceu.

Mas ja em 1941, o matematico Courant sugeria a interpolagdo polinomial
sobre uma subregido triangular como uma forma de obter solugdes numeéricas
aproximadas. Ele considerou esta aproximag&o como uma solucio de Rayleigh-Ritz
de um problema variacional. Este € o MEF como se conhece hoje em dia. O trabalho
de Courant foi, no entanto, esquecido até que engenheiros, independentemente, o
desenvolveram. O nome Elementos Finitos, que identifica o uso preciso da
metodoiogia geral aplicavel a sistemas discretos, foi dado em 1960 por Clough. E de
1950 o trabalho de Courant, McHenryY & Hrenikoff, particularmente significante por
causa da sua ligagdo com problemas governados por equagdes aplicaveis a outras

situagbes que nd0 a mecanica estrutural.
Durante ainda a década de 1950, pesquisadores estabeleceram elementos

para sdlidos, placas sob flexdo, cascas finas e outras formas estruturais. Este
periodo foi seguido por um intensivo desenvolvimento de programas computacionais
para colocar as potencialidades do MEF ao alcance dos usuarios. Em 1963 o
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método foi reconhecido como rigorosamente correto e tornou-se uma respeitavel

area de estudos académicos.
Dez artigos foram publicados em 1961 sobre elementos finitos: 134 em 1966

e 844 em 1971. Em 1976, com apenas duas décadas de aplicagbes do MEF na
engenharia, o nimero de publicagbes na area ja excedia a 7000. Hoje muitos
pesquisadores continuam a se ocupar com o desenvolvimento de novos elementos e
de melhores formulagdes e algoritmos para fendmenos especiais, e na elaboragio
de novos programas que facilitem o trabalho dos usuarios [RIBEIRO, 2004].

Mais recentemente, houve um enarme avango na simplificacdo do
procedimento das analises mais simples através da geracéo e adaptag&o automatica
de malha para a redugéo de erro. Atualmente existem varios programas comerciais
bastante completos que permitem aplicar o MEF a analise de diferentes tipos de
situacdes fisicas: COSMOS, NASTRAN, MARC, ABACUS, ANSY'S, ADINA, etc.

O uso do MEF em problemas de fisica quantica aumentou desde que Askar e
colaboradores [ASKAR, 1975; ASKAR; CAKMAK, 1978, ASKAR et al, 1978]
introduziram uma versdo unidimensional em calculos de estados ligados e
espalhamento de sistemas de trés atomos colineares. Desde entdo, o uso do MEF
tem se tomado uma area promissora para resolugdo de problemas de fisica
quantica, em que outros métodos ndo resolvem, ou resolvem sem a mesma

flexibilidade e precis&o.
2.2.2 Descrigdes preliminares

O Método dos Elementos Finitos (MEF) consiste na diviso do dominio em
um numero finito de elementos, tornando, assim, um problema continuo, em um
discreto. A divisdo do continuo em regides facilita a modelagem de problemas,
envolvendo dominios ndo-homogéneos, onde as propriedades fisicas variam em
fungio das coordenadas espaciais. O metodo pode ser formulado matricialmente,
facilitando sua implementagao computacional.

Diversos problemas, com importancia para a fisica, podem ser descritos em
termos de equagbes, com derivadas parciais. Com excecdo de alguns casos
particulares, de alta simetria, nao é possivel obter uma solugdo analitica para esses
problemas. O MEF ¢, atuaimente, o meétodo numérico mais utilizado, pela
engenharia, para obter solucdes aproximadas destes tipos de problemas e é uma

T
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ferramenta sumamente estendida e empregada tanto na investigagéo como no
desenvolvimento da maior parte dos &mbitos cientificos e tecnologicos. Apesar
disso, 0 MEF n&o é o método numérico mais explorado por fisicos em geral, sendo
preterido por outros, tais como: ab initio, Monte Carlo, diferenga finita, etc. |

O MEF tem sido usado por um periodo muito longo, na area da dinamica dos
fluidos e estruturas e algumas aplicagbes em problemas de mecanica quantica
Geralmente, para problemas que envolvem equagdes diferenciais parciais, a solugéc;
é aproximada, por uma superposi¢éo das fungbes de base, que s&o validas dentro
de uma série de elementos locais, na regido em que o problema € discretizado. O
MEF & um dos métodos numer. .

de contorno, os quais consistem em d
determinada equagdo diferencial em um dado dominio, conhecendo-se a-priori o
- s

o efou suas derivadas assumem no contorno do dominio

icos implementados para resolver problemas de valor
eterminar a funcdo que satisfaz a uma

valores que a funca
O uso do MEF em fisica, como por exemplo, para célculos de estruturas

eletrénicas, antes do surgimento de computadores de alto desempenho, e
, era

bastante limitado devido & demanda de processamento computacional. Com
- o)

advento dos computadores modernos, a sua utilizagdo, para resolver problem
: as

quanticos, tornou-se extre

método s&o as seguintes:
A flexibilidade, quanto a condicoes de contorno. Um bom exemplo &
) a

mamente viavel, sendo que as grandes vantagens desse

I
estrutura eletronica de uma heteroestrutura semicondutora, tal como
; a

A|1-xGax

i 5 = 1 (o 1
heterointerface sao ya = e | =L ow
/ZE ™ (5HAJ P (-ﬂ—;s)’ onde Ae B

N/GaN. As condigdes de contorno (para a fungéo envelope) da

indicam os lados diferentes da interface e n denota a normal a

interface. O M
flexibilidade na escolha das malhas, uma vez que & possivel definir

EF pode tratar facilmente esta descontinuidade devido a

uma maitha continua na interface.

. Grande flexibilidade, também, na analise de diferentes geometrias de

pontos quantic
a0 fato de que nao & necessario alterar a formulagéo no programa

bastando modificar a discretizagdo do dominio apenas

os e outras nanoestruturas semicondutoras. Isto se deve

principal,
alterando 0S dados de entrada.




Capitulo 2 o8

. Orbitais localizados podem ser fratados sem nenhuma dificuldade,
desde que se possa usar malhas nao uniformes. Por exemplo, pode-se
colocar mais elementos na regido onde as oscilages das fungdes de
onda sejam mais rapidas. Este refinamento local reduz
consideravelmente o esforgo computacional.

iv. As transformadas de Fourier n&o s&o necessarias, desde que todos os
célculos sejam realizados no espago real.

V. Facilidade de adaptag&o para varios problemas fisicos. Por exemplo,
tendo um programa computacional do MEF, para uma equacdo de
Schradinger com potencial Va, basta substituir o potencial e a funcéo
ponderada na sub-rotina de criagdo de malhas e, em principio, &
possivel resolver o problema para um outro potencial V.

O MEF é um entre os varios métodos conhecidos de calculo numérico, para
buscar solugbes das equagtes de Poisson e Schrédinger. O MEF tomna-se
especialmente atraente gracas a sua grande flexibilidade frente as mais variadas
formas do dominio, além de um baixo esfor¢o computacional.

Em geral, um programa de elementos finitos deve ter pelo menos cinco
etapas, quais s&o: A entrada de dados, a superposi¢cdo das matrizes e vetores do
elemento, a imposigdo das condigbes de contorno, a solugdo do sistema de
equactes e a saida dos resultados.

A fase da entrada de dados € uma das mais sofisticadas etapas de um
programa de elementos finitos moderno. Basicamente, nesta fase s&o introduzidos
no programa, 0 NUMEro de nodos, o numero de elementos, a conectividade dos
elementos, as coordenadas dos nodos, as constantes do material (massa efetiva,
band-offset) e as constantes geométricas do problema. Alem disso, a leitura das
condigdes de contorno pode ser feita nesta fase. O gque torna esta fase sofisticada
nos programas modernos, s80 0s mecanismos de geracdo automatica de malha,
que produzem efeitos contundentes na qualidade dos resultados. Cite-se aqui, entre
outros, os geradores de malha sensiveis a geometria a ser discretizada e os
geradores de malha de refino, usando medidas de erro da solugdo do problema em
um passo anterior.

A fase de superposi¢do de matrizes e vetores é direta, geralmente sem
grandes segredos. Esta fase, evidentemente, contém as fases de geragdo das

matrizes de rigidez do elemento.
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A fase de imposicdo das condigbes de contorno também & livre de
complicagdes, podendo variar o modo como se fara esta alteragéo das equacées
globais da estrutura a ser estudada.

Também a fase da solugdo do sistema de equagbes que representa a
estrutura estudada € uma etapa direta, podendo variar os tipos de métodos de
solugao, que sdo muitos. Citam-se entre os mais usados, o metodo de eliminaggo de
Gauss, o método Skyline e o0 método da solugéo frontal. Cada um destes métodos
tem suas vantagens e desvantagens, cabendo ac usuario uma detalhada andlise
para a escolha do método mais apropriado, quando da montagem de um programa.

A fase de saida de resultados também € uma das mais sofisticadas etapas
em modermos programas de elementos finitos. A saida de resultados pode ser feita
apenas pela impressdo de numeros, que devem ser interpretados pelo usuario.

Evidentemente, cada programa de elementos finitos possui sua estrutura
propria que pode apresentar muito mais fases do que as aqui apresentadas, mas
necessariamente ele deve conter as fases basicas aqui discutidas brevemente.

Deste modo, a implementag&o do FEM envolve alguns passos basicos: dividir
0 dominio em elementos finitos; obter as equagbes governantes para um elemento
tipico; agrupar todos os elementos do dominio; resolver o sistema de equagdes

resultante.
Para a discretizagdo do dominio bidimensional utilizou-se elementos

triangulares, como mostrado na Figura 2.1, tal escolha deve ser atribuida
principalmente a duas caracteristicas: a primeira € que os elementos triangulares se
adaptam bem em diversas geometrias; a segunda € que com elementos
triangulares, torna-se relativamente simples a geragao de malhas e o tratamento

matematico do problema fisico.
Deste modo, divide-se o dominio em um nuamero finito N de elementos

triangulares com um nodo em cada vértice (Figura 2.1). A solug&o aproximada para

0 dominio é
N
W(x,y) =29 (). 2.1)

e=1

Usando-se elementos triangulares de primeira ordem (Figura 2.2), ¢° pode ser
definida como uma funcéo para um elemento tipico, dada pela seguinte aproximagao
we(x,y)=a+bx+cy. (2.2)
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Figura 2.1: Rede de elementos finitos no dominio bidimensional.

Figura 2.2: Elemento triangular genérico de primeira ordem.

Através dos valores nodais (p?, w; € w3), como mostra a Figura 2.2, é

possivel encontrar um sistema de trés equagdes e trés incognitas

we(x,y)=a+bx,+cy wel [T X, y,|a
wo(x,y)=a+bxz +C¥z, OU wsl=|1 X2 Y2|b|. (2.3)
we(x,y)=a+DbXs+CYs ws| 1 Xs YslC
abec podem ser obtidos por

al [1 % v ||wf

bl=|1 X Y2 [W2 | (2.4)
c 1 X3 Ys Ws

Os coeficientes
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Substituindo-os na Equagdo 2.1, e modificando-a, pode-se expressar a

solugdio w(x,y) em um ponto qualquer, no interior do elemento, através de uma

interpolagso linear das fungbes de onda em seus vertices.

we(xy)=N, @ +N; W +No ys3, (2.5) i?

onde 5
N,=ai+b1x+ciy’ 1

2A |

(2.6) (

¢
B =R (2.7) |

b,-=}’;‘yk, ‘ (2-8) [

Ci =Xk X - (2.9)

A _ b, —bt,

== (2.10)

onde A é a area do elemento € i, j, e k s@o ciclicos e variam de 1 a 3. As fungdes N;
1

sio denominadas fungdes de forma d
as na Figura 2.3.

o elemento e sdo dadas por N, =4, /A, onde

4; s@o as areas mostrad
(X3, ¥3)
2\1

(xfﬁi)} (X2, ¥2)
!

esquematico das areas de um elemento triangular de primeira ordem

Figura 2.3: Diagrama F
que determinam as suas fungdes de formas. |
¥

tem as seguintes propriedades

Além disso, Ni
Ni(x]’yj)=6i1' (2.11) |
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3
;N,,(xj,yj)ﬂ. (2.12)
O valor de A é positivo se os nodos sé&o numerados, a partir de um nodo
qualquer, em sentido anti-hordrio, como mostra a Figura 2.2. Nota-se que a Equago
2.5 fornece  para um ponto (x, ¥) qualquer dentro do elemento onde é conhecida
em cada vertice.
Analogamente, para a discretizagéo do dominio tridimensional utilizaram-se
elementos tetraédricos, como mostrado na Figura 2.4, cujos tamanhos podem ser

ajustados de acordo com a variagéo da solugéo do problema.

Figura 2.4: Rede de elementos tetraédricos de um nodo em cada vértice no dominio
fridimensional.

2.2.3 Modelo tedrico

Assumindo que o campo magnético € aplicado ao longo da direggo z, &
conveniente resolver a correspondente equacdo de Schrddinger em coordenadas

cilindricas (p,2,¢) [FANYAO et al., 2003]. A fungdo de onda envelope do elétron,

W, (p,2), e energia E, s&o calculados por

[-— V["LVJ + Veff (pl Z)J wnl (pl Z) = Enlwnl (p: Z) ] (2 1 3)
m(r)

onde V* & o operador Laplaciano em duas dimensdes no plano (p,z), p=rsend,
zZ=rcosd, /=01 2..€0 numero quéntico do momento angular (L) projetado
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sobre o eixo-z, n & o nimero quantico principal, m(r) € a massa efetiva do elétron, e

o potencial efetivo V., (p,z) & dado por.

1 (1Y 2 1 ,
Veﬁ(p,z):v(p,z)+m(5) ‘E@Birﬁ(rj BY , (2.14)

de do campo magnético aplicado e V(p,z) € o potencial de
(V) dentro da esfera (fora da nanoparticula).

50 2.14 pode ser resolvida da seguinte forma.
& dividida em elementos no espago real. As
que possam obedecer as condigdes de

onde B & a intensida

confinamento quantico com V= 0eV

No contexto do MEF, a Equag
Primeiramente toda a regiao do sistema
formas dos elementos s&0 arbitrarias desde
contorno na interface da nanoparticula e do s
longe da nanoparticula. Para simplicidade, usa-sé malhas com elementos

triangulares. Entao quantidades, tais como, fungde
cial efetivo s80 expressos em termos
ntro dos elementos $80 determinados por interpolacéo linear

usando as funcdes de formas lineares N(p,z) adotadas. Entdo, ¥ ,(p,z) no

ubstrato, e as condigdes de contorno

s de onda, gradiente da fungdo

de onda e poten de valores discretizados nos

nodos, e valores de

k-ésimo elemento é descrita por
3
wo =S WON(p,2), (2.15)
J=1

cientes na somatoria sao 0S valores das fun¢des de onda nos nodos

mente, utilizando O método dos

onde os coefi

individuais. Final
[FANYAO et al, 2003], obtem-sé 2 matriz d
o elemento, dada por

HE W = Ay DY W, (2.16)

residuos ponderados de Galerkin
e elementos da equacdo de

Schradinger, no k-€ssim

i e j variam de 1 a 3, com indices repetidos indicando somatorio e

onde os indices
energias dos estados eletronicos.

. s ele :
A, s&o os valores das Os elementos da matriz de

¢ a matriz massa D) s&o dados por:

rigidez local H

1
(k) — 1 _on N, +Vee 2PN, N.—lpdpdz 217
Hy —,“[m(r) e ! (2.17)
e
D = r“Ni Npdodz. (2.18)
)
SISBI/UFU
215479
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Uma vez que a matriz local de equagdes é calculada para cada elemento, 0s

mesmos devem ser unidos de tal modo que as funcd
as nas fronteiras. Tal continuidade das fungbes de onda e

a matriz local de equagdes, para cada elemento para

es de onda e suas derivadas

devem ser continu
alcancada pelo mapeamento d
a matriz global das equagoes simples, como

H,-/- ‘-Pj =A, D,-j LP] X (2.19)

Este :
problema de autovalores (A, ) e autovetores (¥,) é resolvido usando

es [FANYAO et al., 2003].

procedimentos NUMENicos padrd
te e conveniente para calculo de estrutura

O MEF & um procedimento eficien

ara outras propriedades fisicas em un
plicagbes em problemas de mecénica quantica referenciado

et al. [Fanyao et al, 2003] e referéncias inclusas. E
s de base no MEF s&o estritamente locais e

eletronic
aoup 1a nanoestrutura semicondutora

COM seu Sucesso em &
nos trabalhos de Qu Fanyao
interessante enfatizar que as fungde

mutuamente interligadas. Desta forma, O
r controlada sistematicamente, além de ser aplicavel em

método é completamente geral e sua

convergéncia pode s€
pontos quanticos com qualque

No proximo item, apresenta
o continuo, com aplicagao no
a via interac&o elétron
5, respectivamente.

r forma geométrica.
_se-30 alguns aspectos técnicos referentes a

s calculos de estrutura eletronica e taxas

discretizagéo d
fénon, em pontos quéanticos, a serem

de transicéo eletronic
apresentadas nos capitulos 3e

2.2.4 Aspectos técnicos de discretizagdo de dominio

Na abordagem, quanto & utilizacdo do MEF, para a determinag&o da estrutura

eletronica e densidade de cargas. deve
presentaré o ponto quan

a regido de confinamen
_se as condicdes de continuidades afim de

_se definir uma matha onde € discretizada

tico e o substrato. Isto equivale a uma

toda a regido que ré
to, em que pretende-se resolver a

discretizagao do volume d
equagio de Schradinger, aplica
cbes para todo o volume

istemas (geometrias)
u axiais que podem ser exploradas, obtendo-se uma

ndo

final.

estender as solu
de interesse, analisada neste trabalho

Uma parte dos S
tem simetrias cilindricas O
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lagéo de um ponto

non, em pontos quanticos, a

-~

_ Para este caso, a discretizagao da
0

elétron-f

%% no numero total de elementos. Sendo assim,

sreas determinadas. Como um exemplo de sua
250 A, onde o refinamento & dado em todo o dominio

-

muta com a Hamiltoniana.
_se 3674 elementos € 1889 nodos, 0 que representa uma

ara a discretizacdo do dominio o programa ANSYS, o qual

—_— Cco
oy

0
p

—ih

-se
30 mostradas na Figura 2 5 duas malhas para simu

Fo dos calculos. Nestes casos, a malha torna-se bi-dimensional, pois o

Utilizou

simplificag

operador L, =

permite um refinamento por ar

aplicagao, s

quantico esférico de raio R

matha com refinamento global resultou em 54
refinamento local tém
diminuigao de aproximadamente 30
utilizou-se a malha mostrada na Figura 2.

taxas de transido eletronica via interagao

serem apresentadas no capitulo 5.
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es do dominio, onde impSem-se que as fungoes

O espago entre as extremidad
s, e 0 ponto quéntico deve ser avaliado

de onda sdo nulas, de modo a torna-las finita
ntéo, este espago deve ser grande o suficiente para respeitar esta

e o menor possivel para diminuir o namero de elementos

com cautela. E
condicdo de contomo
utilizados. Neste trabalho, perceb
30 e 40 A, pois, para pontos quanticos

barreira pela fungéo de onda. Ja para pontos qua
o ter-se menores energias de confinamento eletronico.

para a determinacdo do numero de elementos que
a do programa. Isto pode ser feito analisando-

eu-se que o melhor valor a ser atribuido esta entre
pequenos ha uma maior penetracao de
nticos grandes a penetragao de

barreira & menor devid
Outro aspecto importante
o dominio deve conter é a convergenci

se as degenerescéncias apresentadas na aus
as diregbes com O mesmo confinamento espacial. Por isso,

ma apresenta uma boa convergéncia quando ha uma
s degenerados menor gue 10* meV. Mas para
comparam-se 0s resultados obtidos,

éncia de campo magnético, devido a

ter-se, pelo menos, du
considerou-se que 0 progra
diferenca de energia entre 0S estado

analise da convergéncia do programa em si,
esférico pelo uso do MEF, co
que quanto maior o tamanho e menor a

para um ponto quantico m os obtidos analiticamente.

Percebeu-se de um m
simetria do ponto quantico aior €
vergéncia. Portanto, todos

o refinamento da malha p
imo capitulo 08 resultados da estrutura eletronica e

odo geral,
o numero de elementos necessarios para obter-

se uma boa con esses aspectos devem ser considerados

para determinar qual sera
Apresentar—se—éo no prox
densidade de carga, para pontos qua

pela aplicagdo do MEF.

ara a discretizac&o do dominio.

nticos de varias formas geométricas, obtidos
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Capitulo 3:
Calculo de Autofuncdes e Autovalores
em Pontos Quanticos de
Aly sGao7N/GaN

3.1 Aspectos gerais

Os principais fatores intrinsecos qgue influenciam os estados de energia de um
as temnarias do tipo Ax Bix C, séo a sua

ponto quéantico, 0S baseados em lig
ca e as suas dimensoes [Alves, 2002]. Por isso

composicao x, a sua forma geométri
investigou-se os efeitos das formas do nanocristal € de campo magnético aplicado,

sobre as energias de pontos quanticos formados por Alo3Gao7N/GaN. Nesta
método dos elementos finitos (MEF) dentro do contexto

abordagem, escolheu-se O
tiizou-se uma malha nao-uniforme de

ssa efetiva € u

da aproximagdo da ma
geométricas que preservam uma simetria

elementos triangulares para tratar formas

axial. Estudou-se cinco formas geométricas (es
de nanocristais. Encontrou-se que as propriedades fisicas de pontos

manipuladas tanto por meio de mudancas
dades. Para um dado volume, de um

férica, elipsoidal, tipo lente, conica e

disco quantico)

quanticos de semicondutores podem Ser
s enti

do elétron muda de acordo com a geometria

ser menor naqueles pontos quanticos que

possuam maiores simetrias. E _se, portanto, que a energia do estado
fundamental para elétrons em pontos quéanticos esféricos € menor que para pontos
quénticos de outras geometrias. Isto & devido a0 fato de que em altas simetrias o

confinamento & igual para todas s diregoes. Ja em po

no tamanho quanto na forma desta
determinado ponto quantico, @ energia

do nanocristal, de modo Gueé; tende 2
ncontrou

ntos guanticos com menores
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s elipsoidais, existem direcdes especificas onde o confinamento

simetrias, como 0
-z) e oblato (diregbes x-y). Os efeitos

espacial sera maior, COMO NoS prolato (diregéo
do campo magnético sobre a estrutura eletrdnica seréo também fortemente

modificados pelo tamanho e forma geométrica do nanocristal. Assim, para descrever

apropriadamente o espectro de energias de um ponto quéntico & preciso analisar os

efeitos de competicdo entre 0S potenciais de confinamento espacial e o magnetico

(cilindrico).
Para caracterizar pontos quantico

necessarios apenas analisar 0S parametros geométricos a, b e ¢, que representam
s formas, conforme mostrados nas Figuras 3.1a ~

s dos tipos, lente, elipsoidal e esférico, sdo

0s trés semi-eixos principais desta
3.1c e, de forma analoga, nanocristais conicos (3.1d) e discos quanticos(3.1e). Com

base nestes parametros, podemos escolher o potencial V(x,y,z) para pontos

quéanticos esféricos como:
0, se r<R
(3.1)

V(x,y,z)=1V0, se r>R,

onde R & o raio do SQD e a coordenada r é dado por

oyt (32)

Para um ponto quantico elipsoidal (EQD) tem-se

0, ser<f
v(xy,z)= v, serst, (3.3)

onde
x2 y2 Z2
reyE e e (3.4)
Analogamente, para ponto quantico tipo lente tem-se
0, ser<t1 ¢© z20
(3.5

v(x,y.2)= {Vo, outro valor.

Todavia, para pontos quéanticos conicos O potencial V(x, y,z) é definido por

fo, ser< a
v(x, y.2)= lVo’ outro valor,

e 0zr<c
(3.6)

onde, agora, r & dado por

,:C_g.\/x/?ffz. (3.7)
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De forma semelhante, para discos quanticos, o potencial V(x,y,z) é definido por

0, se r<a e 0=<zsc

V(x.y,2z)=
(0 ?) {Vo, outro valor, (3.8)

onde r é dado por
r=yxt+y?. (3.9)
potenciais de confinamento, nesses

Assim, a dependéncia espacial dos
(3.1), (3.3), (3.5), (3.6) e (3.8),

pontos quanticos, sera determinada pelas equagoes

s estudados, onde a, b e ¢ s&o os

tos quantico S, Or
ticos: a) elipsoidal; b) tipo lente; c)

Figura 3.1: Formas geométricas dos pon x
parametros geométricos_ para phon.tos quéan

esférico; d) conico € e

S I
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aS quais seréo usadas para determinar a estrutura eletronica e a densidade de carga
de pontos quanticos com as formas geomeétricas anteriormente citadas.

3.2  Resultados

Os resultados dividir-se-d30 em trés categorias, sendo uma diretamente
relacionada com os efeitos das formas geométricas, outra mostrars 0s efeitos de
Quebra de degenerescéncia dos estados com aplicagdo ao calculo das taxas de
©Spalhamento elétron-fonon, a serem apresentados no capitulo 5 e finalmente
Mostrar-se-4 as energias eletronicas e densidades de cargas para dois pontos

Quanticos esféricos e acoplados.

3.2.1 Dependéncia das energias de confinamento do elétron com a forma

geométrica de diversos pontos quanticos

Para analise da dependéncia das energias de confinamento com g forma do
Ponto quantico, escolheu-se os cinco tipos de formas geométricas mencionadas no
item anterior. Partanto, exceto para algum caso especificamente mencionado, g
fazdo de c/a = 0,24, denotada apenas por g, é mantida para todos 0S pontos
Quanticos, com excegio Gbvia dos pantos quénticos esféricos. Por conseguinte, para
Que os pontos quanticos elipsoidais possuam volumes iguais, tem-se g = 161 Re
€=0,38 R, sendo que R é o raio de um ponto quantico esférico de mesmo volume,
Logo, tem-se também, que para pontos quanticos: i) Tipolente:a=203 Rec= 0,49
R; i) Cénicos: a = 2,55 Rec=0,62R;iij) Disco:a= 1,77 Re c= 0,43 R. Além disso,
devido a preservagdo da simetria axial (cilindrica) nestes objetos, teremos sempre
@ = b para todos os nanocristais estudados. Esta escolha pemmitira uma grange
Simplificagdo no tratamento numérico e diminuindo, consideravelmente, o esforga

COmputacional requerido.

a) Auséncia de campo magnético externo

As observagdes experimentais indicam que tanto os parametros fisicos
(massg efetiva dos portadores, constante dielétrica e band-offsef), quanto a
9€0metria (tamanho e forma) dos pontos quanticos desempenham um importante
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Papel na determinagéo do espectro de energia assim como no ntmero de estados
confinados isto ¢, estados onde: E; < V5. O calculo foi realizado usando os seguintes
Parametros: my = 0,2 mo, mg = 0,355 mp & V= 338 meV, onde my, mg e sio as
Massas efetivas dos materiais formando o ponto gquantico e Substrato,
Tespectivamente, e V; é o band-offset para a interface. Finalmente, o zero de energia
foi escolhido no fundo da banda de conducéo do material formando o poco.

E importante notar que na implemetacédo do MEF, o nimero de elementos
(NE) discretizando o volume do sistema, a posigéo (r.) na qual a fungéo de onda do
elétron é tomada igual a zero (condicdo de contorno) e o grau de interpolagdo das
fungdes dentro dos elementos de volume sdo parametros cruciais para se atingir
Uma alta precisdio numérica, assim como uma répida convergéncia (menor erro
admitido). Conseqiientemente, uma atencéo especial deve ser tomada na escolha
desses valores [FANYAO et al., 2003]. Para estudar os efeitos da forma dog pontos
Quanticos anteriormente mencionados, calculou-se as suas estruturas eletrénicas na
auséncia de campo magnético.

Existem resultados analiticos para alguns desses casos, tais como pontos
Quénticos esféricos (SQD's") e elipsoidais (EQD's?) unicamente no caso de campo
Mmagnético nulo, sendo que, geralmente, ndo € possivel obter solugbes analiticas
Para esses problemas em presenga de um campo magnético externo.

Resultados com alta precisdo numerica séo apresentados na Figura 3.2, onde
S& mostra a energia do estado fundamental para nanocristais de diferentes formas
Y€ométricas. Em geral, observa-se que a energia do estado fundamental diminy;
COm o aumento do volume dos pontos quénticos para todos os casos estudados,
€nquanto a taxa de variagdo da energia de confinamento eletrénico é fortemente
dependente da forma dos pontos quanticos. Além disso, para um dado volume de
Um determinado ponto quéantico, a energia dos estados atfmenta ¢om a reducdo da
Simetria geométrica do nanocristal. Por exemplo, a energia dO estado func.iamental
de pontos quanticos elipsoidais serd maior que ?afa 0s esfer 'fOS de equivalentes
volumes. Como mostrado no painel inserido na Figura. 3.2, a diferenca de energia
entre g es, (Esap — Esap), onde Eeap € Esap S80 as energias para pontos quanticos
Slipsoidais e esféricos, respectivamente, apresen'ta- um comportamento  muito
interessante. Quando o tamanho do ponto quantico diminui, o valor de (Eeqp — Egqp)

1 .
» Spherical quantum dot: SQD
Enipsoidal quantum dot: EQD
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inicialment m :
e aumenta até alcangcar um axi
valor maximo, e, a i
, € partir dai, diminui

d
e R >, ambos pontos quanticos

C .
omo o material bulk e, neste limite, um efeit
quando tamanho do ponto quantico diminui o confinamento

esféricos e elipsoidais, tendam a comportar-s
-Se
o desprezivel da forma & esperado

Para um dado volume,
quantico aumenta. Assim, um E
quantico bem mais forte que um SQD,

di
iferenca Eggp— Esap aumentara.

QD onde ¢ = 0,62 R, produz um confinamento
para um dado volume. Desta forma, a

|
-------- tipo-lente -
004 . con z "
---- cbnico g
- - ~ = disco 2
yso i~ cipsoidel o
o esférico 'g 161
=
& 200+ “
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energia do elétron com a forma do ponto quantico
Alo,sGaoJNlGaN em fungao do seu tamanho na auséncia do campo magnético
aplicado. A figura inserida mostra a diferenga da energia do elétron entre
EQD's e SQD's em fungdo do tamanho do nanocristal. Para todos os
nanocristais, exceto sqp.a=b= 0,24 c.

E
igura 3.2: Dependéncia da

Com a redugao do tamanho do ponto quénﬁco, exite um aumento da energia
ovocara uma maior
emente, a diferenca Ecap— Esap tendera a diminuir

idades de probabilidades para os estados

d . 3
e confinamento, 1ss0 Pr penetragéo da fungado de onda na

feaia _ .
gisio da barreira e, conseqiient

A Figura 3.3 mostra as dens
o estado excitad

= 40 A. As respect
ado, a Figura 3.5 mostra as probabilidades

fu
A"damental e primeir o em um ponto quantico esférico
b 3Gag 7N/GaN com raio R

Mostradas na Figura 3.4. Por outr® !
o fundamental

tico e conico. N

ivas densidades de cargas s&o

eletroni anti
etronicas para 0 esta d de pontos quanticos com as formas

el : . "
lipsoidal, tipo-lente, disco uan a Figura 3.6, séo mostradas as
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nam as propriedades gerais dos resultados

formas geométricas ~determi
om os resultados de um SQD.

apresentados, principalmente s€ comparados ¢
mente os efeitos da forma mostra-se, na Figura

Para estudar-se mais profunda
andas de energia para trés diferentes esferdides e na

tos quanticos estudados tém as seguintes

0,24 a) e um prolato (a = 0,24 ¢); e um

3.7, as primeiras seis sub-D

auséncia de campo magnetico. Os pon

formas geométricas: um EQD oblato (¢ =

SQD de raio R = 60 A. Todos 08 nanocrista
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g para um ponto quantico esférico de
magnetico externo. Tém-se 0s seguintes
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9ura 3.4 Do ;o : de campo cyn=3em= 0; d) Os dois

raio R = 40 A, na auséncld °¥ iy p=2em= 0;
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p(A)

fundamental, e

e , em pontos quéanticos: a)
Lantico; € d conico; O volume para todos
10° A°, o qué corresponde a0 volume de um

40 A.

Fi
igura 3.6: Densidade dé probabilid
elipsoidal; b) tipo-lente; C d
os casos é igual @ = 2, .
ponto quantico &S srico de raio igual 8 R=
_pandas mostram efeitos

nota-

ixa energia s50 fracamente perturbados pelas
rreira de pot
mais sensivel

it Em primeiro lugar
iferenciados. Os niveis d

mud
ancas de geometria pois sen
veis mais

encial muita alta. Por outro
s com as formas

lad
0 ; i
, as energias dos M
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980metricas, pois sentem uma barreira de potencial menor, o que implica em menor
Confinamento.

Outro aspecto importante, mostrado na Figura 3.7, é o relacionado com os
COmportamentos diferenciados dos niveis eletronicos de um EQD quando se muda a
9€ometria dg forma prolato (a > ¢ e mostrada em asteristicos) para a oblato (a<ce
ﬂ‘l?strada em circulos). Na oblato, temos uma forte “compresséo” (para dentro)
Cilindricg dos dos estados, em torno do eixo-z, levando o sistema para uma
aparéncig tipo “fio quantico”. Na prolato, existe uma forte “distengdo” cilindrica ( para

for, . L .
3), levando o sistema para uma aparéncia tipo “disco” .

300
O a=965A4,¢c=2324A e
¥ a=3734,c=15544A -
250 ¢ a=bR=604A
-+-
; 200 - -
Q
g -
e
3
5 150 - "
QL
S - -+ *
100 -
;z >
50 ¥ BeoT
-&-
L4 T T T T T T T 4 ] T —
1 2 3 4 5 6
Sub-bandas

Figura 3.7: As energias das primeiras seis sub-bandas para trés diferentes esferéides na
auséncia de campo magnético. Tem-se @ = 0,24 paraa=c.

Um estudo da deformagéo de um ponto quéntico Alp3GagyN/GaN tipo-lente
®M funcio de diferentes razées a = /3 na auséncia de um campo magnético
SXterno, € mostrado na Figura 3.8. O volume para todos os pontos quanticos ¢ igual
Q=344 x 10° A® que equivale ao volume de um SQD de raio R = 80 A. Os niveig

e,etrémcos variam de acordo com a razao a, sendo que em um valor préximo a

625 tem-se um minimo de energia, igual @ 39,24 meV. O primeiro estado excitado
devido & simetria axial ao longe do eixo-

apr, ]
Presenta uma degenerescéncia para Ez:1,

% Neste caso, as funcoes de onda sao «concentradas” ao longo do eixo-x (m = +1) e
7
tros geometricos a = b, os eixos

% longo o eixo-y (m = -1). Como possuem parame
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Xe N a _ N |

Y ser&o idénticos, e dai, esta degenecescencia, pois os estados se “assemelham”
aos a . . |

harménicos esféricos Y(1, » 1). Para sistemas sem esta simetria axial (a # b)

es - ’
tes estados seriam nédo-degenerados.
Finalmente, observe que cada estado, apresenta um comportamento diferente

par; ' -
a um mesmo valor de anisotropia a. Por exemplo, nos estados com Epur, existe

u r .
M minimo bem definido quando a = 0,4 0 que corresponde a uma energia de 57,26
ido onde o comportamento € quase

m
eV. O estado fundamental mostra uma reg
Constante. O estado ( 2,0) tem um minimo quando a = 0,27 e acima de quando

a =z
= 1,0, mostra uma regido quase constante. Este estado fem uma aprénia do
ha Oni ari . " . .

rménioc esférico Y(1,0), que se distribul 80 longo do eixo-z. Assim um aumento do
Parametro ¢ causa uma menor localizagdo € a sua energia sofrera uma variagdo

Muito pequena.
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Camp§'1¢e,):1_lg ﬁu'e 0 O eletronicos 580 denotados po
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b) Presenca de um campo magnético

magnético causa uma compressao cilindrica no

A presenga de um campo
ym dos term

la :
plano perpendicular 20 campo.
tencial efetivo da Equagao 2.1

2
(0BY: /m(r), aparece NO po
se 0 comprimento magnético /s = W

0S magnéticos adicionais

4, torna-se importante

para "
campos magneticos fortes. Assi, S

onto quantico, (por exemplo, guando B=1T

torna-

| a-se menor que 0 diametro do P
B =

25 nm), o potencial dominante pas

ou
diamagnético. Na presen

abolico magnético de Landau
ico, @ competicao entre 0S

valor para @ energia do

confi
inamentos espacial € © ma
gtico abreé um canal eficiente para

elétr
on. Em outras palavras: oC
anho do nanacristal, 08 quais s80

5es de onda do elétron. Deste

lmpo
rtantes na determmagﬂo das enef
. entre as quantidades fmax a

mod
0, na presenga de campo magnetico, 2
robabihdad

do glétron N
a barré

manj .
pulagéo dos efeitos assocnados

gtron NO ponto quantico €

jvel de Landau, pode

e radial do el

o mais baixo N
jra do nanocristal € do campo

posica
icdo onde temos a maxima P
Lo, O H .o .

raio da maxima probabihdade

N a contribuigéo
a ¢ 4 . H
gnetico para O confinamento quéantico do sistem? O valor de /o pode sef

ser
usada para se medir

Calculado como
(3.10)

sricos, NO limite de valores

fracos Por exemplo, Par® pequenos .

e intermediarios 40 campo M gnético, A toma um valo! mito maior AU fex

& 0s efeitos de campo agnético 58 50 raco comparados a0s efeitos devidos
parreira potencial. Assim, 8 dependenma

0
nfinamento quantico induzido pe!
& quaseé que exc|uswamente linear,

dos ’
n .
iveis de energia €M relagao @
m 2.14, fica mais importante

& maior qué po. até

idade. Nesta situagao, as
gnético) se

COm
0
ocorre nos atomos, onde ©

Que
o quadratico. EM nanocnsteus es

m
resmo pare cap -
tornamu‘goes diamagnéticas (proporClCiﬂa‘s ; : e ancia aprommadamente
Quadrati dominantes. NeS stas © ;

ica deve ser obserVad energia

Magnati
gnético externo.
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Devido & diferenca da razdo entre py € fimax NAS vérias diregGes de pontos

Quanticos de baixa simetria, tais como EQD’s, um novo comportamento da estrutura

eletrénica, dependente do campo magnético, € esperado. A Figura 3.9 mostra a
(Esap - Eeap), para os estados fundamentais,

dependéncia da diferenca de energia
-se que ambos 08 nanocristais possuem

€om o campo magnético externo. Considera

© Mesmo volume e estudou-se os casos R > a (finha continua) e R < a (linha
ficagdo devido ao efeito da forma do

a, na faixa de campos magnéticos
0 campo, o seu efeito cresce.

tracejada). Para o caso original (R < &), @ modi
Ponto quantico pelo campo magnético € pequen

baixos (5 < 10 T), mas com o aumento da magnitude d

Quando R < 00 < @, o campo magnetico induz um efeito de confinamento que se
] um efeito fraco para SQD's. Assim, o

nsificado em um plano perpendicular a
0. Mas quando 8 = 0 T, para um dado
m comparagéo com SQD’s. Apesar
m maiores no plano xy, os
etria que em SQD’s. Neste
efeito da forma do

oma importante para EQD's, mas &
confinamento quantico dos EQD'’s é inte
dire8o de aplicagso do campo magnétic
Volume, ha um maior confinamento dos EQD’s e
905 raios dos pontos quanticos elipsoidais sere
Confinamentos quanticos sao mais fortes nesta geom .
0350, o confinamento ao fongo das duas direcoes determina O

Ponto quantico.

7A .
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H g SQU,
fungiio do campo magnético: Parsg= 10 A
R>a e R < a. Paratodos 05 caso
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feito da dependéncia da

Mostra-se na Figura 3,10, no €aso deR>a0F¢€
om forma geometrica para sQD e EQD,

energia eletronica do estado fundamental ¢

ste regime: o] conﬂnamento ao longo do

como fungao do €ampo magnetico. Para 0
alcanga © yalor de

magnético passa a ter um fator dominanté para sqD e ainda intermediario para
EQD's. Entéio, o confinamento quantico n° plano (x.y) 4&¥ ser maior em SQD-
No regime de campos Mg : ixa intensidade (B < 10T), por
exemplo, se a razéo entre ¢ R & mu o campo magnético aumenta a

dependéncia dos niveis de energia ¢o

plano (x,y) é o dominante. Quando Ao R, o efeito do campo

étrica (ou espacial). No limite
gnético supera o efeito de

nﬁnamento ma

de campos magnéticos intensos, © co
campo magnético induz um

confinamento geometrico- como dito

a aplicago. Mostra-se, na
nos estados fundamentais
_ 9317 A), variam como

inserida, 2 dependéncia

confinamento cilindrico N° p
Figura 3.11, como @ energia dé conﬂnament
de um SQD comR'6OAeumE
fungio do campo magnético: Tam
da diferenga (Egon — Esod) com 0 camk™

a
umenta com o aumento do campo

59Aec

E poS ossivel notar que @ energia do elétron

em @& ambos 08 casos, mas com

magnético
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ferentes taxas de anisotropia-
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ron, NO estado fundamental, com a magnitude
ra um SQD de raio R = 60 A e um EQD com

0,24. A figura inserida mostra a diferenga
fungéo do campo magnético.

Figura 3.11: Dependéncia da energia do elét
do campo magnético externo pa
0N=904x10°A% ondeR<aea=
das energias para EQD’s € sQD’s como

nético aumenta entre 0 a2 20 T, a energia
38 meV no SQD. Em geral, o
rma geométrica. Com isso, na

PO magnético amplifica a dependéncia com 2 fo
es entre o raio dos SQD’s, os semi-eixos

determinam as diversas contribuigées que

q Por exemplo, quando o campo mag
© elétron varia de 0,7513 meV no EQD, e d@ 0,44

Dresenga de campo magnético, as relag
fos EQD'se o comprimento magnético Is
Slteram confinamento quantico do sistema.
Na Figura 3.11 mostram-se &s energias do estado fundamental como fungéo
30 CaMpo magnético para um SQD €OM raio R = 60A e para um EQD de mesmo
Q
lume ¢ com anisotropia a = 0,24 € R> a:/ ;),ume et 0A® na presenca de
e degenerescéncia nos niveis Epy
magnitudes, por exemplo, B =2
entado, B = 5 T, este efeito
o-degenerados, como, por

Em um ponto quantico tipo-fente de
c?mcampc magnético externo, existe quebra d
O Mostra 5 Figura 3.12. Mesmo para pequenas

d, ® sfeito é claramente observado. Se o0 campf) é. aunj
) Quebra se torna maior. Além disso: 0s r:t:/:;z r;zra o
ra inserida a diferenca de energia

mente menor, nota-se uma

u

Par
peaB=5TeZTcomm=
ueng quebra da simetria.
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100 Ponto Quantico Tipo Lente
| Al,Ga, N/ GaN

~~=-=5T

90 ~

Energia (meV )
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T i

0 o025 0,50 0,75 10 1,25 1.50 78
Razio (¢/a)

Fi i
'Qura 3,12 Energia do e;égron para pon(tjos ;guf:rtrli
= resenga de U -

Q = 2,14 x 10'A°, na presen¢ (linha tracejada). A figura inserida mostra

B = 2T (linha pontilhada) e B=5T '
a quebsa de pdegenerescénciél para Eq € E,, através da diferenca de
energia para campos magnéticos B=5 TeB=2T.

cos tipo-lente de volume
po magnético de magnitude

magnético, 08 niveis eletronicos tenderéo a
ra pontos quanticos tipo-lente e de
quando a = 0,25 ( linha tracejada)

o Com o aumento do campo
a . .
Star-se mais, como mostra a Figura 3.13, pa

Me .
SMo volume que os anteriormente analisados,

Ca= .
1,5 (linha pontilhada).
Para uma melhor compreens&o dos efeitos de cam
anticos, mostra-se na Figura 3.14 a

SOmg das probabilidades das quatro primeira -bandas para um ponto quéantico
SStérico de raio R = 48 A na auséncia (figura @ esquerda) e presenca (figura a

esquerda) de um campo magnético externo (B = 141 T). Do mesmo modo, mostra-
% na F; oUra 3.15 ym EQD, onde @ = g0 Aec=20 A na auséncia (figura a

€s o magnético externo (B=141
T Aerda) presenga (figura a esquerda) de UM carmpo mag

).
remante alto, ele é util para se

Apesa i licado ser €xt
rdo ca nético ap -
0 campo mag ofeitos €m nanocristais com formas

Veri

'Car como se comportardo 05 seus _ casos 5D @ EQD. Sendo assim, as
nalise qualitativa do que quantitativa.
ito deste valor muito alto para o
ocristais em questdo. Nesta

pos magneticos intensos

9e0me...
. Métricas diferentes, onde escolhemos 0
como umaa

pronunciad? efe
as dos nan

IBUrge ~; .
) 3S citadas acima servem mais
camqualq“ef modo, percebe-se UM
Po Magnético, na distribuic@0 de card
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0 completamente pela simetria cilindrica

e nio sentirdo 0 efeito da g
nor que as dimensdes espaciais do

amento é determinad

elétrons praticament
pbem me

si 2
tuacso, todo o confin
s barreiras,

induzida pelo campo. O
Oi "y . as .
pois as orbitas ciclotrénicas tem raio Is

sistema, R = 48 A.

100 —____________:___:_____.__________________,________,.-.-__.-.--.--...-...E --------
Ponto Quantico Tipo Lente e =-0=025 20 ‘
R =150 |
0,3 0,7 s i
N I
—~ | i
E EZ:H ------------
= eI
o0 {20 T ,__——"”
U el —— PSS
= T
& 60— P
i
t

0 2 4 6

B(T)
ontos quanticos tipo-ente de volume
P(n ha pontilhada) e a= 1,5 (inha tracejada),

E
igura  3.13: Energia 0O, %‘é‘mn paE)aZS n
n= 10°A, arad ="
240 F;)o magnético 4 magnitude:

em fungéo do ¢

imel ub-pandas para um

] ili as g atro pnmelras s ‘

Qura 3.14: ggrlxjsigade .deRprobab,'sl‘lizd:Jg; ia (figurd 2 es yerda) € presenca (figura &
e raio R = :

esquerda) de UM campo Mag"
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-
(=]
e
SN

z(A)

ub-bandas para um
3 gsquerda) e presenca

Fi . .
9ura 3.15: Densidade de probabilidade total das quatro primeiras
A na auséncia (figura &

EQD, onde a =80 Aec=20 5 =
(figura a esquerda) de um campo magnetico externo (B=

T).

3.2.2 Efeitos da forma geométrica em pontos quéanticos de raio 250 A
o de elétrons, via interagdo
strutura eletronica para
4 os efeitos de uma

plano paralelo

Com o intuito de estudar as taxas de relaxaca
elé R . At
létron-fonon acusticos, analisar-se-a M sequéncia @ ©

Ponto quantico de raio R

pe e :
quena deformagio geomeétrica: através d

magnético. Para todos os pontos

R - .
(R < a) a diregao de aplicagal de um campo i
Quanticos apresentados, Nessa segdo, 0 yolume sérd sempre (2 = 6,5x 10" A’ e
a: C/a_

feitos do campo magnético sobre 0s niveis

mensdes para que tenha

Na Figura 3.16, mostram-S€ oS €
missdo ou absorcoes

elefronicos deste SQD de AlgsGao7N/Ga
veis €,

N, de grandes di

assim, transigoes Por e
stico ¢ nulo, existira a

pe ,
Quenas separagées entre M
ristal. Mesmo

sférica do nanoc
observa-sé quebra das
s excitados, sendo que a
nto do campo, formando
po magnético néo é
rado de B, como

de fa
fénons acasticos. Nota-se du€
pr
esenca de estados degenerados @
Na
presenga de um campPo ma

de .
generescéncias do primeiro € do s€
rado, aum

evido 2 simetria €

Separagso Zeeman, como €sPe
:S chamados niveis de Landal:
Mear devido ao termo diamagnético:
Presentado na expressao do potencial efetivo,
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Figur, lefronica de um ponto quantico
a 3.16; i nético na estrutura e
Efeitos do campo mag - 250 A,

esférico de Aly3Gag7N/GaN e raio R

degenerescéncias apresentadas pelos niveis

Uma outra forma de quebrar as e
Sletranicos em SQD, na auséncia de campo magnético, & dimindir & sua ata
Simetria espacial. Mostra-se, na Figura 3.17, a estrutura eletrénica de um ponto

Qanticq esférico com uma pequena deformagdo geometiica determinada pela
m comportamentos semelhantes aos

c .
onstante q= 0’ 9. Pode-se observar gque existe .
de simetria. Para lembranga,

Jé : . e ra
discutigos anteriormente, com excegdo da queb
nto quéantico es
ia esférica e migrando para uma

nd 1,0 so de um po férico e, menores valores de
’ "Se 0 Ca
A ind: 0tem .
hpsoidal. . .
ue sé aumenta a quebra da simetria, os

os entre si, cOMO pode ser visto na
usada foi a = 0,8. Os niveis
0,9. Apesar disso,

Pode-se observar que, 4 medida g
e -
Stadog degenerados mostram-se mais afastad

i 5 strica
Ura 3.18, onde a taxa de deformagdo geome -
dos com 0 €aso a=

Most

ram. . ara . .

aing M-se mais afastados, se ¢OMP do B =0 T, uma vez que a simetria
A existem estados degenerados guanco

Ciliney i = b.
Ndrica o, preservada, pois esta-S€ usando &
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'9Ura 3.17: Efeitos do campo magnético na
esférico de Aly;GagN/GaN e ral s

estrutura eletronica de um ponto quéntico
o R = 250 A, deformado ao longo do plano

perpendicular ao eixo z, com a = 0,9.

30 ~

Energia (meV)

Fi
U2 3.18: Eteitos do campo
esférico de Aly3Gao,
perpendicular ao eixo z. €0

Al Ga_ N/GaN, R =250 A
R<a a=08
e

. o
4 2° estado excitadg -~ g
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SN\ et
Lo .
] -
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B(D)

ronica de um ponto quantico

ura elet formado ao longo do plano

i trut
magnético na €S 2050 A, de
,N/GaN e raio R
m a=U0
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3.2.3 Dois pontos quanticos esféricos acoplados

a simetria esférica perfeita & adicionar um

ia—aténmica”. N
ituando-s€ na metade da distancia

Uma outra forma de guebrar

m “molécula b este caso, 0 centro de

se @ !
gundo “atomo” e formar u

simetri :
imetria move-se para 0 exterior das esferas, S
a Figura 3.19.

mo mostrado N

en
tre os centros das duas esferas co

e dusee

34y
3;51?

ye)
Bk
A
&

L5dN
¥,

Y,
R ENALSINEA,

Y ATATA

Fi :
igura 3.19: Dois pontos quanticos esféricas separd

Usando o métod o contexto da aproximagao da
Massa efetiva, estudou-se 0 QD’s de mesmos
raios, 30 e 40 A, separados PO u

Quanticos de InAs/GaAs com 98 sed 5

m
o e V=500 meV. Novamente a reté
ido em um gubstrato de GaAs.

entre 05 dois S
para iss0 escolheu-s€ pontos

W= 0,24 Mo, MB = 0,067
hida € © fundo da

b
anda de condug&o do aterial do POS° (InA e :
nergias d3 primeira (estado ligante ou

Obse i 20, como as ©
rve, na Figurd 3 . , Jas, para SQD’s de

simétri
rmet"co) e da segunda (anti
ai —

. © R =30 A (linha tracejada) € A i
Omo era esperado, 33 energias para 0 sqp de ral° |
op de a0 R= Y A, A diferen?
menta com O aumento do acoplamento dos

a diminuigéo da distancia d.
densidades de cargas para 0S
~60AeR= 30 A,

igante oY a T
), variam com a distancia d.

ade energia entre 08

Mme )
. hor variagao que as do S
S , ,
p tados simétrico € anti—simétrlco
o o
Ntos quanticos (Figura 3.21), 110 © co
ivas
q Mostram-se, na figur@ 3.22, @ respec™ a0 A; b) d
u . - ]
atro sistemas estudados: ad ~ 0 R
R = 40 A
-atémica com 0S Casos

Odg =
E bastante evidente @ semelhanga desta m ) B
o m interagao metalica entre

do Qe
Sodio (Na = 1s? 252 2P

elg -t
“’()ns..“w.es e fons de Na e dos cﬂStﬂ‘s
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430 JL InGaAs/GaAs
- \ ~ «
420 - S~ R
- R=30A
" CTTTTmemmmmmo-oozIzzES
400 T
g .-
= 3904 .~
- R
g7 A
30 —\ R=40
I
290 -
o 60 70
| 20 30 40 50
) ’ (A) distancia d entre 0s
da dis
i das em fungéo dé NG
! . eiras sub-ban _ o as) € 3
Figura 3.20: Energias para as dua;gr?crgge(;e e de WA (inhas o
pontos quanticos esfe
tracejadas).
50 -]////j
1 InGaAs/GaAs
45 4\
\.
1%
404 N
J \
\o
35 - %
- .\’ (
% 30 - \'\\.
A= e \‘
'S N
i 25
& 204
15 =30 A
104 R=40ANL e _
g 0 60 70
04 30 40 8
" ” | 1@ p-pandas em func@o da
rimeiras SUME s de 40 A (inha
jas pard 2 Pr stericos de 12©

Figura 3.21: piferenca de enerd

0
istancia d entre 05 P> da).
ggr:?irr:ua) e 30 A (linha traceja

tos quant
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2 9¢2 2p2), solidos muito fracamente
1s '

onio (Ne= . ratura de fusdo
“gases nobres’, como Neonio ( cuja tempe

dipolo-dipolo e
acoplados via interagdo Van der Waals ou dip

esta por volta de 100 K

100 -

80y

80

- 0
<
~ 20
N
-40 : |
>80 . / ‘ .v ) e ‘,.//
Y ,/A‘ - 1. T = -
‘ ann ===
7Y BN = 2 S e
100 B : E 2 p( A)
60 40 o

. D’s separados por
ara dois SQ b =20 Ae
dades supericias 90 PG R = 30 A, )
Figura 3.22: Contorno das); ge”_s'gg AeR ; 20 A, b)
istdncias. a - = .
RZ40 A d) b =60 AOR™4

eR*=
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Capitulo 4:
'“tei’agéo Elétron-Fonon em Pontos
Quanticos Semicondutores

4.1

Aspectos Basicos
dote As propriedades dos estados eletronicos €m pontos quénticos tém sido
ath . ’
angj adamente estudada nos capitulos prévios, agora centrar-se-a a atencdo na
a '.S H . .
& do movimento dos ions que formam 2 rede cristalina. Como resultado da

€XCitacs

a ” » ico

€do térmica, os fons da rede vibram em tormo das suas posicdes de equilibrio.
mico e estdo diretamente

As
or _ ]
rel ¢as de enlace quimico se opoem a0 movimento ter
acio , ] .
Nadas com as propriedades elasticas e com a propagagdo das vibragoes

acyst;

i _ )

Cas. Esses fatos sdo normalmente descritos no contexto de uma teoria onde
delos continuos). Se fornece-se

Ndo &
e . .
considerada a estrutura atomica da rede (mo
buida através de toda a

ener i A . »
9ia térmica a rede de ions, ela rapidamente sera distri
+aches coletivas entdo produzirdo

Vi .
exl::ri?: 0~e S coletivas de todo o sistema de loiis ’ .
se d@oes elementares chamadas dé fonons. Fonons sdo baosons e assim devem
eScritos usando a estatistica dé Bose-Einstein. Os modelos teéricos para
imento de onda da vibracdo

er R ‘
ver fonons normalmente consideram que 0 com

mica, desta forma a estrutura
ro lado, a energia potencial da

é

gra L un
Nde em comparagio com 2 separagdo ato

o redor da posicdo de

a. Por out

e de potencias a

micro .
SCopica do selido pode ser ignorad
o diferente de z€ro desta expansédo é

req
€ de ; .
equij) € lons ¢ expandida em yma ser
ilib; _ '
Mo e unicamente o primeiro e

cons.

id -

€rado (aproximacéo harmonica)- Usando
ndepen

Ode _
Ser expressa como uma soma de termos |

~nicos. Esta é a base tedrica que leva a
ipragoes da rede como um gas de

essa aproximagao, a Hamiltoniana
dentes, 0s quais possuem a
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b(')s .. .
Ons nao-interagentes. A inclusdo de termos ndo-harmoénicos na expansiao

Signi : .
9nifica incluir processos de acoplamento entre fonons.
Podemos escrever a Hamiltoniana de um atomo da rede na forma

P2 Md)z 2}
H= X 4.1)
‘,‘.:[m 2

Conseqiientemente, a equagao geral de Schradinger

re :
duz-se & equagso

2 2
fi_.+.M—a—)i—x,-2J¢(x,-)= E;p(x;) (4.3)
2M 2
Onde

Y= H{P(Xi) e
i
A €quacido 4.4 éa conhecida equagao do oscilador harmoénico, que resulta no

e
SPectro de energia
n=012, (4.5)

ondente a um modo normal, de um
O conjunto de nimeros 11; para

Ei = ha)i(ni -+ 1/2);

O estado de um dado oscilador corresp

da N
t 90 ramo j, & determinado pelo nimero quantico i
0405 os modos de todos os ramos fornece uma identificagéo do estado da rede.

Assim, a energia total da rede €
!  ho, 4.6
= — h(l)""zn/ ho, (4.6)
E 2,Z g

4.6 6 a energia fundamental, que € um valor

O primeiro termo da Equagéo o
escreve as excitagbes do

in
.depe”dente da temperatura € O segundo termo d ‘ .
Slstema_ Varios estados excitados s80 caracterizados por difer entes conjuntos de n,
e ser escrito em termos de um gas

Ol qn;
S8ja, cada estado vibracional de uma rede pod i 1 ’
minadas fonons'. O numero de

id
Peal de Quase-particulas néo-interagentes deno
o .

NS em cada estado deve ser descrito pela estat

-1
e
i 4.7
n; _—:(ekr “’1) ( )

istica de Bose-Einstein,

N———'__—_

0 conre:
Onceito g fénons foi introduzido por I
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O ntimero total de particulas (fénons) no cristal nio se conserva devido a que

M processos de emissdo e absorgéo de fénons. A probabilidade de processos
enquanto og

EXiste
com absorcap de um fbnon é caracterizada pelo coeficiente n;

Processos €om emisszo de um fénon é caracterizado pelo coeficiente (
-fénon é de consideravel importancia em processos

n/+1).

A interacao éxciton

Opti ;
Plicos o, semicondutore
determ,'na a forma do espectro de absorcéo ou emissédo. Para baixas temperaturas

Cristais perfeitos o acoplamento éxciton-féton domina o espathamento éxciton.

S, onde, no caso de semicondutores monocristalinos,
1 ¥

fGnon, Ambosg O espectro de absorcdo e a forma das linhas espectrais szo
folados Pela dinamica da interagdo elétron-fénon e fornecem a dependéncia

Cont,
om g temperatura da fér¢a do oscilador das correspondentes transicées. Parg altas
Craturas, 4 interagdo éxciton-fénon determina linhas de absorgio em energias

temp
dog fénons Menores que a energia do gap. A absorgéo exponencial observada para

Um 9rande ndmero de cristais perfeitos bulk é uma direta conseqiiéncia da interg
éXCiton-f(jnon_ Em nanocristais, os fénons controlam os mecanismo de' perda de fage
coeréncia) e de relaxagéo de energia e, conseqﬂentemente. determmaf.n a Iaﬁrgu.ra
de absorcdo e emissdo e os deslocamentos dos picos de luminescéncia

céo

das linhag |
[GAPONENkO 1998]. A realizagdo de dispositivos baseados em pontos quanticos

depende M grande parte, da relaxagdo eficiente do portador ao estado
] n ' . )

fundamenta, Deste modo, o estudo dos mecanismos de relaxagdo de energia em

Dontos Quanticos & gde fundamental importancia devido as suas implicagses na

dingim; 1999].
Mica de elétrons e buracos [Ql, et al., L
Em Pontos quanticos, os niveis eletrénicos e os modos vibracionais possuem

Cardter 4: ido ao confinamento nas trés ‘dimenSfoes. Rec'er'wtemente,
fora ese(:jzlr::)a: e\g?\:ersas investigagoes efpae “T"e':als or:ad:::smcize eor:
Io n'edades Opticas lineares e nao-lineares e em dinamica Cl:erente postos em
Sfeitog do confinamento sobre portadores e fonons foram1992_ BOCKELMANN
evidéncia. [BOCKELMANN; BASTARD, 1990; NoJ‘MA;\KAGA,HARA 1993b] A,
.1993; BEN:STy, 1995; NOMURA; KOBAYASHI, 19?2' Tno o “congela;nento” d.os
lnteragéo elétron-fénon controla varios fenémenos ta'soccc"e picosegundos. Em ym
ores opticamente excitados na escala de temp

pO!tad fonon no processo de
. = 4 -fon
Sis m interagéo elétron

‘ema de pontos quanticos o papel da I

ossivel reducédo dag
re'a"aﬁa‘??m de portadores tem sido discutido em termos da f fipo de fendmen
ortadore e tipo o,
rag de relaxp 10 devido aos efeitos de confinamento. Este tip
acdo dev
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Or 'l lec‘d()
! tal“bélll m m 1 e 2
’ t relaxagao
de

Portad
ores vi i
ia emissa 5 Spti
issdo de fénons Opticos, devido principalment
o, os fénons acusticos ao possuirem

e ao carater n&o-

disp
ersivo
dessas vibragbes. Por outro lad

disp
ersao
» podem
estabelecer fortes canais de relaxagdo para os port
ortadores

f .
Otoexcitados.
solidas estdo sujeitos a

Os
_ esta Ani
iferentes dos eletronicos em todas as estruturas

mecanism

os de espalhamento E influé

. Enquanto a influéncia das i rfi
as imperfeicd
es

Pode
» €m principi
ncipio scni
pio, ser controladas pelas técnicas modernas de cresciment
ento, o

&spalha

mento d 5

[Bog e fonons acusticos ¢ inerent i

KELM | rente aos sistemas cristali
ANN: BASTARD, 1990). Neste sentido, Fiainos

fund
amentai
ais d 2 ;
a relaxacgao, espemalmente por fonons ac

os mecanismos fisicos
asticos, ainda séo objeto de

int
ensa discussao.
Ao |

On O , . . 7
de acop go deste capitulo, discutir-se-a alguns dos mecanismos fundamentai

o -4 2l ais

to entre portadores € vibragoes acusticas, considerando-as
-as na

aproxi
macj
defOrma; o bulk. Enfoca-seé, neste trabatho, © acoplam
dao . .
e acoplamento p;ezoelétnco, onde s€ discute brevemente 0 papel d
o

ento por potencial de

Confi
Inamento
ento nas Vi
to nas vibragdes acusticas.

4.2
-, Mec .
anismos de Acoplamento Elétron-Fonon

largo, um elétron migra através do cristal com

ente pelo potenci
goes de ions, €
mudangas nas ene
ndente do tempo He, inserida na

associada ao acoplamento
onsiderada como uma
perturbados.

al periédico associado com o
m torno de posigcbes de
rgias dos elétrons

Em .
Proprieq semicondutores de 9aP
artanjo :des determinadas principalm
os fons nos pontos da rede: Vibra

Squiliby

brio, produzem, quase instantaneamente:
urbagdo depe
ta interag@o é
tante parad ser C
s entre estados nao
a de interagao, na forma mais

e
quags modo, introduzem uma pert
) ot
de Schradinger do sistema: Es

Blét
rOn fA
-fon ,
on e &, geralmente, fraca © bas

Pequ
ena
perturbagéo que pode induzir transigoe
a energi

Pa

ra ot
o caso dos modos acusti

nte & tensa

influencia 0s estados

rbagbes de pequeno
mudangas na

Sim
Ples
,» depende linearme o acustica, que

e'etré .

Nicos de duas maneiras distintas-
Chergia, £ am, quase [
- Estas mudangas sa0 quantizadas devido a
o elétron devidas @ este

Na primeira, pertu
nstantaneamente,

alCa
Nce
no . T
potencial periodico caus
deformagao do potenci
encial.
efeito sdo referidas como

Pe
rturb -
agdes do movimento d
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S

céo. Sua natureza é comum a todos os

ondutores. No segundo modo, a
4 local e produzir polarizagdo

€spalh
am : .
SSiid ento via potencial de deforma
S n
cristalinos e em particular 20S semic

dIStOr
cao
da rede pode destruir @ neutralidade elétric
go alcance, com O qual o

po elétrico de lon
nto do elétron por este efeito séo referidas
|

om modos acusticos.
scilagcbes coletivas dos ions em

sicdo R pode ser expresso

elétri
ca , .
clétre macroscopica, induzindo um cam
ni
comg nterage. Perturbagdes do movime
espa
palhamento piezoelétrico, associado C

coes de rede 80 O

Considerando que as vibra
de na po

Um cris
ta
l, o deslocamento u(R,f) de um jondare

COm
O sy —_
perposicdo de modos normais como:
iqR iqR
e (2, €™ +2a ® ) (4.8)

uR,t)= z Y Qw
angular do modo, p a densidade de

éa freqiéncia
or unitério de polarizagao, aq ©

& o vet
ra o modo g

Onde o &
s 9 € o vetor de onda, Wq
sad
0 cristal, Q é o volume do cristal, €q
ilagdo pa
5 paralelo a q) e dois

o longitudinal (€a €
para um dado g. Modificando-se O

9 S&0 os Operadores d
e criacdo e aniqu
Modog fr:,-:iStais. isotrépicas, ha um mod
Somatgrig versais (eq & perpendicular @ q)
em q na Equacéo 4.8, pode-s€ escrever

+a', e
Z pf)w q(aq —q) (4.9) |
4.2 1 |
Acoplamento por potencia! de deformagac
mos vizinho$ deslocam-se na mesma l
|

cuisticos, ato
spalha 50 produzidas pela

omo sen

mento da rede S
do um material
endo ondas elasticas. Em

de bandas deslocando
movendo algumas

stomos e, em .

d'regaoN: presenca de fénons @
tensao deste modo, as mudangas no e ,
Considerando 0 < omicondutor c continuo, as

critas como $ i

4 a estruturd
istalina € re
ancias entre 05
a mudanca da largura do

rado na Figura 4.1.

Vibr
acoe
S acusticas da rede podem S€f des

canica a alter

Qer
ral, 5
y a M4 ~
plicagdo de uma tensdo me

S
is de energia, quebrando
o muda 8% dist

ipica figura d
; most

®gen

er

escéncias. Deste modo, a teNn® 580
yma fi

Con
Uen
cia, as energias dos glétrons.
jstica €

9a
P sob .
e uma v:bra
nda nao mudam e ha um

Sua) influéncia d
Men )
te considera-se que 2

es|
OCa
m . .
ento nos niveis de energid-




N

Qura 4.1: Mudanga da 12/ do gapP
influéncia de uma yibragd?

bang Para pequenas yaria

a de energia pode sel

Proporcional a mudanéd o spagameﬂ
'®nsio induzida v-u(r.f) A dang? n
¥penas pelo deS\Ocamento alr - peste m

fon

0 o

NS geusticos como: 3
H ==

any |
% 2 constante ¢ oroporcio”
O poteng; . cqu?
o encial perturbativo 42
Nt '
Qitudinais porque V aulr.D © nulo

Y3

acus {c0®
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COmO -
: s bulk
NP , u X
ariagbes ma vez & pnons sfico
o a0 PBSSGT pe\ ° v
S:“des " o apros : heteromtef a VeZ em CO pnmentos de on
m ima a0 E 0
N o utores © fom v ysada frequentemente diversos sistenas
; ge“menta‘\s ‘FERRE\RA m trado oficient® para @ '\nterpretagao resu\tad
KU BASTARD 1989
aC\ls\-DA’ "9891 por 83585 1 | 1 R\PATH\, LEY’ 002 OKUYAN\A‘
otiv
e bk om PONIOS VoS, este tabalh® ysaré © {ratame d fonons
42
coplam
ento d %
efo asti 5p! i
m echanism) rma(;a custic acroscop\ca (npple
Em
lonai heteroestru .
. qitudinais, pod turas gemicon (aS: nto 05 modos ir nsversa‘\s quant® 08
nou\ras et em induz’ Jibragoe® nas nterface® ais, pOntos quantic
ura
:‘“ocr'\sta\ e a > Sem‘COndutoras, origind’ ar'\aqées tempo do rai© d
n 3 SS. . .l
p\fe slétrons f‘m o espect® o enerd@ cletronic? ajsmo 98 interagd®
3 e fo T .
: fir de vibrag nons acsticos: ido adeformagé s acroscop‘c , gina-s®
m oe L4
doa modulacio s que 08 M° gt d as hetero'\me aces: gerando
a . .
N gicional 2% cnergias o quantiz? oste 0 (30 depend®
e - . g
geformagd® ~ o pode sef igentific? o com@ deformag"
¢ o] processo de deforma 50 acustic?
4.13)

oy
stic
3 macroscopicd
As
GUa
S
PﬂnC\paxs contribu'\goes
nct R\

My
o
SCOD
pica sa0 0 termo refeﬂd gaoP

tq
o associado 2 Mas°
r VA
{lu)

E
Uma ex:\as expressdes P ara
pequenoanéO do POtenc" al
t:Op\ame:teS\OCamentos acus
o P deform? agao custicd
e {\(\N\PP; E\NEC ,
nanoestruturas qwitas
ento inﬁnito. te CF

de
sen
\'
olvida por Kinip Rein
pe
,.nr"eda e
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partic
ula -
r, a expressao para 08 elemnento

do
ponto quanti
U -
quantico nem da massa efetiva do mel externo ao po

Matriz
para
alternad este aCOp\amento apresen ptam oscﬂag
a .
bode de nodos e antinodos na interfac®
m s ,
er suavizadas oscolnendo-s€ o m

Superfici
icie Ae 1
normal as interfaces- Neste caso d

d
eformacao ma o . T
trangy croscopica © devido @ modos | ngituding ac
ersa- a P y
1999) is nao produzem signiﬁcaﬁvas pertuf acoes a superficie [ALCALDEi
Es ) .
Pequen te mecanismo pode ser impo ante par pont uantico d tamanhos
OS ’ . -
Consig , onde sua contribuigéo e ComParave\ com otencial de deformaga®
era! L B '
espe ndo-se queé © sistema consista ge um ponto quantic® de R = 250 A, €
rado que est . - T
& mecanismo nao seld gnn‘\catw
423
. ACO
plamento piezoelétrico
Em cristai )
Com m cristais que N4° possuem simetria 4© versgo: ! 5 CO icondutores
acomEStrUtura sinc blende °Y wurtzitds geformé 5es clasticas PP m sef
pan [ A .
E hadas por campo® elétricos 0scOPiC "
3 ip ste efeito p‘ezoe\etﬂco forne ece um c p\ d C\ona\ tre 0 € &tro
letrq ragbes actsticas cuja energid g intel ca é exatamen a energid
Stati _ '
ens3 =tea. CO“Squentement ed poiarizag“o glétricd PR) © agora P porciond
S0 aclsti ica
Slacig acdstica e pode S obtida 42 guin quag? om” o1 C ol
Pie na o deslocamento elétrico o cam oe\étr‘\oo Eeatens 0 m cn
(4.15)
D, ’ZfijE; +ze:kl K
e S | ) dad e o tensor
‘ e ' gjvidac®
Dezoe\, a matriz de {ensoes: 1ensor is
eirico o _ 3 UaQéO
. Por definiga®, @ po\anzagao daP 410
A D= " do D=0 para
5 zen =0.
polariza d u
SMolificar . cao pode ger Obt 51 opiC onsed tornent®
ssume-se que 0 M2 aterial € conduter
(4.47)




S@pituk) 4

onde « & a const L ‘
ante dietetrica, © a energid del
1
Lo PR PRIR
0 0
nde DR)é o d L ) .
es\ocamento eletrico em assomado com um elatron em .
43 Fa
Fonons AC ~eti T
(sticos em ponto3 Quant‘cos
A . - .
term S pmpﬂedades acustica® de ont quanttco poder ¢ descritas em
os d . B
Ranocr; as vibragoes clasticas de um esferd e-se supor que
s - . . - . .- -
se-d tal & esférico © total ente igotrc ico. Por (azo sumphud de, Nao levar
em s
consid conta efeitos de anisotropia nstan clasticas: atro da
\de - .
dese ragoes anteriores vibraqées de yma esferd | otropicd m ser
rita . '
s partindo da geguinte equagd® de ment®
g'u vu (4.19)
p/r(A)ru)V( u)+H
onde y & ot
0 5 o deslocamento 92 ede, P & gensidad qerial € ™ © . 580 a8
ama
as g das constantes de Lameé. Pode—se gefinif dot tores Y- e ur QU€ possud
e .
guinte propriedad®s
- 420
e yxu” 0 ¢ )
Q g - ut =0 (421\)
nde . i
deg) Uy e uy s80 0° componente® \ ngitudinal te ansverse es"e"“"a‘“e“‘e'
ento da rede.
Em - endo
geral, 0 deslo escrito como ®
, camento ode sel
P (4.22)
y=u + Ut ] ‘ ;
No _ agfericd existe™ Las €1as% s de
Mog caso de um ponto quént'\co e gimet(@ esf =
os acusti . iai oidal modeS) e (orsiond®
{tors;i usticos, chamados modoS esfermdats _
Sional m i yenm carater misto dem S€f
fep odes). 0% modos €° oroidats 0S5 o _
fesentad : d 0doS jongity inals etransversa‘s.
Qs o0s como uma combin . o linedl 0S .
modos t 5ais g 1anto 05 odos osferoidd®
! orsional 3 ansy ’ . .
Mo os tr nais sao purame te 1 . ) . - ngoes harmomcas
ansversal andido
ersais podem exP uemaf‘ came 05 modo resentes
1 gticOS: istem duas con icoes d

Vet
Qria‘
&m uml& As figuras 42¢e4
"oy
e esfénicd: orobte™
[
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conto
mo
que devem Sef satisfeitas quando

solid
os. .
A primeira esta relacion

des
ocam
entos através da superficie
- vz .

rface

Apr :
esfero'\dp esenta-se na Figuré 44 um espect! energias P
ai : .
is (@) e torsionais (b) pard um ponto quantico cdsSe dé raio R= 40
Longitudinal puro
s da primeiro
deslocaﬁ:: um to qud tico d gimetria

Figu
fa 4.2:
' %ecgesentagéo esquematic
. S‘; o esferoidal € modo
érica [ALCALDE. 19991

stica 90 ' i

K
Qury
43
. Representagéo esaue™




a) Esferoidai
0,010 | eroidais
n - : 0,010
o
]
- o
[
C .
~ o
8 0,00 n
N 5t
3 B = 0,005
& ] m
<]
o
o
0,000 L e
] e 0,000
1 2
Momento Angular

iQUra 4
4:
qufge_Ctro de energias dos mod
ntico esférico de CdSe em

0S esferoidais
ermosdom

1 Torsionais

r_I__’_________-——1——-—"“'___-_'_—_
o
g n
o 2 .
n
o
o
A |
n
o
(o
o o
0 1 2
Momento Angular

(@
omento angular

e torsionais (b) para um ponto
I[ALCALDE, 1999].
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Capitulo 5:

T
Xas de Espalhamento por Interacédo

Slétr On-Fénon Actistico em Pontos

Quanticos

5.1
NOGGQs Gerajs

teor; ‘ ’
de”\/ad €orig de espalhamento baseia-se na Regra de Ouro de Fermi, que é
1973 a ? teoria de perturbagdo de primeira ordem dependente do tempo [PAULI,

pUd spe . ~
estﬁ‘cl TOMlZAWA, 1993]. Ela determina a probabilidade de transicdo entre um

toa volvendo
acustic % para estudar processos de espalhamento €n

0, Kni
Xas. PP € Reinecke [KNIPP; REINECKE, 19

0 injg; ;
a ox
e €he l /k} € um estado final /k} com a emissdo ou a absorgdo de um fénon
'9ia

" Nesta abordagem, a Hamiltoniana é escrita como H = H, +H’, onde

q
/k) Parte N&o-perturbada e 4 representa a perturbagio sobre os autoestados
®

k’
) Solugges do problema nao-perturbado, H,[k) =E,[k).

Servam tamento dos

. tra

0 "S€, na literatura, diversos esquemas para )
s ~

{€ relaxagao de portadores envolvendo fonons e, entre eles, a Regra de

i & ; imento
Smi & ym dos mais usado. Diversos autores aplicaram este proced

ENKO; ROSEN 1996° SHOETER, 1996]. Além disso, © métod.o foi
| | fonons o6pticos,

i oras. Por
) Drocessos auger, etc, em diversas nanoestruturas semicondut
KN 93] estudaram 0 processo de

j TELANG;
0 de elétrons por emissao de fonons acusticos em fios quénticos [

HYAY, 1993
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Nest i
e ca
emise pitulo trataremos apenas 08 processos de relaxag&@o envolvendo a
80 de u isti
m fonon acustico, onde estaremos analisando 0s efeitos da
nto espacial e do campo

Modificac

ao m Atri

¢&0 na forma geométrica da regido de confiname
geometria do ponto quantico sé

ic : _
foram o aplicado. Efeitos devidos a influéncia da
eStu N . .
dificuldagd dados para poucas geometrias, prmcnpalmente devido as limitagdes e
da st es matematicas que sé impbem aos mode
u -
ra eletrénica em geometrias generalizadas.

bas
eados
e : .
m um método nUMErico pastante poderoso e
e formas g

como para condigbe

los analiticos para 0 tratamento
Porém nossos resultados s&o
limitg 650, o orincioy de grande flexibilidade sem
forma fur;cio principio, para 0 tratamento d eométricas gerais, para a

nal do potencial de confinamento, s de contorno em

interfaces

5.1.1
Regra de Ouro de Fermi
por fénons é inversamente

Ot -
empo de relaxagao eletronica, 7 assistido

Proporgi
C N
lonal & probabilidade de espalhamento dada por
2 -
S(k,k’):%(k’H’]k)’ (6 -ExF1) (5.1)
o acima & diferente

de zero somente se 0

do existe conservagao de energia total
na Equagéo 5.1, é negativo
pelo elétran. Esta

A funcs
uncéo delta mostra que @ equacd

af’gu
Men
to da funcéo & for zero, isto ¢, quan
o termo AW,

(absorvido)
s dependentes do tempo,

nsiderada

nQS
Proce
ssos. Se o sinal que acompanha

(posit;
'tIVD . e
), um fénon de energia AW esta sendo emitido

SQuacsn «
é"ss,i,:r a:ue um resultado do uso de teoria de perturbatfée
kf’aca» ) a validade requer que 2 intera stran-fonon possd ser co
- Usaremos a Regra de OUr de F culo das taxas de relaxagao,
Pertury fonon (H") como sendo um potencial
ador, assim, podemos escrever
(5.2)

(4HK) = [ OH w1

o} tratamento matematico

fonon. E,
s taxas entre estados
s. Podemos
s, baixando-

ra a
s € elipsoidai

tos quantico

os obtidos pa
ticos esférico
as dos pon

a
éncia i

Sletrap, ncia, discutiremos 0S resultad
¢

Sdianty 0s confinados em Ppontos quan
.
que uma pequena modificagdo 183 form
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S . . . e
e a simetria de esférica para elipsoidal, resulta em mudancas significativas nas
{ ~ ,
egras de selegao €, assim, NoS yalores obtidos pard as taxas de espalhamento em

cada caso.
para emissdo de um

interagao eletron-fonon,

Em geral, @ Hamiltonianad de i
a onda plana ou seja H ocC(q)e A

f& .
dnon, toma uma forma proporciona! 2 um

amplitude no prefator & dado por
|k =D
N 5.
cla)=1 200, q (5:3)
nismo denominado spotencial dé deformagac’, €
h eE”
N 5.4
T &4

se consideramos 0 Mecad

para mecanismo tipo piezoelétrico
Nestas expressoes: Wy =vq € frequéncia de vibragao do fonon acustico
com & o vetor de onda q, V e a Velocidade o som no material, = (EP yéa
jal de geformagao (ptezoelétnca) g (p)eéa

imetria axial, expressa em

A fungao de onda

C
oordenadas cilindricas, tom
(5.5)

fnm(p,z,cp)=wn,m(p, 2)e™

onde as funcoes ¥ (p 7) 40 determinadas através do método dos elementos
n,m

finitos para cada 1ip° de sistem?@ confinado co -a. Os Indices 1€ m

inci 0 magnético, que defi

I .
epresentam os nUmeros quanticos principdl ©

m
(m~) do operador momentu
s de transi¢oes entre

roba bMdade

medem a
5 proporciona'ls a

de matrz que
, de 4-fonon, sdo0

Os elementos

{3 s e s
tados iniciais (.M) © finais (n’

lntegra| do tlpo
‘“"q;,,',,,(p, 2,9) - (5.6)

ar x4+iaT que € denominada

Ao limitarmos 2 expan

aproximacs .
OXimagao dipolo-elétrlco, es

e

Ty
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fdry’, (pz.0)e™ anm(P,Z:¢)= inl(as +id, )Gro Sma +24, Gee Samolr 67

onde Am=m-m", ©
GPD = jpdpdzwnm pwnm (58)

n

(5.9)

I\l

Gee jpdpdz Y EWom
a

o elétrica (dipolo elétrico) induzidas Nas redes

medem as componentes 4@ polarizagd

cristalinas.

Os dois termos na Equacao
30 ou a

5.7 mostram também as “regras de selegao” para

apsorgao de 1-fonon dentro desta

transicdes envolvendo 2 emiss
“aproximacéo di lo-elétrico”.

agdo dipo estados cOM Am =11, 0S elementos

Mais precisamente, para

de matriz, \M(q)z\, sa0 dados Por-

‘M (q)z‘ =7 ZC(Q)Z q ;\GPD\Z . (5.10)

- (qi +q§). as transigo€s pode ser calculada na
Logo, a taxa de espalham
fOrma
_25 0 gicla) Geol (5.11)
rPD - 3 ﬁZV

icos transversais" que induz modulagao no
|

plano x-
0 Xy _sag entre estado
De forma analogd: par

longitudinais) temos:

: r
onde a taxa de espalhamento ¢ dado PO sim |2 (5.13)
41 0 gz20(a) Grel -
Fee =3 v ' longitudinais €
ue as yelocidades ong!
Nestas equagoes estamos mat al $30 dénticas, © que & sempre boa

transversais (plano x-y) do som ) Libicas simp|es(5°)v fcc e bee.
: : es o
aDrOXImagéo para S|stem35 com re diagrama representando quahtatlvamente as
A Figura 5.1 mostra U™ ; excitados (2p) € © cundamental (1s) aue
, stados
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satisfazem as regas de seleggo. A seta pontilhada mostra uma relaxagao eletrénica

Para o caso Am = -1, a sélida para Am = 1 e a tracejada para Am = 0. Outras

transicées eletronicas excitadas sdo possiveis, desde que respeitadas as regras de
mos para analise os primeiros estados

selecdo, dadas por Am = 0 , £1. Escolhe
m as primeiras transicbes e mais

eletronicos com menores energias, por seré

IMportantes que satisfazem as regras de selecéo, indu
baixa energia, onde a aproximagao linear para dispersao dos fonons, wq =vq, &

zidas por fénons acusticos de

valida.
A seguir, mostraremos 0S resultados obtidos com a aplicagdo do método dos

elementos finitos, no contexto da aproximagao da mass
fonon, em pontos quanticos esféricos de raio

a efetiva, para taxas de

espathamento via interagdo elétron
R=250A,

A
1° Estado Excitado J
Estado F dmentallM
stado Funda

ental para Am = -1 (seta
rgia € mostrada

. i fundam
Fiaura 5.1 Diagrama das transigdes eletronicas para g ?:é?:otracejada). o
pontithada), Am = 1 (setd solida), Af; a—g 0 oo externo.

qualitativamente, em fungéo do campo

50 de foénons aclisticos em pontos

al: iss
5.2 Transi¢do eletronica com eml

quanticos
ma pequena deformagado da

os efeitos de U
to sobre a estrutura como

razdo a = ¢/a, tan

yronicas de pontos
se aos efeitos desta modificagdo de

No capitulo 3, estudamos
Y€ometria esférica, medida através da
Sbre a densidade de probabilidade eleA
ternérias Alg 3Gag sN/GaN. Aqui daremos énfa

quanticos de ligas
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usadas por emissao de fonons acusticos &

também pela a influéncia do ¢campo magnético externo para 0s casos Am =0, £1.

geometria nas transigdes eletronicas, ¢

a) Transigdes entre estados com am=0

A Figura 5.2 mostra as taxas de transicao eletronica pard pontos quéanticos de
Alg 3Gag/N/GaN com volume Q=65 w107 A%, que equivale ao volume de um ponto
quantico esférico (SQD) de raio R = 250 A. O estudo ¢ feito para diferentes
deformagdes da geometia esfenca medidas pelas razbes @ = 1,0; 09 08; 0.7.

a>R, sendo que a = 1,0 denota

Neste capitulo, tem-se SeMPre que

5 esférico € valores q <1 indicam maiores deformagoes

o caso de um ponto quéantic

na simetria, resultando em pon

QD’s) quando @ = b.

---------

2 ]

4
B(T)

Fi " a
igura 5.2: Taxas de transi¢d® e‘?gb a°°$@'f?ciat de de\f;\’loa e d) w"
acoplamento elétron- o530 para- oW linha ontithada)
(PE). A razgo entre taxas e‘g:\r:fo pB (linha tracel%da)o‘iu‘:nE (et g "
s&o apresentada oga;goaccieriigas ternar s PloaG2 N

Os pontos quant

_Se llas as " !

NA cive oo ta
a Simetria esférica induz qumento nas

DERAL
muV:RS‘DAm;E JOTEC A
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aCop|ame
ntos e Ly .
especificame tP' zoelétrico (PE) quanto para potencial de deformacéo (PD
nte, si _ et
eletronica m . sistemas com alta simetria apresentardo taxas de t ). Mais
enores que sistemas co o ransicéo
m baixa simetria. Em ambo
: s 0s casos PE e P
D,

€ p
ara tod
os os valore
s de a notamos qu
e estas taxas d
ecrescem

€xponencialm =0T =
ial i i
ente, ainda que a variagdo totalentre B=0Te B=10T, sej
, S€ja muito

Pequena,

e Esse tipo de comportamento p
a razj
30 entre as taxas de transigio para SQD (W) em relagao ao defo
mado,
(Figuras 5.2d) mostram uma

ode ser melhor observado nas Figuras 5.2c e d

(way
a 5
Para razées a = 0,8 (Figuras 5.2c) € @ = 0,9

pe
Quena variaggo.

w7 on
_‘"\
‘w
St
E}
=
+
&
= w¥ w'
1E11 w
.................................... w¥rwh
& 8‘ ----- 10

B(T)

nto via interagdo elétron-fonon em pontos
lipsoidais (a =09 0,8 e 0,7) em fungdo do
tre as taxas do SQD e EQD’s também em
dos 0 casos tem-se Am = DeR=250A

B(T)

o espathameé
a=10eé
Relagéo en
gtico. Em to

Figur
a 5.3: a) ATaxas totais d
quanticos esféricos (
campo magneético. b)
fungio do campo magn
ado é gue transigdes via interagdo elétron-

fén;u;r; f:‘to importante a ser obserV '
devidas i, COplame.nto piezoelétrico (Figura 5.2a). € 1,8 e 1,5 vezes menor que as
"eSpectiva potencial de deformagac (Figura 5.2b) pa.ara B=0 T e B=10T,
de que N ente. Esses comportamentos podem ser facilmente explicados pelo fato
(interagac e'~*‘:t"ados eletrénicos com m =0 ndo serem a'fetados pelo campo magnético

spin-6rbita), conformé foi mostrado na Figura 3.11, mesmo quando a

i
a do nanocristal & muito baixa (Figura 3.10).
s, em fungéo do cam

=1,0) e elipsoidais (a =0,9,

po magnetico, e taxas

de defA Figura 5.3a mostra as taxas totai
) 3

08 e 'magdo geométrica para sistemas
0,7). As diferencas para sQD’s e EQD’s

esféricos (@
podem ser visualizadas na Figura

do campo magnético e aumentam

as taxas de espalhamento ndo

3.3
, O
nde as taxas diminuem com © aumento
st

COm
a diming iz
diminuicgo da simetria. percebe-se que €
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ymento do campo magnético, de modo que a

sofre i
m grandes modificagoes comoa
em valores da razao @, & praticamente

dife
renca entre elas, para diferentes
rtamento deve-se ao fato de

consta
nte. Como sé analisou antenormen
pouco modificados com a aplicagao de

que
os estados eletronicos com m~=

um ¢
ampo magnetico externo.

b) Transigoes com Am=-1

ansica0 eletronica para 0 mesmos pontos

A Figura 5.4 mostra 28 taxas de I
jcoes entre estados que

para trans!
ras 54a € b que a quebra
nas taxas de transicao eletronica, tanto
formagéo (PD) Desse

:Uéntlcos anteriormente estudados,

d*:“::'lzer? a regra de sele¢d® Am =

etria esférica induz fortes M

Fr::‘c:Oaf;t.)pIa\men’co piezelétrico (PE).
, sistemas de alta simefria aprese

& um comportamento contrario ao

nor simetria o qu

u
que outros sistemas dé me
certas topologias dos estados

apre
sentado para AM = 0. Isto S€ de
étricas de pontos quanticos

tanto @8 formas

quan
to ao campo magnético AU e induZ yma SiM

eletré :
hicos serem mais sensuvens

etria cilindrica superposta 3 do
icao eletronica caem

Nota-se, aqui tambem, que de 1ranss
. agora, yariando fortemente, S€

confi
finamento espacial.

::::ncialmente com 0 campe :
o radas ao €aso am = 0 ra es.te comporta
oo Camcos Temos agora um sofre de
mesmopo magnético (M = O) e um €
e\etrénic(m -1). Ja pard am

0S $a0 pratlcamente desprez

Novamente, as taxas e transt a0
ial de deforma(;QO,

830
me
cam nores que as devidas a0 pote
° er €55€
Contp magnético. uma outra en d ’ |
: ~ i roporciona a0
ibuicdes das mtegrals 58 € 5.9. o inte ran p p
: proporcional a0s hamonicos esféricos,

harm" .
dnico esférico Yf((),(p) enquant® 0p°

y1i1 (6, (p) ‘
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Figura 5.4:

Qura 5.4: Taxas de transi¢&o eletrénica com Am=-
acoplamento elétron-fonon: 8) potencial
(PE). A razéo enire taxas de tra
so apresentadas pard acoplame!

Os pontos quanticos sdo de

nto PD

nsicdo para

A -
razao entre as taxas de tra
mcomo

54c)
e a= :
a = 0,9 (Figura 5.4d), aumenta

Parg
0c .
acopl aso PE (linha pontilhada) quanto
am : . ,.
ento piezelétrico, essas %8s g40 me

m -
traa:S?E;'CO. Este comportamento 58
0 eletrnica.
analisazo:igura 5.5a mostra
9e0metrica em fungao tanto dO cam
08¢0y a. A razao entre as taxas
aument;ar;] jéo mostradas na Figura 55

anto com o aumento do campo

as taxas tota
po magnéti

de &
Simetria, a.

nsigéo para: C

ligas ternarias

para © caso PD

gue exatamen

ig para 08 doi

de transi¢a0 P
p, onde € ver
magnético como

B(T)

0; 0,9, 0,8, e 0,7, com
(PD) e1 (t):) piezoelétrico
ed) W / W também
ada) e PE (linha pontilhada)
de volume 2=6,5 10" A3

1, para taxas a=1,

de deformagdo
1,0 / WO,BI

a
linha tracej

(
A;a,geao;;N

D's e EQD’s, para a = 0,8 (Figura
do campo magnético, tanto
(linha tracejada). Para
siveis ao campo

SQ
aumento

nores e menos Sen
te 0 apresentado pelas taxas de
s tipos de acoplamentos

co como das razées de deformacéo

ara SQD's € EQD’
ifica que 0S valores relativos

pela diminuigéo do grau

s, com a=0,9,
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B(T)

5.5
. 2)u;a_xas totais 0@ espalhamento via | 0
o ngxgo:‘ :sféri_cos (u{) = R, % hpsmdais( =090
D elagao entre 8% a de
o relaxag '
paradas c DQ, € fungao do ¢ mpo magnético. Em lodos 0S cggoz

“ansi;in::r:n%emef“e a0s itens
mas para tranm-c? Jia interag?® elétron-fc’)non para 08 pontos quanti
transicdoelet S“u;.oes onde AM - 4. Pe o neste cas0, e
magnético (FZO“‘Ca aumerte™ expon® e com © aumento
apresentados gura .5-68 e b), s o este U™ comportamemo
diferenca de a“ter’lormente, i ara este fato © que. agora, 8
campo magn:efgla entre 08 tados int ) e findl qumenta 7
Gontrario. Ou ‘C,o’ ma? para 2 ansigoes otronicas com
Drocesso de seja, 3 diferenc?@ (qia entre o5 estado® é
Sletrdnicas relaxagad eletronicd: gma
sofrem yariagoes geme ara o mesmo campe
= 0. Junt ndo-s€ 2 isto 0 1@

de
gene
r 2 .
escéncla apresentada em

transica
qui“’:::) eletronicas s30 proporcwna
°°mp0rtamip°te“0'lal eformagé ) giferenc? nergia, am 0S8
OUtronftos apresentados para ™ =1
Aumento da ato de "mporténcia, 0 cervacy: ye @8 t‘axas cresce o
razao a, tanto para acop\amento piezoe\étnco quan iencial de
0 ané\ogo a0 apresentado quando am=0

defy
macs
(Figura g: o, sendo est® um comport@
2a e b) € oposto a = (Figura 5.
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Comportamentos que diferentes estados eletronicos possuem na presenca de campo

Magnético.
Para este caso, as taxas d
Mais sensiveis ao campo magnético & mai

e transicdo eletronica por acoplamento PD s&o
ores que as apresentadas por PE em

Cerca de uma ordem de grandeza para campos magnéticos intermediarios (8 ~ 20 T)

€ semelhantes para B~ 0T A razio entre as taxas de transicdo eletronica para
4 um SQD s#o mostradas nas Figuras

ntados sdo agora menores

@=0,8 e 0,9 em relaggo as apresentadas par

S8a e b, respectivamente, onde 0S valores aprese

Comparados quando Am = -1. |
s em fungdo do campo magnético e taxas

A Figura 5.7a mostra as taxas totai

-10 09, 08 € 0,7. A razdo entre as taxas de

de deformagéo geométrica @
na Figura 5.7b, onde estas

fansicao dadas para SQD's e EQD's 580 mostradas
dUmentam & medida em que a perda da simetria aumenta.

3 P , ]
» \~ /I
;: b I ~q g 108+ Ll e
FO R £
115‘- ‘-.'."-. ."vtct
PE toe—/ﬂﬂ
)
‘-‘OJM i I S 1 ®
0 5 10 15
B(T) - 10,09 08 €07,
- ataxas a = 1 o
Figura 5.6 i ica com Am = 1. P a8 e deformagdo (PD) €, )
7 98 Taxas de ransigho elgtrr%?r-fénon: a) Potenctlaa:nsigéo para: C) Brw’e
com acoplamento s de mento PD (linha tracejada)
s terndrias Alp3GaorN

¢ tivo (PE). A razdo entr ¢
piezoelétrico (PE) o) sfio apresenta((ijaﬁ‘;’ p s s3o de iga

d) WO 1 w' també
e PE (linha pontilhada)- 0s ontos
de volume O = 6,5 x10" A~
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s 0s dados obtidos para as taxas de espalhamento, nota-ge

Juntando-se todo
%is comportamentos distintos, em que as transigdes eletrénicas de mesmo nimerg

Quantico Magnético os efeitos do campo sao menos perceptiveis, mas quando tem-

¢ os Caso de Am = 11 eles sdo bastantes nitidos. Uma explicagdo para estes
comp Ortamentos esta justamente nas diferencas de energia e densidades de cargas

entre og estados eletronicos final e inicial. Tem-se, também, que os estados

e'etron,'COS Comportam-se diferentemente, na presenca de um campo magnético
eXtremO, onde, principalmente, os estados com m = 0 sd0 menos afetados, Quando

anah'samos, por exemplo, as fungbes de onda ¥io e ¥a1, referentes a transicso
eletrénica éstudada nas figuras 5.2 e 5.3 (Am = 0), tém-se densidades de
pr Obabiligage eletrGnica bastante distintas, as quais sdo afetas de formas diferenteg
Pelo campo magnético externo. Sendo assim, a soma dos efeitos da perturbagao
Sxter Na, tanto na densidade eletrnica quanto nos niveis energéticos, sera um fator
impoﬁante na determinagéo das taxas de espalhamento. Desta forma, para o caso
e transig:c")es entre estados de mesmo m, os estados eletrénicos se comportam de
forrna Mais semelhante na presenga de um campo magnético, afetando com pouca

iNtane: o
ensidade as taxas de transicao eletronica.

o ia i 3 -fénon em pontos
teracdo elétron
o\;'c?ai;n(a =9 .9, 0,8 e 0,7) em fungdo do

Figura 5.7. a) Taxas fotais de espalgafgz';gs
quanticos esféricos (a = ; )éo entre
campo magnético. b) Relag todos 0 caso
fungdo do campo magnético. EMm

0
do SQD e EQD’s também em
> taxass tem-se Am=1eR=250A

. e a forma geométrica do
Outro fato importante foi mostrado na Figura 3.6t, 0;':5 e oiooe o

On Ay ortamento
© uantico & um fator importante no COMP eletrénicos sdo afetados
s quanticos. Portanto,

s niveis
presenga de um campo magnético. Deste modo, 0
s taxas de transicdo

de i~q dos ponto
. Maneir, diferente pela forma geometrica cdo da
Onside.ram-se todos esses fatores na determi ¢
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do estudo das suas formas geométricas.
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Capitulo 6:

Conclusoes e Perspectivas

Investigou-se, pelo método dos e€le mentos finitos, 08 efeitos do campo

magnético aplicado € da forma geomét I energia de um elétron em

N/GaN. para obter maior

pontos quanticos paseados em ligas tern
precisao dos resultados clementos .~ uniformes triangulares foram usados
pontos quénticos de cinco formas

e «
geomeétricas diferentes: esfér
e

ncontrado que, para © estado
do. Alem disso, 08 niveis

pontos quanticos esféricos, POSS
agnético aplicad®
anho € forma do ponto

auy
mentam com O aumento do
en ror]

ergéticos do elétron s5o fortem

u" .
: antico, de modo qué:
iferenci
ciados.
s i e um elétron em esferoides

pssuem comportamentos

Desta forma, encontrous® que

nocristais ara © estado fundamentaL
a
oblatos apré

prol
atos sio maiores €M esmo comportamento

En
controu-se que 0% esferoides , _
em 0S efeitos do campo

eXceto
para m estad ;
0s de ais tor "mportante, nas energtas dos

Atico mostraram
externo, 0s AU uais gendo assim, O espectro de

&létrons nos pontos quanticos
®nergia do elétron pode ser man i
Quanto pelo campo magnético 2 0. 1810 atnbUId'O
de confinamento quantico: introduzidos ela parreird
Magnético aplicado-
e Calcularam-s€; també:‘mt
0s n-fanon em pontos quanucose _ potencidl
mecanismos de acopia™™ mert® * equend deformaqao

Est
udaram-se ©0S efeitos de
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gnético externa. Encontrou-se qué

per -
pendicular, e da presenca de u
istal produz efeitos significativos nas taxas de

uma
pequena deformacao do nanocf!
a dire¢ao de deformacao do nanocristal é

espa
palhamento do eletron de modo qué

um fa
tor importante Nnos resultados obtidos.
ma grande relevancia

o Os resultados apresenta
ntif
tifica na determinagd® da e pnica © !
axas de espalhamento via

inter.
acao elétron-fonon. Um aspP

consi
deracgéo de diferentes formas geom

stricas, gendo que para algumas, tais COMO

psoidais, existern SO olucoes analiticas, unicamente noO
e um camp

pon
tos quanticos esféricos € eli
A presenga
método dos elementos finitos

as. A aplicag,éo

caso de
cam i
so!ugé po magnético aulo. o magnetico inviabiliza a
o analitica desses problem
esses problemas abrindo @
oblemas de transporte, etc.,

se mudangas da geometna

Aricas para

da
nanoestrutura.
i p Além disso, 0 MEF Concede 1 de de aplicas®® om diferentes areas
e
squisa, pelas yantagens que outros modelos largamente

Como perspectivas de trabalhos

i Utilizagao de fungoes de
s diminuin 0

i.  Utilizagdo de
possmlhdades de 2
geometncas, tais como 1

e arabélicas ou

ii. Consideraga® de interta® s
. % um pro le

v. Utiizagao 40 e
Jetermina-se, &" 40, @ ses de pase Y
para a resolugéo da i lementos: jsto ©
estas fungdes g30 C idas @ enas para
a esses sistemas.

que limita 0 uso do
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v. Calculos da estrutura vibracional em pontos quanticos de diversas
&todo extremamente flexivel € em principio

geometnas O MEF é um m
uagao giferencial 4. 19, a qual permite

permite obter uma solucao daeq
de uma nanoestrutura.

descrever as oscilagd

a apresentas,
a as demais S€ esperam 08 primeiros

apenas 2 altima ainda nao fol

Das perspectivas acim

parcialmente desenvolvida, S sendo que, Pl

resultados para breve:

E importante salientar que, 1 todos estes resultados foram obtidos 1o

Laboratério de Novos M2 eriais 1solantes o Semicondutores = LNMIS — da

Faculdade de Fisica da Umversndade Federal de Uberlandia. A Aplicagao do MEF

em problemas de nanOCIGRCla foi ordenada pelo prof. Dr. Qu
cipou da elaboragao

Fanyao, o qual estudou @ base o método, € part

resolver 2 equagao de
ia interagao elétron-fonon. Os
s dos resultados do trabalho

icagéo do MEF 1o contexto da

dos programas, de calculo
Schrédinger e no caleulo &2 das
artigos publicados, relacion?
desenvolvido por Qu Fany® no

aproximagao da massa efetiva.
DANTAS, N.O.; Finite element

F
ANYAO, QU, ALCALDE, A M., A rystals. Journal of

method for electronic prOPe't'e

Applied Physics. 94 .3462-3469, 2003
e density in ionic

FANYAO, QU, MORAIS, P- C. anoparticl surface ch-arg |
Magnetic fluids: The offect © particle-pa | interactiof Journal of Applied
Physics. 93:7385-7387, 200%
FANY uD, 5 P LCALDE, A M- ALMEIDA, C. G-
DlNIZA!\IOET(;U ODZNTS(?R:SO; ¢ he effec fexternal m g::::o‘f:::: ::u:::‘
Surface charge distribution © sphe erical nanopartlcl . Microe
34:471-473, 2003.

T nability in quantum wire 1asers: Physics Letters

S
AANYAO, Qu, MORAIS, P- &
310:460-464, 2003.
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FANYAO, QU, MORAIS, P. C., SANTOS JR, D. R; The effects of external
Magnetic field upon the stability of ionic magnetic fluids. Journal of Magnetism

and Magnetic Materials 272-276, pag 943-945, 2004.

FANYAO, QU, MORAIS, P. C., SANTOS JR, D. R, DANTAS, N. O.; Effects of

fanocrystat shape on the physical properties of colloidal ZnO quantum dots.

Physica E: [ ow-dimensional Systems and Nanosfructures.

a dissertagao.
Estes dois titimos artigos estao em anexo no final dess ¢
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deg?;;idet"opﬂimental efforts have lately beent
size and sha understand the effects of rfanocrystal
8. For insge on the physxcal properties of QDs
strated that dmﬁ,ppﬂcal measu.rex.nents demon-
shape fr<;1 a relatively gmall deviation c?f the QD-
dramatic erf‘f )the spherical §y1nmetry mtroduces
semicondu(.‘;'cts on the optncal propemes of the
many inter or nanocrystal [8}- Very recemly,
the magncfsﬂllg. results have been observed 18
exciton ﬁnco'optlcal measurement, quch as the
Landau-lev 1$t1‘uctur5:, the Zeeman effect, and. the
theoretical ¢l formation. However, only simplified
To deep; models can be found i the literature.
tiong ang tunderStand the experimental observa-
from QD-bO be able to predict novel propertics
tion is re uz}sed systers, a sophisticated calcula-
“‘yStematiZ ired. To this end, we embarked on 'a
field on ¢t study of the effect of the magnetic
by mea ¢ optical properties of 7nO-based QDS

ns of the finite element method (FEM),

takine ;
Shapeg into account the effects of the panocrystal
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where B is the magnetic ficld strength (B = 1 for a

magnetic field equals to 4.701 X 10° T) and ¥(p,?)

js quantum confinement potential with V=
o= Vo#0) inside the Qb (outside the QD).
£ FEM, Eq. (1) can be solved as
follows. First, the entire fegion of the material
divided into clements in real space. The
hape can be arbitrarily chosen, as long
as they match the poundary conditions at both the
interface QD/surrounding medium and far away
QD region. For simplicity, W€ use

triangular element (meshes. Then, any calculated
ve function, wave function

uantity, 8- W |
g cffective potennal is expressed in

s af the nodes. Calculated

he elements are determined by linear

in ¢ adopted linear-shaped
(P5Z) [9]‘ Thus7 'Pul(P,Z) in the kth

system is

3
pb = Z’ PON (2. &)
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wave unction at the jndividual
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nodes. Finally, using ( .
residue M 9], one obtains the finite element
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and
o~ [ [ i-Npapdz ©)
J Jw

Once the local matrix elements have been
calculated for each element, they are joined
together in such a way that the wave function
and its derivatives are continuous at the bound-
aries. Such continuity of the wave function is
achieved by mapping the local matrix equations
for each element onto a single global matrix
equation given by
Hy W= An - Dyj- ¥} (7
This generalized eigenvalue problem is solved
using standard numerical procedures available in
numerical analysis packages, for the eigenvalues
(A1) and the corresponding eigenfunctions () [9].

The FEM is a convenient and a highly efficient
procedure for calculating electronic structures and
other physical properties in semiconductor nanos-
tructures. Its successful application to quantum
mechanical problems has been reviewed in Ref. [9]
and references therein. It is interesting to empha-
size that the FEM basis functions are strictly local,
piecewise polynomials. Therefore, the method is
completely general, while its convergence can be
systematically controlled. Although FEM is ap-
plicable to quantum structures of any shape, in
this paper we will focus our attention onto the
following structures: spherical-shaped 2 +y2+
22 =R, cllipsoidal-shaped  (x*/a®+ y*/b* +
z2/¢% = 1), lens-shaped, and rod-shaped. Here, R
is the sphere radius, whereas a, b, and ¢ are the
three principal semi-axes of the ellipsoid. To
clearly show the geometric effects, prolate spher-
oids (¢ = b) have been chosen. The height and the
base radius of the lens-shaped QD are described by
b and R, respectively. Likewise, h; and R;
describe the height and the base radius of the

rod-shaped QD.

3. Results and discussion

The physical (carrier effective mass, dielec_tric
Constant, and band offset) and the geometrical
(size and shape) parameters of the QD structure

3

play an important role in determining the energy
spectrum, number of confined states, and average
intershell spacing. In our calculation of the QD
shape-effects the values used for the electron
cffective mass and conduction band offset were
m(r) =024 and V,=400meV, respectively.
These values correspond to ZnO quantum dots
dispersed as aqueous-based colloids [10]. The
energy reference is chosen at the bottom of the
conduction band of the QD material. It is
important to note that in the FEM computation,
the number of elements (NE), the cutoff position
(rc) at which the electron wave function is equal to
zero, and the degree of the interpolation functions
are crucial for achieving high numerical accuracy
and fast convergence. Therefore, careful attention
should be paid while choosing these values [9]. A
comparative investigation of the QD shape-effect
onto the electronic structure of spherical quantum
dots (SQDs), ellipsoidal quantum dots (EQDs),
lens-shaped quantum dots (LQDs), and rod-
shaped quantum dots (RQDs) has been performed
under zero magnetic field. The ratio
c/fa /R, Ri/h)=024 holds for all EQDs
(LQDs, RQDs). Note that the same volume (V)
is achieved for both SQDs and EQDs assuming
a= 1.61R and ¢ = 0.62R. In spite of the existence
of analytical results for some cases, such as SQDs
and EQDs, high accuracy numerical results for the
aforementioned QD structures were presented in
Fig. 1. In all cases investigated, the electron energy
decreases as the volume of the QD increases,
indicating a reduction of the quantum confinement
effect. The energy reduction rate, however, is
strongly dependent upon the QD shape (see
Fig. 1). Furthermore, for a given QD volume,
the electron energy increases as the QD geome-
trical symmetry reduces. Note from Fig. [ that the
electron energy values for EQDs lie above the
clectron cnergy values for SQDs. This is becausc
¢ = 0.62R and for a given volume EQDs provides
a stronger quantum confinement compared to
SQDs. The encrgy difference (Eeqn — Esop) re-
veals the QD shape-cffect and depicts a very
interesting behavior. As the QD volume decreases,
the difference (Enqp — Esqp) first increases, then
reaches a peak value, and finally drops down
towards zero, as shown in the inset of Fig. 1. The
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Fig. 1. Energy of an electron in spherical (SQD), eflipsoidaf
(EQD), lens-shaped (LQD) and rod-shaped (RQD) quantum
dots versus dot volume. The inset shows the difference in
electron energy between EQDs and SQDs as a function of the
dot volume.

increasing energy confinement, due to the reduc-
tion in thc QD volume, facilitates the clectron
wave function penetration into the barrier. As the
barrier wave function penetration is more pro-
nounced in EQDs than in SQDs, the cnergy
difference (Eggp — Esqp) tends to decrease at very
small QD volumes. Indeed, in the limit of R = o0,
both SQDs and EQDs tend to bulk materials and
therefore a very small shape-effect is expected.

In the presence of an external magnetic field,
compctition between the quantum confinement
due to the QD barrier and due to the magnetic
field determines the electron energy. In other
words, magnetic ficld opens up an cfficient channel
to manipulate the shape-effect versus the size-
effect in QD systems. Actually, at non-zero
Magnetic field, the ratio py/rmax may be used to
Measure the relative contribution of the magnetic
field versus the barrier potential to the quantum
Confinement of the system. Herc, gy = [(2|M]+
1) (hc/eB)) is the magnetic length, i.c. the radius
48sociated to the maximum electron probability in
the Jowest Landau level and rmay corresponds to
the maximum of the radial electron probability in
4 given QD. For instance, in small SQDs and in
he range of weak to intermediate magnetic field
Strengths, p, is much larger than 7, and there-

fore the confinement effect introduced by the
magnetic field is small compared to the confine-
ment effect introduced by the barrier potential.
Thus, the magnetic field dependence of the energy
levels is, like in atoms, almost linear even at field
values as strong as 100 T. In large SQDs, however,
Tmax is much larger than p, even for weak magnetic
fields. As a consequence, a quadratic dependence
of the energy levels with the applied field is
observed under usual laboratory conditions, in-
dicating that the confinement effect introduced by
the applied magnetic field is a dominant factor.

Due to the shift from the spherical shape and the
corresponding anisotropy in spatial confinement,
it is expected that the electronic structure of the
non-spherical QDs (EQDs, LQDs, and RQDs)
present novel magnetic field dependence. For
instance, whereas the first and the second excited
states in a SQD are degenerated at zero magnetic
ficld [scc Fig. 2(a)}, the spatial anisotropy of the
EQD splits the degeneracy of the first and the
second excited states [see Fig. 2(b)]. Fig. 2
illustrates the magnetic ficld dependence of the
electron energies (fundamental and excited states)
in a SQD with R = 30 A [Fig. 2(a)] and in an EQD
with ¢/a = 0.8 [Fig. 2(b)], bath QDs possessing the
same volume (1.13 x 10° A"). It should be noted
that both the strength and the orientation of the
applied magnetic ficld influence the clectron encrgy
spectra. Depending on its orientation, the applied
magnetic ficld may enhance or weaken the QD-size
and shapc effects.

Fig. 3 illustrates the electron ground state
energy difference between the SQD and the EQD
as a function of the applicd magnctic ficld for R >
a (dashed line) and R<a (dotted line). We first
observe that for R > a, the applied magpetic field
weakens the shape-effect. Actually, at zero mag-
netic field, differences in quantum confinement in
the (x, y)-plane, between SQD and EQD, is due to
the shape-cffect. For R > a, at zcro magnetic ficld,
the electron energy in EQDs is higher than in
SQDs. When the magnetic field is applied, the
squeezing of the Laudau level results in a change
of the quantum confinement in the QD (x,)-
plane. More specifically, as the magnetic field

increases from zero the magnetic length (py)

gradually reduces towards the ry3Y value, and
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entually runs below 7390, With further increas-
g of the magnetic field the magnetic length (pg)
ay reach the rEQ value. Consequently, as long
3 1D < o <73 the confinement of electrons
Y the magnetic field overcomes the geometrical
‘onfinement effect in a SQD. Differently from the
Ase of the SQD, however, the geometrical
~onfinement in EQD:s still dominates the electronic
SFmCture. For R<a, an oppositc magnetic ficld
Egeﬂ has been observed, i.c., the applied magnetic
thed enhances the shape-effect instead. In this case,
con f;ipphed n?agnetic field changes the quantum
hement in the (x,p)-plane. The quantum

con g ® . .
finement in the z-direction, due to the shape-
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Fig. 3. Difference in clectron cnergy between an EQD and a
SQD as a function of the applied magnetic field for cla =024
(dotted line) and c¢/a = 4,17 (dashed 3line). In both curves the

dot vofume was fixed at 1.13 % 105 A”.

effect, is stronger in EQDs than in SQDs.
However, at zero field, the quantum confinement
in the (x, y)-plane is reversed, i.e. stronger in SQDs
as compared to the EQDs. Similar to the previous
case (R>a), the applied magnetic field does not
change the carrier confinement in the z-direction,
though it influences the difference between EQDs
and SQDs in the (x,y)-planc. As a result, the
difference in quantum confinement between EQDs
and SQDs increases as the applied magnetic field is
increased, and so the electron energy difference, as
shown in Fig. 3.

4. Conclusion

The effects of the applied magnetic ficld on the
energy spectrum of an electron in colloidal ZnO
QDs have been investigated in the frame of the
finite element method. In order to obtain high
accuracy numerical results, nonuniform triangular
clements were used. It was found that the cnergy
spectrum of an electron strongly depends upon the
QD size, shape and applied magnetic field. A small
deviation from the spherical QD shape results in
large encrgy differences. The energies of an
electron increase as one reduces the QD shape
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symmetry. The QD shape-effect can be manipu-
lated by changing the orientation and strength of
the applied magnetic field. Such effect was
attributed to the competition of the guantum
confinement effects introduced by both the barrier
potential and the applied magnetic field.
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