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RESUMO  

 

Os avanços tecnológicos ocorridos nos últimos anos possibilitaram o estudo e a 
fabricação de estruturas que apresentam dimensões cada vez menores. Nesse 
cenário, uma área que vem atraindo grande interesse na atualidade é o estudo dos 
pontos quânticos - do inglês: quantum dots (QDs) - devido a suas possibilidades de 
aplicação, suas propriedades estruturais e a estrutura eletrônica dos portadores de 
cargas confinados. Existe um grande número de possíveis aplicações para QDs, como 
por exemplo: células-solares, detectores, lasers, televisores, biomédicas, etc. Os QDs 
mais estudados são gerados pelo método chamado Stranski-Krastanov (SK). Esse 
método permite produzir QDs que são ilhas auto-organizadas que surgem devido a 
diferença entre os parâmetros de rede das camadas epitaxiais e do substrato utilizado. 
O uso desse método apresenta pontos favoráveis interessantes como a elevada 
eficiência de emissão, melhor discretização dos níveis de energia e maior densidade 
de área. Pontos quânticos auto-organizados apresentam outra importante 
propriedade que é a possibilidade do crescimento de multicamadas alinhadas de QDs 
empilhados devido ao fenômeno do auto alinhamento. O crescimento de QDs a partir 
do método SK apresenta como principal dificuldade o controle do tamanho e da 
distribuição das ilhas na amostra. Estudos recentes indicam que o crescimento de 
amostras com camadas empilhadas verticalmente e separadas por material 
semicondutor possibilitam o surgimento de QDs com tamanhos mais uniformes nas 
camadas superiores. Neste trabalho foi estudado um conjunto de 5 amostras de QDs 
duplos auto-organizados de InAs/GaAs crescidos pelo método SK sobre substratos 
de GaAs com camadas espaçadoras de GaAs de diferentes espessuras. Para o 
estudo das propriedades ópticas das amostras foram empregadas as seguintes 
técnicas:  Fotoluminescência (PL) e Magneto-Fotoluminescência. A partir da análise 
dos dados obtidos verificou-se que as amostras apresentaram comportamentos típico 
para QDs. A variação da espessura da camada espaçadora de cada amostra 
demonstrou a ocorrência de uma competição entre os efeitos de acoplamento 
eletrônico e interdifusão In/Ga. Foi verificado que o aumento da temperatura causou 
deslocamento dos picos observados para regiões de menor energia e diminuição na 
intensidade dos mesmos. Verificou-se que a posição dos picos não foi alterada 
significativamente em função da variação da potência, contudo, a diminuição da 
potência de excitação causou a diminuição da intensidade dos picos. Medidas de 
fotoluminescência realizadas sob variação do campo magnético indicaram a 
ocorrência de Strain reforçando a ocorrência da interdifusão. Além disso verificou-se 
também a ocorrência de polarização de spin para as amostras.  
 
 
 
Palavras-chave: Pontos Quânticos; PQ Empilhados; PQ Auto-Organizados; 
InAs/GaAs; interdifusão. 
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ABSTRACT  

 

The technological advances that have taken place in recent years have made it 
possible to study and manufacture structures with smaller dimensions. In this scenario, 
one area that is attracting great interest in the present time is the study of quantum 
dots (QD's) - due to its possibilities of application, its structural properties and the 
electronic structure of the load carriers confined. There are a large number of possible 
applications for quantum dots, such as: solar cells, detectors, lasers, televisions, 
biomedical etc. The most studied quantum dots are generated by the method called 
Stranski-Krastanov (SK). This technique allows to produce quantum dots that are self-
organized islands that arise because of the difference between the network parameters 
of the epitaxial layers and the substrate used. The use of this technique presents 
interesting favorable points such as high emission efficiency, better discretization of 
energy levels and greater area density. Self-organized quantum dots present another 
important property that is the possibility of the growth of aligned multilayers of stacked 
quantum dots due to the self alignment phenomenon. The growth of quantum dots 
from the SK method presents as main difficulty the control of the size and distribution 
of the islands in the sample. Recent studies indicate that the growth of samples with 
vertically stacked layers and separated by semiconductor material allows the 
appearance of quantum dots with more uniform sizes in the upper layers. In this work, 
a set of 5 self-organized InAs /GaAs double QDs samples grown by the SK method on 
GaAs substrates with GaAs spacer layers of different thicknesses was studied. The 
following techniques were used to study the optical properties of the samples: 
Photoluminescence (PL) and Magneto-Fotoluminescence. From the analysis of the 
data obtained, it was verified that the samples presented typical behaviors for QDs. 
The variation of the thickness of the spacer layer of each sample demonstrated the 
occurrence of a competition between the effects of electronic coupling and In/Ga 
intermixing. It was verified that the temperature increase caused the displacement of 
the observed peaks to regions of lower energy and decrease in their intensity. It was 
found that the position of the peaks was not significantly altered as a function of the 
power variation; however, the decrease in the excitation power caused the decrease 
of peak intensity. Measurements of photoluminescence performed under magnetic 
field variation indicated the occurrence of Strain reinforcing the occurrence of 
intermixing. In addition, the occurrence of spin polarization was also observed for the 
samples.  
 

 

Keywords: Quantum dots, Stacked QDs, Self-Assembled Quantum Dots, InAs/GaAs; 

intermixing. 
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1. INTRODUÇÃO 

 

O Encontro Anual da American Physica Society ocorrido em 1959 no Instituto 

de Tecnologia da Califórnia teve uma palestra ministrada pelo físico Richard Feyman. 

Dessa palestra se originou o artigo There´s Plenty of Room at the Bottom que pode 

ser considerado um importante marco para a nanotecnologia. Feynman sugeriu que 

novos materiais poderiam ser desenvolvidos a partir da manipulação de átomos [1].  

A nanotecnologia é uma área da ciência que proporciona novas perspectivas 

no mundo da ciência e tecnologia e que pode contribuir para o desenvolvimento de 

países e indústrias [2]. O termo “nanotecnologia” foi apresentado em 1974 pelo 

professor Norio Taniguchi da Universidade de Ciência de Tóquio que o definiu como 

o conjunto de estudos e aplicações referentes aos objetos e processos na escala 

nanométrica [3]. Devido a esse potencial para o desenvolvimento de novas 

tecnologias, a nanotecnologia é uma área que tem atraído investimentos cada vez 

maiores a cada dia. Os crescentes investimentos se justificam devido ao fato de seus 

resultados gerarem impactos tecnológicos e econômicos [4]. 

Diante desse cenário, os avanços científicos possibilitaram a constante redução 

das dimensões das estruturas de dispositivos eletrônicos e, como consequência disso, 

é possível verificar o surgimento de novos efeitos e novas tecnologias [5]. Os efeitos 

que surgem devido a essa redução das dimensões tornam-se perceptíveis quando o 

sistema possui dimensões comparáveis ao comprimento de onda de de Broglie. A 

partir dessa redução dimensional surgem diferentes sistemas semicondutores 

artificiais confinados, tais como: poços quânticos, fios quânticos e QDs [6].  No caso 

dos QDs, o confinamento ocorre em 3 dimensões e é responsável pelo aparecimento 

de novas propriedades ópticas e optoeletrônicas não verificadas em outras condições.  

A técnica de crescimento através de epitaxia por feixes moleculares (MBE) 

permite que, em condições adequadas, ocorra o crescimento de heteroestruturas com 

diferentes parâmetros de rede, resultando na nucleação de ilhas de dimensões 

nanométricas e auto-organizadas. O método de crescimento Stranki-Krastanov (modo 

SK) é descrito na literatura como um dos principais modos de produção dessas ilhas. 

Os QDs são estruturas zero dimensionais que, quando geradas através de modo auto-

organizado, recebem o nome de Pontos Quânticos Auto-Organizados (Self 

Assembled Quantum dots ou SAQDs). 
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Neste trabalho foi estudado um conjunto de amostras de QDs duplos auto-

organizados de InAs/GaAs, crescidos pelo método SK sobre substratos de GaAs, com 

camadas espaçadoras de GaAs de diferentes espessuras. A principal técnica 

empregada nesse estudo foi a Fotoluminescência (PL) que é uma das técnicas de 

espectroscopia mais utilizadas no estudo das propriedades ópticas de materiais e 

heteroestruturas semicondutoras [7]. Além disso a PL é conhecida por ser uma técnica 

não destrutiva, principalmente no caso de amostras inorgânicas, que não degradam 

facilmente. 

O tema dessa proposta se justifica pelo fato de que as estruturas 

semicondutoras de QDs apresentam grande potencial para aplicação em dispositivos 

optoeletrônicos, tais como: lasers que podem ser utilizados na comunicação e 

transmissão de dados através fibras óticas, fotodetectores para radiação 

infravermelha, células fotovoltaicas, etc. O estudo dessas estruturas é a base do 

desenvolvimento de novos dispositivos que apresentam parâmetros otimizados, 

como, por exemplo, uma menor dispersão de tamanho das famílias de QDs. 

As heteroestruturas de semicondutores possuem aplicação em dispositivos 

como: lasers de semicondutores [8] [9], diodos emissores de luz [10] [11] [12], chaves 

optoeletrônicas [13] [14], fotodetectores no infravermelho [15], aplicações na indústria 

de tintas [16]. QDs tem se mostrado materiais muito interessantes para o 

desenvolvimento de dispositivos fotovoltaicos, contudo, o uso de metais pesados 

tóxicos, que permitem maior eficiência é visto como uma desvantagem [17]. Muitos 

grupos de pesquisa têm estudado o efeito de QDs na eficiência de células solares e 

mostram que adicionando QDs com menor bandgap em relação ao material 

hospedeiro a absorção global da cobertura do espectro solar aumentará [18]. A 

computação também se dedicado ao estudo de QDs com grande interesse no 

desenvolvimento de bits quânticos [19] [20]. 

Pontos quânticos também têm sido estudados visando a aplicação na medicina, 

sendo que, especificamente, QDs de grafeno (GQDs) ganharam enorme atenção por 

seu grande potencial para aplicações biomédicas, devido às suas propriedades 

fotoluminescentes únicas e ajustáveis [21] [22]. Ainda na medicina, QDs têm sido 

usados para imagens moleculares e rastreamento de células-tronco [23]. Também são 

vistas como relevantes as contribuições dos QDs na área biológica, como é o caso da 

técnica SVT baseada em QDs que permite estudar as dinâmicas de uma infecção em 

tempo real e in situ e as interações relacionadas entre vírus e células vivas [24]. 
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Pontos quânticos de semicondutores (QDs) e nanopartículas de polímeros 

semicondutores (Pdots) são materiais brilhantemente emissivos que oferecem muitas 

vantagens para a bioanálise e bioimagem [25] [26] [27] [28]. Comercialmente os QDs 

vêm sendo incorporados em dispositivos de iluminação e na melhoria das cores em 

telas de televisores [29] [30]. 

Este trabalho será apresentado conforme a descrição a seguir. No capítulo 2 

será apresentada a fundamentação teórica que embasa o trabalho. No capítulo 3 

serão descritas as principais propriedades dos materiais estudados, bem como das 

amostras estudadas e do aparato experimental utilizado. No capítulo 4 serão 

apresentados, analisados e discutidos os espectros de fotoluminescência obtidos com 

variação de potência, variação de temperatura e variação de campo magnético. O 

capítulo 5 apresentará as conclusões baseadas nas análises realizadas até o 

momento. No capítulo 6 são apresentadas as Referências Bibliográficas utilizadas 

para fundamentar a proposta.  

Essa dissertação teve como objetivo geral realizar o estudo das propriedades 

ópticas de pontos quânticos semicondutores empilhados de InAs/GaAs crescidos 

sobre substratos de GaAs através do método SK e da técnica MBE.  
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2. FUNDAMENTAÇÃO TEÓRICA 

 

Na física de semicondutores ocorre o surgimento de novos fenômenos quando 

há a diminuição das possibilidades dimensionais de movimento de portadores de 

cargas em nanoestruturas. Diante do surgimento de novos fenômenos ocorre a 

possibilidade de fabricação de novos dispositivos que permitem a melhoria das 

performances de equipamentos, tais como: lasers e transistores [31]. Diante desse 

cenário os QDs, estão conectados a dois temas bastante atuais e interessantes. O 

primeiro deles está relacionado ao fato dos QDs apresentarem três dimensões em 

escala nanométrica. O segundo relaciona-se com o fato de apresentarem crescimento 

espontâneo em determinadas condições, ou seja: QDs podem ser produzidos por 

auto-organização [32]. 

Uma técnica importante de crescimento de semicondutores é a Epitaxia por 

Feixe Molecular (MBE) que possibilita crescer diferentes tipos de materiais e 

heteroestruturas que podem ser aplicados na produção de equipamentos eletrônicos 

e optoeletrônicos mais eficientes. Esse método apresenta como vantagem a alta 

qualidade do material e o controle preciso da taxa de crescimento [33]. A partir da 

técnica de MBE é possível criar diferentes tipos de heteroestruturas, tais como: poços 

quânticos, fios quânticos e pontos quânticos. Quando apenas uma das três dimensões 

apresenta tamanho em escala nanométrica, é obtida a estrutura conhecida como poço 

quântico. Ao reduzir duas dimensões à escala nanométrica, é obtida a estrutura 

conhecida como fio quântico. Por fim, quando as três dimensões são reduzidas à 

dimensões menores que o Raio de Bohr do material, são obtidos os QDs.  

Essa redução das dimensões é responsável pela alteração de propriedades 

físicas do material volumétrico (bulk). Entre essas propriedades pode ser destacada a 

função densidade de estados eletrônicos. A Figura 1 traz a representação 

esquemática do efeito da redução das dimensões do material na distribuição de suas 

densidades de estados (DOS) em função da energia. 
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Figura 1 – Descrição esquemática da redução de dimensões de materiais e 
Densidade de Estados (DOS) para: volume 3D; poço quântico (2D), fio quântico (1D) 

e ponto quântico (0D) Fonte [6] 

 

A Tabela 1 mostra o grau de liberdade Df e o número de direções de 

confinamento Dc, segundo a relação: 

 

                                                        𝐷𝑓 + 𝐷𝐶 = 3                                                                     (2.1) 

 

Tabela 1 – Graus de liberdade e confinamento dos sistemas. 

Sistema Dc Df 

Sólido Volumétrico 0 3 

Poço Quântico 1 2 

Fio Quântico 2 1 

Ponto Quântico 3 0 

Fonte: Autoria própria 

 

A densidade de estados eletrônicos é diretamente dependente do grau de 

confinamento do sistema [34]. A densidade de estados por unidade de energia e por 

unidade de volume, que é dada por ρ(E), permite que seja determinado o número total 

de estados por unidade de volume em uma banda de energia, com energia entre E1 e 

E2. A densidade de estados ρ(E) representa o número de estados com energia entre 

E e E + dE de modo que: 
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                                                                           𝜌(𝐸) =
𝑑𝑁

𝑑𝐸
                                                                (2.2) 

 

Na Tabela 2 são apresentadas as distribuições destas densidades de estados 

em função de cada sistema (0, 1, 2 e 3 D). 

 

Tabela 2  – Densidade de estados para sistemas de dimensões reduzidas 

Dimensionalidade 𝝆(𝑬) 

Sólido Volumétrico 1

2𝜋²
 (

2𝑚 ∗

ħ²
)

3/2

𝐸1/2 

Poço Quântico 1

2𝜋
(

2𝑚 ∗

ħ²
) 𝐸0 

Fio Quântico 1

𝜋
 (

2𝑚 ∗

ħ²
)

1/2

𝐸−1/2 

Ponto Quântico ∑ 2𝛿

𝑖

(𝐸 − 𝐸𝑖) 

Fonte: [34] 

 

As equações da Tabela 2 indicam que a densidade de estados eletrônicos 

possui dependência com a energia. As densidades de estados apresentadas na 

Tabela anterior e sua interpretação são abordadas a seguir. As funções de densidade 

de estados foram obtidas a partir dos valores das auto-energias também discutidos a 

seguir. 

As auto-energias do sistema podem ser obtidas a partir da Equação de 

Schrödinger apresentada a seguir [35]: 

 

(
ħ2

2𝑚∗
𝛻2 +  𝑉(𝑟)) 𝛹𝑛�⃗⃗�

(𝑟) = 𝐸𝑛�⃗⃗�𝛹𝑛�⃗⃗�
(𝑟)                                       (2.3) 

 

Na equação ħ é definido como a Constante de Planck, m* é a massa efetiva 

dos elétrons ou buracos, 𝑉(𝑟) é o potencial, 𝐸𝑛�⃗⃗�  é a energia e  𝛹𝑛�⃗⃗�(𝑟) é a função de 

onda que descreve o elétron ou buraco.  

Como foi citado anteriormente existem diferentes possibilidades de 

confinamento dos portadores de carga e, com isso, pode ser considerado que cada 
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tipo de sistema confinado apresenta um potencial diferente. Dessa forma, cada 

sistema possui suas expressões para auto-energias e densidade de estados. 

No material bulk os portadores de carga podem se mover em 3 direções 

espaciais, ou seja, não ocorre o confinamento em nenhuma direção. Para esse tipo 

de sistema os valores das auto-energias são dadas por [35]:  

 

𝐸(𝑘) =  
ħ²𝑘²

2𝑚∗
, 𝑐𝑜𝑚 𝑘2 = 𝑘𝑥

2 + 𝑘𝑦
2 + 𝑘𝑧

2                                           (2.4) 

 

A partir dos valores das auto-energias são determinadas as densidades de 

estados apresentadas na Tabela 2. O semicondutor bulk (3D) apresenta um espectro 

contínuo e a densidade de estados é proporcional a raiz quadrada da energia. 

Sistemas bidimensionais (2D) são formados quando ocorre o confinamento do 

movimento em uma direção gerando os poços quânticos. Nesse caso é permitido que 

ocorra movimentação num plano (2D). Considerando a adoção de barreiras infinitas, 

as auto-energias para esse tipo de sistema é dada pela equação a seguir [35]:  

 

𝐸(𝑘) =  
ħ²

2𝑚∗
[𝑘2 + (

𝑛𝑍𝜋

𝐿𝑧
)

2

] , 𝑜𝑛𝑑𝑒 𝐾2 = 𝑘𝑥
2 + 𝑘𝑦

2                            (2.5) 

 

O espectro de energia para esse tipo de sistema apresenta duas partes 

distintas. A primeira delas é contínua e está relacionada ao movimento em xy e é 

proporcional ao termo k². A segunda parte, que é quantizada, está relacionada ao 

confinamento na direção z e é proporcional a 𝑛𝑍
2. Para esse caso a densidade de 

estados do sistema é proporcional a uma função do tipo degrau.  

Quando o sistema apresenta confinamento em duas direções espaciais ocorre 

o surgimento dos fios quânticos. Para esse tipo de sistema (1D) só é possível o 

movimento em uma direção. As auto-energias desse sistema são dadas por [35]: 

 

𝐸(𝑘) =  
ħ²

2𝑚∗
[𝑘2 + (

𝑛𝑦𝜋

𝐿𝑦
)

2

+ (
𝑛𝑧𝜋

𝐿𝑧
)

2

] , 𝑜𝑛𝑑𝑒 𝑘2 = 𝑘𝑥
2                      (2.6) 

 

De modo similar ao poço quântico, os fios quânticos apresentam espectros de 

energia com uma parte continua devido ao movimento livre na direção x e outra 
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quantizada devido ao confinamento nas direções y e z. A densidade de estados em 

fios quânticos é proporcional ao inverso da raiz quadrada da energia.  

A diminuição das dimensões do semicondutor para valores da ordem do 

comprimento de onda do elétron, proposto por De Broglie, causa uma limitação no 

movimento eletrônico em todas as dimensões de um semicondutor volumétrico (bulk). 

Essa limitação no movimento é associada à formação dos QDs, que são estruturas 

que podem realizar o confinamento do elétron em três dimensões. As auto-energias 

para esse tipo de sistema são dadas por [35]: 

 

𝐸(𝑘) =  
ħ2

2𝑚∗
[(

𝑛𝑥𝜋

𝐿𝑧
)

2

+ (
𝑛𝑦𝜋

𝐿𝑦
)

2

+ (
𝑛𝑧𝜋

𝐿𝑧
)

2

]                                     (2.7) 

 

Com o confinamento, os elétrons no ponto quântico têm sua energia quantizada 

em valores discretos, como em um átomo. Por essa razão, os QDs são por vezes 

chamados de átomos artificiais [36]. Para pontos quânticos a densidade de estados é 

dada pelo somatório de funções do tipo delta de Dirac correspondentes a cada nível 

de energia. 

Devido ao fato de proporcionarem o aumento da eficiência de equipamentos 

baseados em semicondutores; tem sido crescente os estudos relacionados às 

heteroestruturas, em especial, os QDs. Desse modo, uma das áreas mais ativas da 

Física envolve o estudo da física e das propriedades de semicondutores. Sistemas de 

QDs chamam a atenção por permitirem o estudo e o controle de fenômenos como, a 

emissão ou absorção de luz em certos comprimentos de onda ou o confinamento de 

portadores de cargas. 

Pontos Quânticos semicondutores confinados tridimensionalmente emergiram 

como um tipo de material versátil com propriedades físicas únicas para uma ampla 

gama de aplicações em dispositivos [37]. Nos últimos 15 anos os QDs se 

transformaram em objeto de pesquisa no mundo acadêmico e industrial devido a suas 

propriedades elétricas, eletrônicas, ópticas e catalíticas [38] [39].  

Para realizar o crescimento de um material (material A) sobre outro (material B) 

existem três principais métodos de crescimento para quando estes materiais possuem 

parâmetros de rede diferente. Esses métodos são os seguintes: Frank-van der Merwe, 

Voler-Weber e Stranski-Krastanov. A Figura 2 apresenta a situação do crescimento 

de um material sobre outro, para cada um dos métodos citados. 
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Figura 2 - a) Representação das ligas do substrato, Material B, e do filme a ser 
crescido, Material A. (b) Modo de crescimento Frank-van der Merwe (FW). (c) Modo 
de crescimento Volmer-Weber (VW). (d) Modo de crescimento Stranski-Krastanov 

(SK). (e) QDs cobertos. 

  

Entre diversos sistemas semicondutores, os sistemas InAs/GaAs têm sido 

amplamente estudados porque é possível obter QDs de InAs de alta qualidade na 

superfície do GaAs (001), através do processo de auto-organização tipo Stranski- 

Krastanov. 

No método de crescimento Stranski-Krastanov, a camada em crescimento 

segue o parâmetro de rede do substrato utilizado, e isso faz com que surja uma tensão 

mecânica, que se torna cada vez maior a medida que se deposita mais material. Ao 

atingir determinada espessura crítica, a tensão não pode mais ser mantida e ocorre a 

formação de ilhas tridimensionais, que são os QDs; que causam o relaxamento da 
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tensão que não poderia mais ser mantida pelas camadas epitaxiais [30]. O 

crescimento utilizando o modo Stranski-Krastanov é uma combinação dos outros dois 

modos já citados anteriormente uma vez que ocorre a formação de monocamadas 

com crescimento 2D e depois o crescimento passa para o modo 3D [40]. 

A formação de QDs auto-organizados ocorre de modo espontâneo e depende 

das condições de crescimento, especialmente da temperatura de crescimento. O 

crescimento de QDs com diferentes tamanhos em uma amostra leva à formação de 

uma banda com emissão óptica mais larga que limita a eficiência dos dispositivos que 

utilizam esses QDs heterogêneos. Sendo assim, é fundamental que haja maior 

controle do tamanho dos QDs e da distribuição das ilhas na amostra produzida. É 

esperado que a luminescência de QDs empilhados apresente menor largura de linha 

de emissão, quando comparadas com a largura de linha de amostras de 

monocamada. A escolha pelo método já citado se dá pelo fato de possibilitar uma 

melhoria na uniformidade do tamanho dos QDs produzidos e esta possuir relação 

direta com o estreitamento da largura de linha de emissão. 

Neste trabalho será estudado um conjunto de amostras de QDs duplos auto-

organizados de InAs/GaAs crescidos sobre substratos de GaAs pela técnica de 

epitaxia de feixe molecular, através do método SK, com camadas espaçadoras de 

GaAs de diferentes espessuras. A amostra de referência será chamada de amostra 

#3300, enquanto as demais amostras serão denominadas de acordo com a espessura 

da camada espaçadora. Dessa forma as amostras #3306, #3310, #3314 e #3320 

apresentam, respectivamente, camada espaçadora de 6 nm, 10 nm, 14 nm e 20 nm.  

A fotoluminescência foi a principal técnica experimental utilizada no processo 

de caracterização das amostras. Fotoluminescência é um fenômeno que possui 

relação com toda emissão de radiação que tenha como origem a excitação externa 

da amostra a partir da incidência de fótons. A técnica de fotoluminescência se baseia 

na excitação de uma amostra por meio de um feixe de luz monocromático, geralmente 

laser, obtendo um espectro de radiação emitida [41]. É uma técnica bastante utilizada 

para caracterização óptica que permite a análise de propriedades dos materiais 

semicondutores. O emprego dessa técnica se justifica pelo fato de apresentar 

vantagens como: não ser destrutiva, simplicidade na obtenção de dados e alta 

sensibilidade.  

O processo de Fotoluminescência em semicondutores pode ser dividido nas 

seguintes etapas: excitação, relaxação/termalização e recombinação [42]. O processo 
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de excitação ocorre através da incidência de radiação luminosa que apresente energia 

maior do que o gap do material semicondutor. Como consequência da excitação, são 

criados pares elétrons-buracos através da transição de elétrons do estado 

fundamental da banda de valência para níveis desocupados na banda de condução. 

Na etapa seguinte, uma vez que elétrons e buracos possuem excesso de energia em 

relação ao fundo das bandas de condução e valência, respectivamente, eles sofrem 

relaxação/termalização e, assim, a energia em excesso que foi adquirida é transferida 

para a rede cristalina através de transições não-radiativas (emissão de fônons). Desta 

forma, os pares elétron-buraco interagem com a rede cristalina até relaxar ocupando 

os estados de mais baixa energia no fundo das bandas. Por fim, após um intervalo de 

tempo curto que varia geralmente entre 10-9 e 10-12 segundos, os elétrons recombinam 

radiativamente com os buracos, gerando luz na forma de fótons. 

Para a análise dos resultados obtidos serão utilizados conceitos como: 

comportamento bimodal, interdifusão, ajuste de Arrhenius e a influência do campo 

magnético sobre o tipo de amostras em estudo. 

Na estatística o termo moda corresponde ao valor individual com maior 

frequência num conjunto de dados. É possível que esse valor modal não seja único 

em determinado conjunto e, quando existem dois valores com maior frequência 

individual, o conjunto apresenta comportamento bimodal. A literatura indica de 

antemão que a amostra de referência (#3300) apresenta um comportamento bimodal 

associado a existência de duas famílias de QDs de tamanhos distintos [43]. O 

processo de difusão é definido como o transporte de material através do movimento 

de átomos. A interdifusão ocorre quando átomos de um material A difundem para um 

material B (e vice-versa). A ocorrência da interdifusão durante o crescimento das 

amostras é abordada na literatura [44]. A interdifusão é associada ao bluesihft 

observado para as amostras [45], [46]. Arrhenius propôs uma equação que demonstra 

a relação entre a velocidade de uma reação química e a temperatura, contudo, essa 

equação pode ser aplicada em outros contextos, como por exemplo, no estudo de 

QDs. O ajuste de Arrhenius permite que sejam determinadas as energias de ativação 

das amostras [46], [47], [48]. As energias de ativação com valores mais altas foram 

associadas ao processo de termalização dos portadores de carga para a camada 

molhante e/ou barreira. As energias de ativação com valores mais baixos foram 

associadas a energia de ligação do éxciton nos QDs ou fuga de portadores dos QDs 

para defeitos na interface entre os QDs e a barreira. As propriedades eletrônicas e 
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ópticas dos QDs podem ser alteradas devido à diferentes fatores e isso é objeto de 

estudo da comunidade acadêmica. Entre os fatores que são capazes de alterar as 

propriedades dos QDs estão perturbações externas como, por exemplo, a ação de 

campos magnéticos e elétricos.  Campos magnéticos alteram a simetria de estado das 

impurezas e a natureza das funções de onda e podem fornecer informações 

relevantes sobre o sistema confinado [49]. 

No estudo de materiais semicondutores um importante parâmetro a ser 

considerado é o gap de energia do material. Essa propriedade é definida como a 

diferença de energia entre o fundo da banda de condução e o topo da banda de 

valência [50]. Materiais condutores, semicondutores e isolantes possuem diferentes 

valores de gap como pode ser observado na Figura 3 a seguir. 

 

 

Figura 3 – Gap de energia para materiais condutores, semicondutores e isolantes. 
Fonte própria. 

 

Atualmente sabe-se que a dependência do gap de energia com a temperatura 

possui comportamentos diferentes dependendo da faixa de temperatura em questão. 

Para grande parte dos materiais semicondutores, o valor do gap de energia diminui 

em função do aumento da temperatura e, em geral, apresenta comportamento 

aproximadamente quadrático a baixas temperaturas e assintoticamente linear para 

temperaturas superiores a 100 K. A redução do gap com a temperatura ocorre devido 

a dois mecanismos principais: expansão térmica da rede e interação elétron-fônon 

[51].  

Outras abordagens foram sendo utilizadas para descrever a relação entre o gap 

de energia e a temperatura. Em 1967 foi proposto por Varshni um modelo empírico 

para descrever a variação do gap com a temperatura [52], [53]. Viña e colaboradores 

propuseram em 1979 um novo modelo semi-empírico que era baseado na estatística 
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de Bose-Einstein para os ajustes de dados experimentais [54], [55]. Esses dois 

modelos são empregados em diversas situações, por exemplo, ajuste do gap em 

semicondutores elementares, em ligas binárias e ternárias e na descrição de 

transições excitônicas em função da temperatura em poços quânticos. Apesar de sua 

ampla utilização os resultados desses modelos diferem entre si em baixas 

temperaturas. Como forma de resolver esse problema, em 1996, Pässler propôs 

novos modelos em termos da interação elétron-fônon [56], [57]. Os modelos propostos 

por Pässler apresentaram melhores resultados que os modelos anteriores quando 

aplicados em grande variedade de materiais elementares, ligas e poços quânticos 

[53]. Por isso, o modelo de Pässler é um dos mais utilizados atualmente para a 

realização de ajustes de dados experimentais do gap de energia para heteroestruturas 

semicondutoras [51]. Para esse trabalho serão utilizados os modelos de Varshni, Viña 

e Pässler para realização dos ajustes do gap em função da temperatura. 

A seguir são apresentadas as equações referentes a cada modelo de ajuste 

utilizado. 

 

Modelo de Varshni: 𝐸𝑔 (𝑇) =  𝐸𝑔𝑣 (0) − ∝𝑣𝑎𝑟
𝑇2

𝛽+𝑇
                                          (2.8) 

 

Modelo de Viña: 𝐸𝑔(𝑇) = 𝐸𝐵 − 𝑎𝐵 [1 +  
2

𝑒
𝜃𝐵
𝑇 −1

]                                                    (2.9) 

 

Modelo de Pässler p: 𝐸𝑔(𝑇) =  𝐸𝑔𝑝(0) −
𝛼𝑝𝜃𝑝

2
 [ √1 + (

2𝑇

𝜃𝑝
)

𝑝𝑝

− 1]                 (2.10) 

 

Na equação proposta por Varshni, 𝐸𝑔𝑣(0) corresponde ao gap de energia na 

temperatura de 0 k, enquanto os parâmetros 𝛼𝑣𝑎𝑟 e β são coeficientes empíricos 

obtidos através do próprio ajuste dos dados experimentais obtidos [53]. 

O modelo proposto por Viña é considerado como semi-empírico e 𝐸𝑔(𝑡 = 0) =

 𝐸𝐵 − 𝑎𝐵 representa o gap de energia na temperatura de 0 K. O termo 𝑎𝐵 corresponde 

a intensidade da interação elétron-fônon óptico e 𝜃𝐵 representa a energia média dos 

fônons na escala de temperatura [55]. 

No modelo do tipo p proposto por Pässler, 𝐸𝑔𝑝(0) representa o gap de energia 

na temperatura de 0 K, 𝛼𝑝 representa um parâmetro associado à entropia do gap de 
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energia para altas temperaturas, 𝜃𝑝 representa um parâmetro empírico associado à 

energia efetiva dos fônons na escala de temperatura e p representa um parâmetro 

empírico associado a forma da função espectral elétron-fônon [57]. 
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3. MATERIAIS E MÉTODOS 

 

3.1. Os binários de InAs e GaAs 

 

Os elementos químicos Índio e Gálio podem formar dois compostos binário em 

conjunto com o Arsênio, que são, respectivamente: Arseneto de Índio e o Arseneto de 

Gálio. Esses dois compostos apresentam grande potencial para utilização na indústria 

tecnológica, podendo ser empregados em diferentes ramos.  

O Arsento de Índio (InAs) pode, por exemplo, ser utilizado para a produção de 

detectores que operam no infravermelho. Esse composto se caracteriza por 

apresentar uma alta mobilidade eletrônica e uma baixa energia de gap. Em 

temperatura ambiente essa energia é de 0,36 eV e a 0 K é de 0,42 eV. Esse binário 

apresenta parâmetro de rede de 6,06 Å em temperatura ambiente [52]. 

O Arseneto de Gálio (GaAs) é um composto que apresenta excelentes 

propriedades de transporte, apresentando mobilidade eletrônica cerca de 5 vezes 

maior que a do Silício. Esse binário é bastante utilizado na fabricação de dispositivos 

que são empregados em sistemas de comunicação, micro-ondas e digitais [52]. A 

energia de gap desse binário é de 1,42 eV em temperatura ambiente e de 1,52 eV em 

0 K. Seu parâmetro de rede é de 5,66 Å em temperatura ambiente [52]. 

 

3.2. Amostras 

 

As amostras utilizadas neste estudo foram crescidas pelo Professor Dr. Alain 

André Quivy no Laboratório de Novos Materiais Semicondutores (LNMS) no Instituto 

de Física da Universidade de São Paulo (USP). O crescimento das amostras foi 

realizado utilizando o equipamento de Epitaxia de Feixe Molecular (MBE). 

A epitaxia por feixe molecular (MBE) é um sistema de crescimento bastante 

utilizado e com alto grau de sofisticação. Nessa técnica o crescimento ocorre devido 

a uma reação em ultra-alto vácuo entre o substrato cristalino aquecido e fluxos de 

vapor molecular do material a ser crescido. Os materiais que serão evaporados devem 

ser mantidos em fornos especiais chamados de células de efusão. Para se atingir a 

pressão de vapor necessária para formar um feixe molecular a temperatura das 
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células de efusão deve ser definida adequadamente. Os feixes moleculares gerados 

devem ter orientação nas células de efusão que permitam que os fluxos se encontrem 

no substrato. A Figura 4 apresenta um modelo de sistema de crescimento por MBE. 

 

 

Figura 4 - Câmara de crescimento epitaxial por MBE [54] 

 

O crescimento por MBE permite baixas taxas de deposição possibilitando um 

controle em escala atômica da espessura das camadas. O monitoramento em tempo 

real do crescimento é possível através do uso de dispositivos acoplados ao sistema, 

como o canhão de elétrons (RHEED, reflection high-energy eléctron diffraction), 

conferindo grande confiabilidade em relação à espessura, composição, morfologia e 

cristalinidade das camadas crescidas [56]. 

O conjunto analisado é composto por cinco amostras de QDs de InAs crescidos 

sobre GaAs (Figura 5). A amostra de referência chamada de #3300 (Figura 5a) 

apresenta somente uma camada de QDs de InAs. Nas amostras #3306, #3310, #3314 

e #3320 (Figura 5b) foram crescidas duas camadas de QDs de InAs separadas por 

uma camada espaçadora de GaAs. As espessuras da camada espaçadora são, 

respectivamente, 6 nm, 10 nm, 14 nm e 20 nm para as amostras #3306, #3310, #3314 

e #3320. 
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Figura 5 - Esquema do processo de crescimento (a) convencional e (b) de QDs 
duplos acoplados. 

 

As amostras utilizadas foram crescidas sobre um substrato de GaAs (001). O 

processo de crescimento das amostras ocorreu conforme descrito a seguir. Para a 

amostra de referência foi crescida uma camada buffer do próprio material do substrato 

(GaAs). Essa camada serve para acomodar as camadas seguintes evitando o 

surgimento de defeitos, minimizando a influência de rugosidades e reduzindo a 

difusão de impurezas do substrato para os QDs. O GaAs foi depositado na camada 

buffer com uma velocidade de 0,9 monocamada por segundo (ML/s) e com espessura 

de 300 Å. O InAs teve velocidade de deposição de 0,01 monocamada por segundo 

(ML/s) e espessura de 2,4 ML. Com o objetivo de proteger a amostra foi crescida uma 

camada de GaAs chamada de cap layer com espessura de 300 Å. Nas demais 

amostras o procedimento foi similar, contudo, após o crescimento da primeira camada 

de QDs, foi crescida uma camada espaçadora de GaAs, com espessura d diferente 

para cada amostra e, em seguida, uma segunda camada  de InAs foi  crescida, 

similarmente à primeira camada, isto é; com velocidade de deposição de 0,01 

monocamada por segundo (ML/s) e espessura de 2,4 ML. A camada buffer nestas 

amostras foi crescida a temperatura de 580°C enquanto às temperaturas de 

crescimento dos QDs, das camadas espaçadoras e das camadas cap layer foi de 

490°C.  

3.3 Sistema Experimental para medidas de Fotoluminescência e Magneto-

Fotoluminescência. 

 

As medidas realizadas nesse estudo foram divididas em duas etapas. Na 

primeira etapa foram realizadas medidas preliminares da fotoluminescência das 
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amostras em baixa temperatura, e na segunda etapa, foram realizadas medidas da 

fotoluminescência com variação de potência, variação de temperatura e variação do 

campo magnético. Durante a realização das medidas a potência foi variada de 0,1 

mW a 4,0 mW, enquanto a temperatura foi variada de 10 K a 295 K. As medidas de 

campo magnético foram realizadas com temperatura de 10 K e potência de 1,0 mW e 

variação de -9 T a 9 T. 

As primeiras medidas foram realizadas no laboratório de Óptica e 

Optoeletrônica do Departamento de Física da Universidade Estadual de Londrina 

(UEL). A seguir serão descritos detalhes do sistema experimental utilizado na primeira 

parte das medições. Na figura 6 é demonstrada uma representação do sistema 

utilizado.  

 

 

 
Figura 6 - Esquema do sistema experimental de PL. 1 - Refrigeração do laser; 2 – 

Laser Ar+; 3 – Prisma; 4 – Filtro circular giratório; 5 – Filtros de densidade neutra; 6 
– Obturador; 7 – Lentes convergentes; 8 – Espelho; 9 – Amostra; 10 – Criostato; 11 

– Sistema de vácuo; 12 – Sistema de ciclo fechado de hélio; 13 – Sistema de 
controle de temperatura; 14 – Espectrômetro; 15 – Fotodetector; 16 – Sistema de 
refrigeração do fotodetector; 17 – Lock-In; 18 – Sistema de aquisição de dados. 

Fonte [6] 

  
Foram realizadas medidas preliminares na Universidade Estadual de Londrina 

(UEL) que foram importantes para a identificação de cada amostra utilizada. Após 

essa identificação inicial as medidas posteriores foram realizadas no Laboratório de 

Nanoestruturas Semicondutoras do Departamento de Física da Universidade Federal 

de São Carlos (UFSCAR). Os equipamentos disponibilizados na UFSCAR são 

bastante similares aos utilizados anteriormente na UEL e os resultados lá obtidos 

estavam de acordo com os resultados prévios. Além das medidas de PL em função 
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da temperatura e potência também foram realizadas medidas de PL na presença de 

campos magnéticos na UFSCAR. Para essas medidas foram utilizadas diferentes 

potências de excitação na presença de campo magnético variável. O campo 

magnético utilizado variou de -9 T a 9 T. Cada amostra foi conectada sobre 

piezoelétricos x-y-z que permitiam ajustes de posição com precisão nanométrica [58]. 
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4. RESULTADOS E DISCUSSÃO 

 

4.1 Resultados Obtidos 

 

Neste capítulo serão apresentados os resultados obtidos para a caracterização 

do conjunto de amostras e as análises realizadas. Foram realizadas medidas de 

fotoluminescência sob variação de potência, temperatura e campo magnético. 

Os espectros de PL apresentados foram ajustados utilizando programa 

específico. A partir dos dados dos ajustes foram realizadas análises dos diferentes 

parâmetros medidos buscando caracterizar o conjunto de amostras. Foram analisados 

os seguintes parâmetros: posição (energia) dos picos das famílias QD1 e QD2 e suas 

respectivas larguras à meia altura de cada amostra em função da potência e da 

temperatura. A partir dos gráficos da intensidade integrada em função do inverso da 

temperatura foram determinadas as energias de ativação de cada amostra utilizando 

a Lei de Arrhenius. 

 

4.2 Espectros de PL – Variação da Espessura da Camada Espaçadora. 
 

Na Figura 7 são apresentados espectros de PL obtidos a baixa temperatura 

para a amostra #3300, com a intensidade de excitação variando de 0,2 mW até 60 

mW. Ajustes da forma de linha do espectro de emissão utilizando curvas gaussianas 

são também apresentados na Figura 7 e os parâmetro obtidos através destes ajustes 

são apresentados na Tabela 3. A análise dos espectros apresentados nesta figura, 

através do ajuste por gaussianas, revela um comportamento bimodal para distribuição 

de tamanho das ilhas de QDs nesta amostra. É possível perceber que, para baixas 

intensidades de excitação (0,2 e 2,4 mW), as curvas experimentais são bem ajustadas 

com duas curvas gaussianas, as quais são atribuídas às transições do nível 

fundamental dos QDs das duas famílias com tamanhos distintos (comportamento 

bimodal). A família com QDs maiores emitindo numa região de menor energia (~1,05 

eV) e a família com QDs menores emitindo numa região de maior energia (~1,08 eV).  
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Figura 7 - Espectros de PL da amostra de referência (#3300) obtidos à baixa 
temperatura em função da intensidade de excitação. Os espectros são ajustados por 

curvas gaussianas. 

 
Para as potências mais altas (18 e 60 mW) é necessária a introdução de mais 

uma ou duas gaussianas, dependendo da intensidade de excitação, para ajustar 

adequadamente os espectros. Estas curvas adicionais são atribuídas às transições 

de níveis excitados associadas às duas famílias de QDs. À medida que aumenta a 

intensidade de excitação, os estados de energia mais baixos vão sendo populados e 

as recombinações envolvendo os pares elétron-buraco a partir dos níveis excitados 

passam a ocorrer, sendo que esta emissão ocorre em energias maiores para ambas 

as famílias de QDs. Assim, fica evidente que a origem dos dois picos observados na 

Figura 7, para a amostra #3300, estão associados a presença de duas famílias com 

duas distribuições de tamanhos distintos (comportamento bimodal). 

 

Tabela 3 – Valores dos parâmetros extraídos através do ajuste por gaussianas para 
os espectros de PL obtidos em diferentes potências de excitação. 

Parâmetros Potência (mW) 

0,2  2,4  18  60  

E1 1,04486 1,04502 1,04400 1,04409 

W1 0,02435 0,02401 0,02480 0,02899 

A1 0,02290 0,02261 0,02497 0,03494 

E2 1,07844 1,07864 1,06990 1,07667 

W2 0,06997 0,07039 0,02020 0,02566 

A2 0,03321 0,03283 0,00204 0,00971 

E3 - - 1,08605 1,11411 

W3 - - 0,07518 0,04150 

A3 - - 0,03285 0,01824 

E4 - - - 1,14400 

W4 - - - 0,07500 

A4 - - - 0,00507 

0,95 1,00 1,05 1,10 1,15 1,20 1,25

 Dados

 Ajuste Gauss.
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 QD1
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Excit.: 0,2 mW
In

te
n
s
id

a
d
e
 d

e
 P

L
 N

o
rm

a
liz

a
d
a
 (

u
.a

.)

Energia (eV)



33 

 

 

 

O comportamento bimodal já foi mencionado na literatura [59], [60] a partir de 

análises de PL de QDs empilhados de InAs/GaAs e em QDs formados com outros 

tipos de materiais, como InP/GaInP [61]. 

A Figura 8 apresenta os espectros de PL para todas as amostras em função da 

espessura da camada espaçadora. As medidas foram realizadas em temperatura de 

10 K e a potência utilizada foi de 1 mW. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Figura 8 - Espectros de PL em função da espessura da camada espaçadora. 

 

A Figura 8 apresenta o efeito da espessura da camada espaçadora sobre os 

espectros de emissão para todo o conjunto de amostras estudado. Pode ser 

observado que as amostras que contém duas camadas de QDs acoplados também 

apresentam dois picos de emissão com posição em energia que varia, dependendo 

da espessura da camada espaçadora.  

O comportamento observado na Figura 8 difere do esperado. O efeito do 

empilhamento das camadas induz a formação de QDs de tamanho maior e com uma 

distribuição mais homogênea na camada superior o que deve fazer com que a energia 
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de emissão destes QDs ocorra em uma energia menor do que a energia de emissão 

dos QDs da camada inferior. Em outras palavras, é o acoplamento eletrônico vertical 

entre os QDs empilhados nas diferentes camadas em conjunto com o aumento do 

tamanho e homogeneidade dos QDs que provoca o deslocamento da emissão para 

menores energias (redshift) [62]. Este redshift depende, em princípio, da espessura 

da camada espaçadora d. Quanto maior a espessura, menor o acoplamento eletrônico 

e menor o efeito de redshift e vice-versa. 

Desse modo, era esperado observar nas amostras #3306, #3310, #3314 e 

#3320, que possuem duas camadas de QDs de InAs, que a emissão proveniente dos 

QDs da camada superior estivesse posicionada em uma região de energia mais baixa 

do que a emissão proveniente dos QDS da camada inferior.  

Pode-se perceber que a transição localizada em maior energia (linha pontilhada 

em vermelho) sofre um deslocamento para energias mais altas (blueshift) a medida 

que d aumenta, tornando-se, inclusive, bem separada do espectro para d = 14 nm. 

Esta transição é atribuída aos QDs da camada superior, embora esta transição não 

ocorra com energia menor que a energia dos QDs da camada inferior, como seria de 

esperar. Este é um comportamento anômalo. 

O mecanismo responsável por esse comportamento anômalo de blueshift em 

nossas amostras de QDs empilhados é o efeito de interdifusão entre In/Ga que 

envolve os QDs e a camada espaçadora conforme mostra a Figura 9.  

 

 

Figura 9 – Representação do processo de interdifusão entre In/Ga. 
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Essa interdifusão, que consiste na troca entre In e Ga (que tem parâmetros de 

rede diferentes), que ocorre durante o processo de crescimento da amostra [63], 

provoca um aumento da tensão mecânica local o que, por sua vez, faz com que a 

energia de emissão dos QDs da camada superior aconteça em uma energia mais alta 

do que a esperada para estes.  

Esse efeito de blueshift vai se tornando mais evidente à medida que ocorre o 

aumento da espessura da camada espaçadora. Observa-se que essa transição fica 

ainda mais destacada quando a amostra #3314, que possui camada espaçadora de 

14 nm, é analisada, uma vez que para essa amostra, esta transição aparece bem 

separada no espectro.  

Os espectros apresentados na Figura 8 podem então ser entendidos a partir de 

uma competição entre os efeitos do acoplamento eletrônico (redshift) e interdifusão 

(blueshift). A interdifusão prevalece para a camada espaçadora de 14 nm (amostra 

#3314) contribuindo assim com a ocorrência do blueshift, tal como foi verificado.   

As amostras #3306 e #3310 que possuem camada espaçadora menores do 

que 14 nm tem o efeito de blueshift causado pela interdifusão reduzido por conta da 

ocorrência do acoplamento eletrônico mais intenso dos QDs das diferentes camadas, 

por conta da menor separação entre as camadas de QDs.  

Para a amostra #3320, que possui camada espaçadora de 20 nm, foi 

considerado que ambos os efeitos sejam minimizados e, neste caso, esta amostra 

apresenta melhor homogeneidade dos QDs acompanhado de um redshift. É provável 

que para camadas espaçadoras desta magnitude, o efeito de acoplamento eletrônico 

seja bastante reduzido e, o redshift observado nesta amostra, por sua vez revela que, 

o empilhamento para camadas separadoras menores/maiores favoreça/desfavoreça 

o efeito de interdifusão. Destaca-se que, neste conjunto de amostras, o caso mais 

intenso de tensão mecânica (e consequentemente, de blueshift) acontece para 

camada espaçadora da ordem de 14 nm e, por outro lado, o caso de tensão mecânica 

menos intensa, maior homogeneidade dos QDs associado a um acoplamento 

eletrônico menos intenso acontece para camada espaçadora de 20 nm.  

Além disso, observa-se para esta amostra que, a transição associada aos QDs 

da primeira camada, aparece localizada aproximadamente na mesma região de 

energia que a transição dos QDs da amostra de referência, que só tem uma camada 

de QDs, o que corrobora a ideia apresentada de que nesta amostra os efeitos 

supramencionados são, de fato, reduzidos. 
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A análise desta transição na Figura 8 (linha pontilhada em preto) mostra que à 

medida que aumenta a espessura da camada espaçadora, desde zero até 6 nm, 

verifica-se um pequeno deslocamento para região de maior energia do pico de 

emissão localizado em torno de 1,05 eV e, para as outras amostras (de 10 nm até 20 

nm) a transição desloca-se para menores energias. Como já mencionado, esta 

transição está associada aos QDs da primeira camada presente em todas as amostras 

e estes deslocamentos (para maior e depois para menor energia) podem estar 

associados a pequenas variações no tamanho médio dos QDs da primeira camada 

de uma amostra para outra, diferentes níveis de tensão mecânica, maior/menor 

acoplamento eletrônico devido à maior/menor interação entre a camada inferior e a 

camada superior crescida acima desta. 

Vale ainda ressaltar que o efeito de interdifusão foi também identificado na 

literatura [45] em QDs empilhados. Foi verificado que QDs de tamanhos maiores da 

segunda camada, que deveriam emitir em uma região de menor energia devido ao 

efeito do empilhamento das camadas, apresentaram emissão em uma região de maior 

energia, sendo que os autores atribuíram esse efeito a interdifusão. A mistura do 

material da barreira de GaAs nas ilhas de InAs provoca um aumento nos níveis de 

energia nos QDs, aumentando assim a energia de transição [64]. Efeito semelhante 

também foi identificado em QDs empilhados crescidos com outros materiais, como 

Ge/Si [65]. 

A Figura 10 apresenta como varia a posição (em eV) de cada um dos picos em 

função da camada espaçadora. 
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Figura 10 – Relação entre posição em (eV) dos picos em função da camada 
espaçadora. 

  

A Figura 10 ilustra a competição entre os efeitos de acoplamento eletrônico e 

interdifusão em função da espessura da camada espaçadora, conforme discutido 

anteriormente. QD_B1 e QD_B2 são as transições associadas as duas famílias de 

QDs de tamanhos diferentes presentes na amostra de referência (comportamento 

bimodal). Observa-se que a família QD2 da amostra #3306 apresenta menor energia 

de emissão comparada as amostras #3310 e #3314. Para a amostra #3314 é 

observado o máximo deslocamento do mesmo pico para maiores energias indicando 

que o blueshift associado a interdifusão é máximo nesta condição o que, por sua vez, 

demonstra, de maneira indireta, que o acoplamento eletrônico é menos intenso para 

camadas separadoras dessa ordem de magnitude.  

Por fim, a amostra #3320 possui uma camada espaçadora suficientemente 

grande para minimizar ambos os efeitos, favorecendo uma condição mais próxima da 

amostra de referência. O pico da emissão QD2 aparece em energia até mesmo mais 

baixa que a transição QD_B1 da amostra #3300.  
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Observa-se que a família QD1 apresenta inicialmente um aumento na energia 

de emissão com o aumento da camada espaçadora até 6 nm. O aumento da 

espessura de 6 nm até 20 nm é acompanhado de uma diminuição da energia de 

emissão. 

 

4.3 Espectros de PL – Variação de Potência. 
 

Inicialmente são apresentados os espectros de PL obtidos com as amostras 

submetidas a temperatura de 10 K e variação de potência de 0,1 mW a 4,0 mW. Foi 

adotada a temperatura de 10 K por ser uma temperatura que minimiza interferências 

de vibrações da rede. As Figuras 11a, 11b, 11c, 11d e 11e trazem, respectivamente, 

os espectros de PL para as amostras #3300 (referência), #3306, #3310, #3314 e 

#3320. 

  

 

 
 

Figura 11 – Espectro PL das amostras a) #3300, b#3306, c) #3310, d) #3314 e e) 
#3320 em função da potência de excitação. 
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Na Figura 11 é possível verificar dois picos principais em todas as amostras 

que são explicados pela existência de duas famílias de QDs (que serão mencionadas 

como QD1 e QD2) com tamanhos distintos na amostra de referência e, para as 

amostras com duas camadas de QDs crescidas empilhadas verticalmente, as duas 

transições estão associadas, cada uma delas, às duas diferentes camadas onde, QD1 

refere-se aos QDs da camada inferior (primeira camada) e QD2, refere-se aos QDs 

da camada superior (segunda camada), como já discutido anteriormente. O pico mais 

intenso é o de menor energia e, independentemente da potência de excitação, se 

mantém em torno de 1,05 eV, para a amostra de referência. Nas outras amostras, 

este pico encontra-se localizado um pouco acima ou um pouco abaixo de 1,05 eV 

(entre 1,04 e 1,07 eV), dependendo da amostra, mas também praticamente não varia 

sua posição com a potência. O pico menos intenso é o pico de maior energia (QD2) e 

também apresenta pouca variação em sua posição com variação da potência. Este 

pico se mantém em torno de 1,10 eV, em todas as amostras (de 1,09 a 1,12 eV, 

dependendo da amostra).  

Pode ser observado também que a intensidade dos picos diminui quando a 

potência de excitação diminui, contudo, os dois picos principais se mantêm mesmo 

para a potência mais baixa. A redução na intensidade dos picos é praticamente a 

mesma para as duas transições observadas em todas as amostras, indicando que 

estas transições principais têm, possivelmente, a mesma origem e estão associadas, 

muito provavelmente, a transições envolvendo os níveis fundamentais das bandas de 

condução e valência (e1-hh1) nos QDs de diferentes tamanhos. Para as potencias 

mais altas, é possível observar uma contribuição para o espectro de emissão na região 

de maior energia, em todas as amostras, que envolve a contribuição de níveis 

excitados, tal como mencionado anteriormente para a amostra de referência. 

A medida que a intensidade de excitação varia, também varia a ocupação dos 

níveis de energia pelos portadores e, quanto mais alta a intensidade de excitação, 

maior o número de fótons que atinge a amostra e são absorvidos. Consequentemente, 

um número maior de portadores são foto-criados, populando outros níveis confinados 

além do nível fundamental. Quando a intensidade de excitação diminui, ocorre o 

inverso, isto é, diminui a quantidade de fótons absorvidos e de portadores foto-

gerados e, consequentemente, um número menor de níveis são populados. 

A figura 11b mostra que a amostra #3306 apresenta um comportamento distinto 

em relação as demais amostras quando excitada com potência de 4,0 mW.  
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Figura 12 – Espectro de PL para a amostra #3306. 

 

A Figura 12 destaca o espectro de PL obtido para essa amostra específica. O 

comportamento apresentado pela amostra #3306 quando submetida a potência de 

excitação de 4,0 mW difere um pouco do comportamento das demais amostras. 

Observa-se que o pico de maior energia apresenta um aumento mais acentuado de 

intensidade enquanto que a intensidade do pico de menor energia, nesta potência, 

relativamente diminui ao invés de aumentar. 

Esse comportamento é indicativo da ocorrência de transferência de energia ou 

transferência de portadores, envolvendo as duas famílias de QDs. Essa transferência 

seria facilitada pelo fato da amostra apresentar menor camada espaçadora que as 

demais. Quando a intensidade de excitação aumenta para valores mais altos, é 

possível que os portadores populem níveis de energia cada vez mais altos e, antes 

de atingir uma condição de saturação, os portadores energizados podem tunelar 

através da camada espaçadora para os QDs da camada superior, de um nível 

excitado dos QDs da camada inferior, com um nível fundamental (ou excitado) dos 
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QDs menores da camada superior, desde que aconteça uma condição de ressonância 

energética entre os níveis.  

A amostra #3314, que possui camada espaçadora de 14 nm, se destaca 

perante as demais pelo fato de apresentar dois picos com boa intensidade e 

nitidamente distintos entre si, conforme mostra a Figura 13. 
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Figura 13 - Espectro PL da amostra #3314 em função da variação de potência. 
Inserção da razão entre a intensidade do pico 1 e 2 em função da potência. 

  

Observa-se ainda para esta amostra que, conforme a potência utilizada 

aumenta, ocorre um aumento mais acentuado na intensidade das transições de maior 

energia quando comparadas com as transições de energia mais baixa. Este 

comportamento é melhor visualizado na inserção destacada na Figura 13, que mostra 

o comportamento da razão entre as intensidades de QD2/QD1. É possível visualizar 

na inserção uma inclinação mais acentuada da curva que representa o 

comportamento da amostra #3314. Esse efeito ocorre devido a maior contribuição dos 

estados excitados dos QDs ao espectro de PL.  
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A figura 14 demonstra o comportamento da posição dos picos (em eV) de cada 

amostra em função da potência de excitação sob temperatura de 10 K. A Figura 14a 

apresenta os dados referentes a família QD1 enquanto a Figura 14b apresenta os 

dados referentes a família QD2. 
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Figura 14 - Energia para as famílias a) QD1 e b) QD2 em função da potência. 

 

A partir dessa figura é possível observar que a posição dos picos (em eV) é 

praticamente independente da potência de excitação.  

A Figura 15 apresenta a largura à meia altura dos picos em função da potência 

para medidas realizadas sob temperatura de 10 K. 
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Figura 15 – FWHM em função da potência de excitação para as amostras a) #3300, 
b) #3306, c) #3310, d) #3314 e e) #3320. 

 

A Figura 15 indica que a largura à meia da família QD1 de cada amostra não 

apresenta grandes variações em função do aumento da potência. Este resultado 

permite deduzir que existe pouca dispersão no tamanho dos QDs associados à esta 

família em todas as amostras. 

Para a família QD2 é observada uma tendência de aumento da largura à meia 

altura em função do aumento da potência. Este comportamento, por outro lado, revela 

que existe uma maior dispersão de tamanhos nos QDs da camada superior e, este 

alargamento da FWHM com a potência ocorre devido a maior participação de níveis 

mais energéticos na emissão de PL que passa a contribuir para o espectro de emissão 

a medida que os níveis mais baixos vão sendo preenchidos e níveis mais altos (maior 

energia) são populados. 
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4.4 Espectros PL – Variação de Temperatura 
 

A seguir são apresentados os espectros de PL obtidos com as amostras 

submetidas a potência de 1 mW e variação de temperatura de 10 K a 295 K. A escolha 

da potência de 1 mW se justifica pelo fato de estudos anteriores apontarem ser essa 

uma potência suficiente para a ocorrência dos dois picos. As figuras 16a, 16b, 16c, 

16d e 16e trazem, respectivamente, os espectros de PL para as amostras #3300 

(referência), #3306, #3310, #3314 e #3320. 
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Figura 16- Espectro PL das amostras a) #3300, b) #3306, c) #3310, d) #3314 e e) 
#3320 em função da variação de temperatura. 
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A análise do espectro da amostra de referência #3300 mostra que o pico mais 

intenso e de menor energia (QD1), posicionado em 1,05 eV na temperatura de 10 K, 

sofre um deslocamento para menores energias com o aumento de temperatura. Na 

temperatura de 265 K esse pico encontra-se em torno de 0,98 eV. O pico menos 

intenso e de maior energia (QD2) é menos pronunciado na amostra de referência e 

tem comportamento semelhante ao do pico de menor energia. Com o aumento da 

temperatura também se verifica que ocorre uma diminuição da intensidade dos picos. 

A diminuição da intensidade dos picos em função do aumento da temperatura é um 

comportamento esperado para QDs, sendo que esse processo é conhecido como 

thermal quenching [66]. 

Os mesmos comportamentos são observados nas demais amostras, ou seja, 

em todas as amostras também ocorre um deslocamento dos picos para valores de 

menor energia e uma diminuição da intensidade dos picos com o aumento da 

temperatura. Mais uma vez é importante ressaltar o comportamento da amostra #3314 

que, diferentemente das demais, apresenta dois picos evidenciados como pode ser 

visto na Figura 17.  
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Figura 17 - Espectro PL da amostra #3314 em função da variação de temperatura. 
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O pico associado a família QD1 em 10 K apresenta energia em torno de 1,05 

eV e o pico associado a família QD2 apresenta energia em torno de 1,12 eV. Para 

temperatura de 265 K o pico associado a menor energia assume valor em torno de 

0,98 eV e o segundo pico fica em torno de 1,07 eV, como mostra a Tabela 4.  

 

Tabela 4 – Energia dos picos das transições em todas as amostras nas 
temperaturas de 10 K e 265 K (QD1) e 10 K e 205 K (QD2) para comparação do 

deslocamento do pico com a temperatura ∆E (10K - 265K) e ΔE (10K-205K). 

T (K) #3300 
QD1 

#3306 
QD_01 

#3310 
QD_01 

#3314 
QD_01 

#3320 
QD_01 

 Energia (eV) 

10 1,05 1,07 1,06 1,05 1,04 

265 0,98 1,00 0,99 0,98 0,98 

E (10K - 265K) 0,07 0,07 0,07 0,07 0,06 

      

T (K) #3300 
QD2 

#3306 
QD_02 

#3310 
QD_02 

#3314 
QD_02 

#3320 
QD_02 

 Energia (eV) 

10 1,09 1,10 1,12 1,12 1,11 

205 1,04 1,06 1,07 1,07 1,06 

E(10K-205K) 0,05 0,04 0,05 0,05 0,05 

 

Como pode ser observado na Tabela 4, a variação dos picos para menor 

energia com aumento da temperatura é praticamente idêntica em todas as amostras 

reforçando a ideia de que todas as transições têm a mesma origem. Como 

mencionado anteriormente, os picos são atribuídos às transições envolvendo os níveis 

fundamentais das bandas de condução e valência (e1-hh1) nos QDs de diferentes 

tamanhos.  

Com o aumento da temperatura verifica-se que ocorre um deslocamento dos 

picos para regiões de menor energia. Esse fato é típico para sistemas de QDs e é 

explicado com base na excitação térmica e transferência de portadores de cargas dos 

QDs de tamanhos menores para QDs de maior tamanho [67], [68], [69]. Ainda em 

função do aumento da temperatura, os portadores localizados nos QDs de menor 

tamanho passam a ser termicamente excitados para a barreira de GaAs e para a 

wetting layer e podem ser capturados por outros QDs [64].  

Os portadores de carga que estão aprisionados nos QDs de maior tamanho e 

mais fortemente confinados apresentam probabilidade mais baixa de serem ativados 

termicamente e permanecem confinados até recombinar radiativamente. Assim 

sendo, o efeito de excitação térmica favorece a recombinação dos portadores de 
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cargas a partir dos QDs de energia mais baixa (e maior tamanho) com aumento da 

temperatura e, isso, por sua vez, contribui para o deslocamento do pico de emissão 

para região de menor energia com a temperatura. 

A Figura 18 apresenta a variação da energia do pico de emissão (em eV) de 

cada família de QDs em função da temperatura para todas as amostras. Na Figura 

18a são apresentados os resultados associados à família de QDs da primeira camada 

(QD1) e na Figura 18b são apresentados os resultados associados à família de QDs 

da segunda camada (QD2). 

0 50 100 150 200 250 300
0.96

0.98

1.00

1.02

1.04

1.06

1.08

0 50 100 150 200 250 300
1.02

1.04

1.06

1.08

1.10

1.12

1.14

 

 

#3300 QD1

#3306 QD1

#3310 QD1

#3314 QD1 

#3320 QD1

E
n

e
rg

ia
 (

e
V

)

Temperatura (K)

a)

 

 

#3300 QD2

#3306 QD2

#3310 QD2

#3314 QD2

#3320 QD2

E
n

e
rg

ia
 (

e
V

)

Temperatura (K)

b)

 

 

Figura 18– Energia para as famílias a) QD1 e b) QD2 em função da temperatura. 

 

Na Figura 18 é possível observar que o comportamento do pico da energia de 

emissão das transições com o aumento da temperatura é, de fato, parecido para todas 

as transições e em todas as amostras. As amostras estudadas apresentam 

comportamento típico para QDs, que será descrito mais à frente.  

A Figura 19 apresenta o comportamento individual da posição (em eV) de cada 

pico para cada amostra. 
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Figura 19 – Energia para as amostras a) #3300, b) #3306, c) #3310, d) #3314 e e) 

#3320 em função da temperatura. 

 

Os dados apresentados na Figura 19 foram ajustados através dos modelos de 

Varshni, Viña e Pässler p, utilizando as Equações 2.8, 2.9 e 2.10.  

Na Figura 20 são apresentados os ajustes realizados utilizando os modelos de 

Varshni, Viña e Pässler p para cada amostra estudada. 
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Figura 20 -  Ajustes da variação da energia em função da temperatura para as 
amostras (a) #3300, (b) #3306,(c) #3310, (d) #3314 e (e) #3320. Os ajustes são 

realizados usando os modelos de Varshni, Viña, Pässler-p. 
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Com base nos ajustes demonstrados na Figura anterior, na Tabela 5 são 

apresentados os parâmetros obtidos para todas as amostras segundo os modelos 

descritos anteriormente.  

 

Tabela 5 - Parâmetros obtidos através dos modelos de Varshni, Viña e Pässler. 

 Varshni Viña Pässler 

Amostra 
 Família 

Eg 
(meV) 

α 
(meV/K) 

β (K) EB 
(meV) 

aB 
(meV) 

ΘB 

(meV) 
Egp 

(meV) 
αp 

(meV/K) 
Θp 

(meV) 
P 

#3300 
QD1 

1046,10
±0,41 

0,55 
±0,04 

322,85 
±43,47 

1087,48
±2,55 

43,62±
2,79 

227,89
±10,16 

1044,91
±0,47 

0,40 
±0,02 

232,23 
±32 

2,42 
±0,2

4 #3300 
QD2 

1090,91
±0,24 

1,62 
±0,05 

1214,00
±459,93 

1134,18
±4,41 

44,70±
4,65 

227,79
±13,97 

1090,73
±0,37 

0,66 
±0,22 

475,95 
±264,6

7 

2,07 
±0,1

8 #3306 
QD1 

1067,78
±0,33 

0,45 
±0,02 

236,21 
±24,06 

1099,53
±2,16 

33,58±
2,44 

195,19
±10,45 

1067,40
±0,51 

0,39 
±0,03 

268,31 
±63,61 

2,00 
±0,2

0 #3306 
QD2 

1103,95
±1,51 

0,32 
±0,06 

130,02 
±75,30 

1121,86
±5,38 

19,35±
6,33 

142,46
±36,23 

1101,95
±1,61 

0,25 
±0,02 

109,07 
±21,56 

5,40 
±0,7

0 #3310 
QD1 

1059,05
±0,35 

0,47 
±0,03 

241,74 
±27,22 

1091,03
±1,49 

33,80±
1,67 

193,13
±6,96 

1058,01
±0,37 

0,36 
±0,01 

191,58 
±20,81 

2,45 
±0,2

3 #3310 
QD2 

1117,14
±0,32 

0,55 
±0,03 

261,68 
±24,96 

1154,05
±1,71 

38,91±
1,91 

197,52
±7,00 

1116,24
±0,38 

0,42 
±0,02 

216,16 
±25,52 

2,28 
±0,1

8 #3314 
QD1 

1048,21
±0,35 

0,47 
±0,02 

240,35 
±24,85 

1081,73
±1,99 

35,50±
2,24 

199,48
±9,20 

1047,42
±0,45 

0,38 
±0,02 

226,98 
±35,56 

2,20 
±0,2

1 #3314 
QD2 

1123,95
±0,54 

0,53 
±0,04 

264,70 
±40,81 

1161,71
±2,58 

39,86±
2,88 

206,65
±10,80 

1122,76
±0,67 

0,40 
±0,02 

206,90 
±35,83 

2,44 
±0,3

5 #3320 
QD1 

1041,69
±0,39 

0,53 
±0,04 

311,24 
±39,97 

1081,30
±1,76 

41,72±
1,94 

223,85
±7,30 

1040,29
±0,34 

0,37 
±0,01 

205,87 
±16,68 

2,65 
±0,2

2 #3320 
QD2 

1107,75
±0,92 

0,45 
±0,05 

208,41 
±53,33 

1140,48
±3,58 

34,89±
4,05 

192,97
±16,58 

1105,51
±0,94 

0,34 
±0,02 

148,59 
±16,65 

3,39 
±1,1

9  

 
Os valores dos parâmetros que representam o gap de energia (Eg, Eb-ab e Egp) 

são muito próximo nos três modelos. Os parâmetros α e β não serão analisados pelo 

fato do modelo de Varshni ser um modelo empírico e esses parâmetros não possuírem 

significado físico preciso, conforme mencionado anteriormente. A seguir será 

apresentada uma análise dos demais parâmetros obtidos através dos ajustes usando 

as equações de Viña e Pässler. 

Os valores de Θb = hω/kB e Θ que representam a energia dos fônons nos 

modelos de Viña e Pässsler, respectivamente, apresentam valores bastante próximos. 

A única exceção é o valor bem mais alto do parâmetro obtido para o modelo de 

Pässsler na transição QD2 da amostra de referência. A energia efetiva dos fônons, 

hω = kBΘ ou hω = kB Θb, apresenta valores variando em torno de 17 meV, para o 

modelo de Viña e em torno de 19 meV, para o modelo de Pässler. 
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A Figura 21 apresenta a energia dos fônons ópticos para os binários GaAs e 

InAs. 

 

 

Figura 21 - Energia dos fônons ópticos em função da composição x na liga      
GaxIn1-xAs [70]. 

 

Normalmente, a variação da energia do gap devido à interação elétron-fônon 

inclui a contribuição dos fônons acústicos e dos fônons-ópticos [71]. Para o GaAs bulk, 

a interação elétron-fônon longitudinal-acústico (LA) fornece a contribuição dominante 

para a variação da energia de band-gap com a temperatura [72], [73], [74].  

Pode-se perceber, analisando a Figura 21, que as energias efetivas dos fônons 

LO e TO do GaAs (acima de 35 meV) são maiores do que a energia dos fônons LO e 

TO do InAs.   

Assim, considerando os resultados extraídos dos ajustes utilizando os modelos 

de Viña e Pässler e comparando com a Figura 21, pode ser deduzido que a 

participação da interação elétron-fônon na redução do gap com a temperatura 

envolve, possivelmente, os modos TO e LO tipo-InAs confinados nos QDs.  

O valor obtido para Θp no modelo de Pässler, que corresponde a uma energia 

efetiva de fônon da ordem de 41 meV, para a transição QD2 da amostra de referência 

pode indicar, neste caso, uma maior contribuição de fônons TO e LO tipo-GaAs 

provenientes das camadas espaçadoras ou nas interfaces entre a camada molhante 

de GaAs (wetting layer) e o material que compõe os QDs (InAs).  
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A Figura 22 apresenta o comportamento da largura à meia altura da posição 

dos picos (em eV) em função da temperatura para cada uma das amostras.  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Figura 22 – FWHM para as amostras a) #3300, b) #3306, c) #3310, d) #3314 e e) 
#3320 em função da temperatura. 

 

A Figura 23 demonstra que a largura à meia altura (FWHM) do pico associado 

a família QD1 sofre uma pequena variação em função do aumento da temperatura, 

contudo, todas as amostras apresentam tendência de aumento da FWHM do pico 

relacionado a família QD2 com o aumento da temperatura a partir de 165 K.  

Analisando com mais detalhes a variação da FWHM associada a emissão de 

PL dos QDs podem ser destacados alguns pontos importantes: 

(i) a FWHM das transições dos pontos quânticos da primeira camada (QD1) 

praticamente não apresenta mudanças consideráveis em todo o intervalo de 
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temperatura analisado e, comparando uma amostra com a outra, a largura de linha 

apresenta pequena variação de uma amostra para outra, ficando muito próxima da 

transição QD1 da amostra de referência. A amostra #3320 apresenta valor de FWHM 

até mesmo um pouco menor do que a da amostra de referência. 

Esta pequena variação na FWHM indica que existe pouca dispersão no 

tamanho dos pontos quânticos emitindo luminescência na família QD1. 

(ii) A FWHM das transições dos pontos quânticos da segunda camada QD2 

apresenta comportamento bem diferente. A FWHM muda pouco nas temperaturas 

mais baixas, depois diminui para um valor mínimo (temperatura diferente, dependendo 

da amostra) e, então, aumenta novamente até atingir um valor máximo em 

temperaturas mais altas (próximas da temperatura ambiente). 

Em temperaturas mais baixas a fuga de portadores através da excitação 

térmica dos QDs para as barreiras de GaAs (camadas espaçadoras) e camada 

molhante não ocorrem com uma taxa eficiente, comparada com a taxa de 

recombinação radiativa, que possui tempo de vida muito curto. Assim, os portadores 

permanecem aprisionados nos QDs e emitem, preferencialmente, a partir deles. 

Dessa forma, em temperaturas mais baixas, a recombinação radiativa originada nos 

QDs é o mecanismo de recombinação predominante. Quando a temperatura aumenta, 

alguns portadores de carga são ativados termicamente para fora dos QDs, para a 

região das barreiras de GaAs da camada molhante e então relaxam para QDs de 

maior tamanho.  

A redução na largura de linha para um valor mínimo, observada nas transições 

associadas aos QDS da família QD2, pode ser entendida em termos da relocalização 

dos portadores de carga, devido ao tunelamento de portadores entre QDs próximos, 

dos QDs menores para os maiores, distribuídos numa mesma família. Isto mostra, 

indiretamente, que a distribuição de tamanho dos pontos quânticos na camada 

superior é, ao contrário do que se esperaria, maior do que a da camada inferior. O que 

também é razoável inferir devido aos valores de FWHM maiores nas transições QD2 

em todas as amostras, comparadas as transições QD1. 

Essa redução na largura de linha à meia altura (FWHM) para um valor mínimo, 

com aumento da temperatura, tem sido descrita na literatura para QDs de InAs/GaAs 

[75]. A migração dos portadores ocorre preferencialmente para os pontos quânticos 

que possuem maior energia de ligação e, consequentemente, emissão de energia 

mais baixa, o que resulta em um estreitamento da largura de linha do espectro PL e 
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favorece também um deslocamento mais acentuado do pico de luminescência para 

menor energia com a temperatura do que o que é observado para a redução do gap 

com a temperatura do material volumétrico que constitui o ponto quântico, ou seja, o 

InAs [76]. 

Arrhenius propôs uma equação que, inicialmente, era aplicada no estudo da 

Cinética Química, contudo, essa equação pode ser utilizada também em outras áreas. 

A equação proposta por Arrhenius é apresentada a seguir: 

 

𝐾 = 𝐴𝑒
−𝐸𝑎
𝐾𝐵.𝑇                                                                                        (4.1) 

 

A partir da equação 4.1 é possível obter a equação a seguir após a aplicação 

do logaritmo natural. 

 

ln(𝐾) = ln(𝐴) −  
𝐸𝑎

𝐾𝐵
.

1

𝑇
                                                                                                 (4.2) 

 

A equação 4.2 possui a forma de uma equação de 1° grau na qual o coeficiente 

angular fornece o valor da energia de ativação. A Figura 23 apresenta os gráficos do 

ln da intensidade integrada da PL em função do inverso da temperatura, 

respectivamente, para as amostras #3300, #3306, #3310, #3314 e #3320. A partir 

desses gráficos foi realizado o ajuste de Arrhenius que forneceu os valores da energia 

de ativação de cada amostra. Os ajustes foram realizados utilizando o valor de 8,62. 

10-5 eV.K-1 para a constante de Boltzmann.  
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Figura 23 – Ajuste de Arrhenius e energia de ativação para todas as amostras. 

 

Na Figura 23, a intensidade integrada do espectro foi obtida somando-se a área 

total do espectro. Isto é, a contribuição dos dois picos das duas famílias QD1 e QD2 

foram somadas para obter o valor da intensidade integrada. O ajuste realizado por 

este método permite obter duas energias de ativação – uma representando os canais 

de ativação na região de alta temperatura e a outra, representando os canais de 

ativação na região de baixa temperatura. É razoável imaginar que, como a intensidade 
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de PL diminui com a temperatura, praticamente da mesma forma nas duas transições, 

deve existir canais de ativação, possivelmente de mesma natureza, provocando o 

quenching térmico das duas transições. É razoável também imaginar que a 

contribuição para a redução da intensidade nesta região de maior temperatura deveria 

apresentar duas diferentes energias de ativação, cada uma relacionada aos diferentes 

canais de ativação. Assim sendo, fica evidente que a energia de ativação obtida do 

ajuste na região de maior energia, embora apresente valores da ordem dos 

mencionados na literatura para QDs de InAs, não permite que se faça uma 

identificação precisa sobre a natureza e a origem deste canal de ativação. Para tentar 

contornar estes problemas, um método diferente foi utilizado e será apresentado na 

sequência.  

A dependência com a temperatura da intensidade integrada em 

heteroestruturas III-V (em especial em poços quânticos) é descrita pela expressão 

fenomenológica [77]. 

 

                      𝐼(𝑇) =  
𝐼0

1+𝐴𝑒𝑥𝑝(−
𝐸𝑎
𝐾𝑇

)
                                           (4.3) 

 

onde I0 é a intensidade em T = 0 K, A é a razão entre o tempo de vida radiativo do 

éxciton na  heteroestrutura e o tempo de fuga do éxciton da heteroestrutura para um 

centro não-radiativo e Ea é a energia de ativação térmica do centro não-radiativo 

(energia necessária para dissociar termicamente um estado ligado dos portadores). 

Em alguns casos, ajustes que consideram somente uma energia de ativação diferem 

significativamente dos valores experimentais para a intensidade integrada à baixas 

temperaturas. Nestes casos, uma expressão que considera dois ou mais canais não-

radiativos pode ser usada para explicar a dependência com a temperatura observada: 

 

𝐼(𝑇) =  
𝐼0

1+𝐴𝑒𝑥𝑝 (
−𝐸𝑎
𝐾𝑇

)+𝐵𝑒𝑥𝑝 (
−𝐸𝑏
𝐾𝑇

)
                                    (4.4) 

 
onde Eb é a energia de ativação térmica do segundo canal não-radiativo e os 

coeficientes A e B medem a eficiência de cada um dos mecanismos de quenching 

[80]. 

Em QDs, o aumento da temperatura provoca a dissociação dos portadores de 

cargas dos QDs e estes são excitados para outra região. Em sistemas de QDs de 



58 

 

 

 

InAs/GaAs os portadores ficam confinados no QD e a energia térmica pode excitar um 

deles ou ambos para a barreira [64].  

A energia de ativação térmica depende de alguns parâmetros específicos em 

cada amostra (como o tamanho médio dos QDs, por exemplo) mas, de maneira geral 

é possível encontrar na literatura para esses sistemas energias de ativação térmica 

da ordem de centenas de meV [79]. Para QDs empilhados de InAs/GaAs, foi reportado 

na literatura energias de ativação da ordem de 100 meV [78] e esta energia foi 

atribuída a excitação dos portadores dos QDs para a barreira de GaAs com aumento 

da temperatura. 

Na Figura 24 são apresentados os resultados dos ajustes da curva de 

intensidade integrada de PL em função do inverso da temperatura utilizando a 

Equação 4.4. Nesta figura também são apresentadas as energias de ativação obtidos 

através do ajuste por esta equação.  
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Figura 24 – Ajuste de Arrhenius utilizando a Equação 4.4 com duas energias de 

ativação para as amostras #3300 e #3314. 
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Em QDs empilhados do tipo I, como o sistema InAs/GaAs, sem a presença 

considerável de tensão mecânica, as energias de ativação para amostras com duas 

camadas empilhadas devem ser maiores do que as energias de ativação de amostras 

com apenas uma camada, uma vez que os QDs da segunda camada são, a priori, 

maiores e mais homogêneos. A energia de ativação é maior para os QDs mais largos 

porque neste caso os portadores estão mais confinados, comparativamente a QDs 

mais estreitos, uma vez que a barreira proporcionada pela camada de GaAs é a 

mesma nas duas situações. 

Como nesse conjunto de amostras, existe uma forte propagação de tensão 

(devido a interdifusão In/Ga), as energias de ativação devem refletir de maneira 

indireta, alguma influência desta tensão no processo de ativação térmica dos 

portadores confinados nestes QDs tensionados. Enfim, é possível que a tensão 

mecânica possa interferir na eficiência de termalização dos portadores nestes QDs 

tensionados e as energias de ativação encontradas deverão ser maiores.  

Para verificar esta hipótese, ajustes de Arrhenius da curva da intensidade 

integrada em função da temperatura foram realizados para duas amostras; a amostra 

com apenas uma camada de QDs (#3300) e para a amostra que possui camada 

espaçadora de 14 nm (#3314) que, de acordo com análises anteriores, apresenta a 

maior condição de tensão devido a interdifusão In/Ga. 

As energias de ativação obtida foram as seguintes:  

i) para a amostra #3300 foram obtidas energias de ativação para os QDs da 

família QD1 E1=120 meV e E2 =10,7 meV e para os QDs da família QD2 E1=90,7 meV 

e E2=4,2 meV.  

ii) para a amostra #3314 foram obtidas energias de ativação para os QDs da 

família QD1 E1=300 meV e E2 55,7 meV e para os QDs da família QD2 E1=107 meV 

e E2=13,7 meV.  

O aumento de 120 meV para 300 meV da energia de ativação da transição QD1 

(da amostra #3300 para a amostra #3314) pode ser entendido em termos de um 

tamanho médio maior dos QDs da camada inferior na amostra #3314, comparada a 

amostra de referência, consistente com o que foi verificado anteriormente através da 

análise da Figura 9 e Figura 10, onde observou-se que, para esta amostra, a transição 

QD1 aparece em uma posição de energia mais baixa do que nas amostras #3306 e 

#3310, indicando a presença de QDs de maior tamanho nesta amostra. 
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Comparando-se a energia de ativação da transição QD1 (120 meV) com a da 

transição QD2 (107 meV) da amostra #3314, que aparece localizada em uma posição 

em energia bem maior do que nas outras amostras, poder-se-ia esperar que para esta 

transição, que aparentemente deve estar associada a QDs de tamanho muito menor 

(e por isso a transição posicionada em maior energia), que a energia de ativação 

obtida seria muito menor (do que os 107 meV obtido) para esta transição.  

Portanto, verificou-se, tentativamente que a tensão mecânica interfere no 

processo de termalização dos QDs em QDs tensionados e, particularmente, neste 

conjunto de amostras, nas transições associadas a camada superior em QDs 

empilhados.  

As energias de ativação maiores obtidas dos ajustes devem, provavelmente, 

estar relacionada ao processo de termalização dos portadores dos QDs para a 

camada molhante e/ou para a barreira de GaAs, antes de relaxarem para QDs 

maiores, como descrito anteriormente. As energias de ativação mais baixas podem 

estar associadas a energia de ligação do éxciton nos QDs ou fuga dos portadores dos 

QDs para defeitos na interface entre os QDs e a barreira de GaAs [71]. 

 

4.5 Espectros de PL – Variação do Campo Magnético 

 

Por fim foram realizadas medidas de PL sob variação do campo magnético no 

intervalo de -9 T a 9 T com a amostra submetida a uma temperatura de 10 K. O campo 

magnético aplicado sobre as amostras possui direção paralela a direção de 

crescimento das amostras. Dessa forma a variação positiva do campo magnético 

corresponde a aplicação de um campo no mesmo sentido do crescimento da amostra. 

A variação negativa do campo corresponde a aplicação de um campo no sentido 

oposto ao do crescimento da amostra. 

As medidas de PL foram realizadas para as amostras #3300 e #3306. A Figura 

25 apresenta os espectros de PL para a amostra #3300 em função da variação do 

campo magnético utilizando uma potência alta e outra baixa, 25 μW e 0,2 μW, 

respectivamente. Os valores adotados para potência são aparentemente baixos 

porque a lente utilizada para focalizar o laser na amostra possui foco de apenas 1,6 

mm. O spot sobre a amostra foi menor que 1 μm gerando assim uma alta intensidade 

(potência/área). 
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Figura 25 – Espectro PL da amostra #3300 com a) alta potência e b) baixa potência 
em função da variação do campo magnético. 

  1 

A amostra #3300 foi excitada por um laser de Ar+ de 514 nm com potência de 

0,2 uW e 25 uW como forma de verificar a influência da potência utilizada na PL. Os 

espectros apresentados na Figura 25a e 25b demonstram um comportamento similar 

para as diferentes potências de excitação. É possível verificar um pico mais intenso 

em torno 1,05 eV e outro menos intenso em torno de 1,10 eV não sendo verificados 

significativos deslocamentos nessas posições de uma medida para outra. Como foi 

observado que não houve influência da potência nos resultados da amostra #3300, as 

medidas de PL com variação do campo magnético da amostra #3306 foram realizadas 

apenas com potência de 0,2 uW. A Figura 26 apresenta o espectro de PL em função 

da variação do campo magnético para a amostra #3306. 

Estes testes envolvendo diferentes potências de excitação fazem-se 

necessários para garantir que seja analisada sistematicamente a influência do campo 

sobre a amostra. Quando utilizamos baixas potências de excitação, garantimos que a 
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taxa com a qual o estado excitado é populado é baixa, levando à possibilidade de 

observar uma interação dos elétrons com o campo.  
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Figura 26 – Espectro PL da amostra #3306 em função da variação do campo 
magnético. 

  

A partir das medidas realizadas sob variação do campo magnético foi possível 

observar algumas características das amostras. A amostra #3300 (referência) 

apresenta dois picos devido à presença de duas famílias de QDs que possuem 

diferentes tamanhos (comportamento bimodal).  

Ajustes da forma de linha do espectro de emissão da amostra #3300 utilizando 

curvas gaussianas revelaram o comportamento bimodal para distribuição de tamanho 

das ilhas de QDs nesta amostra. A Figura 27 apresenta um dos ajustes realizados e, 

a partir dela, é possível perceber que, para baixas intensidades de excitação, as 

curvas experimentais são bem ajustadas com duas curvas gaussianas, as quais são 

atribuídas às transições do nível fundamental dos QDs das duas famílias com 

tamanhos diferentes (comportamento bimodal).  
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Figura 27 – Ajustes do espectro de PL com duas gaussianas. 

 

Como foi dito anteriormente, a família com QDs maiores emite numa região de 

menor energia (~1,05 eV) e a família com QDs menores emite numa região de maior 

energia (~1,08 eV). Esse é um comportamento típico relatado na literatura. Para as 

potências mais altas é necessária a introdução de mais uma ou duas gaussianas, 

dependendo da potência, para ajustar adequadamente os espectros. Estas curvas 

adicionais são atribuídas à transições de níveis excitados associadas às duas famílias 

de QDs. À medida que aumenta a intensidade de excitação, os estados de energia 

mais baixos vão sendo populados e as recombinações envolvendo os pares elétron-

buraco a partir dos níveis excitados passam a ocorrer, sendo que esta emissão ocorre 

em energias maiores para ambas as famílias de QDs.  

A amostra #3306 também apresenta dois picos, mas neste caso, os dois picos 

têm origem nas duas diferentes camadas de QDs, separadas pela camada 

espaçadora. O pico de menor energia na amostra #3300, ou seja, o pico mais intenso, 

praticamente não tem sua posição alterada quando sofre ação de um campo 

magnético variável. Esse comportamento é típico para QDs.  
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O comportamento da amostra #3306 apresenta diferenças quando comparado 

ao da amostra #3300, ou seja, a presença da camada espaçadora altera as 

propriedades da amostra. A Figura 28 apresenta um comparativo do efeito da variação 

do campo magnético sobre as amostras. 
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Figura 28 – Comparação entre os espectros de PL das amostras #3300 e #3306 em 
função da variação do campo magnético. 

 

Pode ser verificado que a largura de linha do pico de maior intensidade (o de 

menor energia) é menor na amostra #3306 em comparação a #3300. Esse fato pode 

ser verificado na Figura 28. O estreitamento da largura de linha pode ser explicado 

em função da propagação de tensão mecânica também chamada de strain. Além da 

contribuição na redução da largura de linha, a tensão mecânica também contribui com 

a uniformização do tamanho dos QDs. 

A Figura 29 apresenta os valores das posições (em eV) dos picos de emissão 

para cada família de QDs em função da variação do campo magnético e a intensidade 

integrada de PL em função do campo magnético. 
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Figura 29 – Energia e Intensidade Integrada em função do campo magnético para a 
amostra #3300. 

   

A Figura 29a mostra que a posição do pico de menor energia, aquele de maior 

intensidade (associados aos QDs maiores), praticamente não sofre alterações com a 

variação do campo magnético. A posição do pico de maior energia e menor 

intensidade (associado aos QDs menores) sofre maior variação quando comparada 

com a família anterior. Esse comportamento pode ser observado na Figura 29b.  

A amostra de referência apresenta um pequeno Zeeman Splitting entre spin 

down e spin up e um alto nível de confinamento para as duas famílias de QDs. O alto 

confinamento é verificado devido a pequena variação da posição dos picos. O Efeito 

Zeeman ou Zeeman splitting ocorre quando as linhas espectrais de um sistema 

(átomos, moléculas, defeitos, impurezas em cristais, etc.) se desdobram em várias 

componentes na presença de um campo magnético externo. O Zeeman splitting pode 

ser definido como a diferença em energia do pico de PL das componentes σ- e σ+. 

Os símbolos σ- e σ+ representam a polarização circular da luz que é convertida na 

luminescência. A luz circular possui orientação a direita e a esquerda sendo chamadas 

de σ- e σ+. Spin down e Spin up são representados, em termos práticos, na Figura 29 

por σ- e σ+, respectivamente, sendo que os dois últimos representam o modo como o 

spin down e o spin up vão sendo populados à medida que o campo magnético varia. 
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É possível verificar que para 0 T os valores são coincidentes, ou seja, sem a presença 

do campo não há polarização.  

A análise do gráfico de intensidade integrada em função da variação do campo 

magnético, Figura 29c e 29d, para cada família de QDs demonstra a ocorrência da 

polarização dos spins. A polarização de spin também é conhecida como grau de 

polarização circular e pode ser obtida através da equação a seguir: 

 

𝑃𝑜𝑙𝑎𝑟𝑖𝑧𝑎çã𝑜 𝑑𝑒 𝑠𝑝𝑖𝑛 =  
𝐼𝜎+− 𝐼𝜎−

𝐼𝜎++𝐼𝜎−
𝑥 100                                                            (4.5) 

 

Na equação acima I σ+ corresponde a intensidade integrada da componente σ+ 

da PL e Iσ- corresponde a intensidade integrada da componente σ- da PL. Através 

dessa equação pode ser obtido o grau de polarização do sistema em função da 

variação do campo magnético. Esse resultado indica, em porcentagem, o quanto de 

polarização de spin o sistema possui. Um resultado de 100% indicaria a existência de 

apenas uma espécie de spin (down ou up) populado. Um resultado de 0% indicaria 

que o sistema não apresenta polarização de spin. Dessa forma, a abertura entre as 

componentes σ+ e σ- indicam a ocorrência da polarização de spin. 

A Figura 30 apresenta informações referentes à energia de cada pico e a 

intensidade integrada para cada família de QDs em função da variação do campo 

magnético. Nessa figura as medidas demonstradas foram realizadas para a amostra 

#3306 que possui uma camada espaçadora.  
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Figura 30 – Energia e Intensidade Integrada em função do campo magnético para a 
amostra #3306. 

 

A posição do pico relacionado a família QD1 sofre uma significativa abertura 

quando submetido à presença do campo magnético variável, contudo, esse efeito não 

é visível com a família QD2. Isso pode ser explicado pelo fato de que a família QD2 

possui maior energia que a família QD1. QDs de maior energia são associados a QDs 

de menor dimensão e quanto menor a dimensão maior o efeito do confinamento sobre 

os portadores e, neste caso, menor o efeito do campo magnético sobre esses QDs. 

A análise dos gráficos da intensidade integrada em função da variação do 

campo magnético para a amostra #3306 indicam um efeito de polarização maior do 

que o verificado na amostra #3300. Tal efeito pode ser identificado com base na 

equação 4.5 apresentada anteriormente. Isso demonstra que a camada espaçadora 

permite a propagação de uma tensão mecânica (strain) que em conjunto com o campo 

magnético geram os efeitos verificados. 
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5. CONCLUSÕES 

 

Neste trabalho foi investigado um conjunto composto por cinco amostras de 

QDs de InAs crescidos por MBE sobre substratos de GaAs através do método SK. A 

amostra de referência (#3300) apresenta somente uma camada de QDs de InAs 

enquanto as demais são compostas por QDs duplos empilhados de InAs/GaAs. As 

amostras possuem camadas espaçadoras de GaAs com diferentes espessuras, 

sendo que o objetivo do trabalho envolveu verificar a influência da camada 

espaçadora em propriedades de emissão óptica QDs das amostras.  

O conjunto analisado é composto das amostras #3300, #3306, #3310, #3314 e 

#3320. A primeira é a amostra de referência enquanto as demais possuem camada 

espaçadora de, respectivamente, 6,0 nm, 10 nm, 14 nm e 20 nm. Foi realizado um 

estudo das propriedades ópticas de emissão através de medidas de 

fotoluminescência (PL) variando parâmetros como a potência de excitação, a 

temperatura da amostra e o campo magnético ao qual a amostra foi submetida. 

Os resultados obtidos demonstraram que a amostra de referência apresenta 

comportamento bimodal. Esse comportamento bimodal é ratificado pelo fato de que 

os ajustes dos espectros de PL em baixa temperatura (15 K) foram realizados 

utilizando duas curvas gaussianas, mesmo para intensidades de excitação muito 

baixas. Estas transições foram identificadas como sendo as transições fundamentais 

e1-hh1 dos QDs das duas famílias com diferente distribuição de tamanhos, 

denominadas de QD1 e QD2. Para intensidades de excitação mais altas os estados 

excitados nos QDs passam a contribuir para o espectro de emissão e mais uma ou 

duas curvas gaussianas são necessárias para ajustar o espectro de PL. A família QD1 

apresenta QDs maiores e emitem em regiões de menor energia enquanto a família 

QD2 possui QDs menores e emitem em regiões de maior energia.  

A análise dos espectros de PL em função da potência do laser utilizado 

demonstrou, para todas as amostras, um aumento na intensidade da luminescência 

com aumento da intensidade de excitação e, esse comportamento foi explicado a 

partir da maior contribuição aos espectros de PL dos estados excitados nos QDs. 

O efeito de interdifusão entre In/Ga desloca a emissão dos QDs da segunda 

camada para uma região de maior energia do espectro devido à tensão formada pela 

troca de In e Ga durante o processo de crescimento dos QDs. Este efeito compete 

com o acoplamento eletrônico que, por sua vez, tende a deslocar a emissão dos QDs 
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da segunda camada para região de menor energia do espectro. Para a amostra cuja 

espessura da camada espaçadora é de 14 nm, o efeito de interdifusão predomina e o 

efeito de blueshift é máximo. Por isso, verificou-se nesta amostra uma maior 

separação em energia entre os dois picos atribuídos as transições nos QDs das duas 

camadas.  

Para as amostras cujas camadas espaçadoras são mais estreitas, o efeito de 

interdifusão deve ser compensado pelo redshift causado pelo acoplamento dos QDs 

das diferentes camadas. Na amostra cuja camada espaçadora é suficientemente 

espessa (d = 20 nm), ambos os efeitos devem ser minimizados e foi observado um 

melhoramento na homogeneidade dos QDs acompanhado de um deslocamento para 

menores energias. 

A análise dos espectros de PL sob a variação do campo magnético, realizada 

nas amostras #3300 e #3306 indica a ocorrência de tensão no espectro da amostra 

#3306. Esse fato reforça a hipótese proposta de ocorrência de interdifusão. A tensão 

é identificada como responsável pelo estreitamento da largura de linha da amostra 

#3306 em relação a amostra #3300 e também pela maior uniformização do tamanho 

dos QDs nesta amostra. Ainda com relação aos efeitos do campo magnético sobre as 

amostras cabe destacar a ocorrência verificada de polarização de spin. 

Nos espectros de PL obtidos em função da temperatura foi observado para 

todas as amostras que, com o aumento da temperatura, ocorre um deslocamento dos 

picos para valores mais baixos de energia e que a intensidade dos picos diminui com 

o aumento da temperatura. Verificou-se em todas as amostras que o deslocamento 

para maior energia nos QDs de InAs acontece de maneira mais rápida do que a 

redução de gap do InAs bulk. Este efeito foi explicado através da ativação térmica dos 

portadores de carga para fora dos QDs de menor tamanho para a região das barreiras 

de GaAs da camada molhante e posterior relaxamento para QDs de maior tamanho. 

Este efeito também foi responsável pelo estreitamento da largura de linha do espectro 

de PL observado com aumento da temperatura.  

As energias de ativação maiores obtidas foram relacionadas ao processo de 

termalização dos portadores dos QDs para a camada molhante e/ou barreira de GaAs, 

antes de relaxarem para QDs maiores. Os valores obtidos estão de acordo com o 

relatado na literatura. As energias de ativação mais baixas foram atribuídas a energia 

ligação do éxciton nos QDs ou fuga dos portadores dos QDS para estados de defeitos 

na interface entre os QDS e a barreira de GaAs. 
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Além dos dados aqui apresentados foram realizadas em caráter exploratório 

medidas relacionadas a resolução temporal. Essas medidas servirão de ponto de 

partida para futuros trabalhos. 
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